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Bu calismada, Turkiye nin Orta Anadolu Masifi, Kirsehir bélgesinden alinan
dogal fluorit (CaF,), 400°C’ den 650°C’ ye kadar 50°C'lik artislarla 1’ er saat tavlanip
her tavlama isleminden sonra sabit 48 Gy doz verililerek, degisik tavlama
sicakliklarinda termoliiminesans (TL) tepelerinin doz tepkileri arastirilldi. TL 1s51ma
tepesi siddetlerinin, tavlama sicakliklarina karsi son derece duyarli oldugu ve
450°C'de TL 1s1ma tepelerinin en yiksek doz tepkisi verdigi gozlendi. Ayrica,
450°C’ de 15 dakikalik tavlama isleminden sonra TL okumas: sirasinda farkli 1sitma
oranlarinin ve 0.04 Gy ile 10.368 kGy arasindaki degisik doz degerlerinin TL 1s1ma
tepelerine etkisi arastirildi. Calisilan 6rnegin tim 1s1ma tepelerinin toplam alanlarinin
ve tepe siddetlerinin artan doz oram ile dogrusal olarak arttigi, diger taraftan, tim TL
1s1matepesi siddetlerinin, artan 1sitma oran ile azaldigi gozlendi.

Anahtar Kelimeler: Dogal Fluorit, Orta Anadolu Fluoritleri, Termoliiminesans (TL)
Dozimetre, Fluoritlerin Doz Karsiliklar1, Fluoritlerin Tavlanmast
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THE EFFECT OF ANNEALING ON THE THERMOLUMINESCENCE
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In this study, natural fluorite (CaF ) collected from Kirsehir region in Central
Anatolian Massif, is annealed from 400°C to 650°C with an increament of 50°C for
one hour. 48 Gy dose amound has been to the fluorite sample after each annealing
process and the dose responses of thermoluminescence (TL) glow-peaks for the same
temperatures were recorded. It was observed that the TL glow-peaks are very
sensitive to annealing temperatures and that the dose responses of TL glow-peaks
have the highest points at 450°C. Furthermore, the effect of various dose values
between 0.04 Gy and 10.368 kGy and effects of different heating rates on the TL
glow-pesaks after 15 minutes of annealing at 450°C were examined. It was observed
that the total area and pesk intensities of all glow-peaks increase linearly with
increasing dose response, and that all glow-peak intensity values decrease with
increasing heating rate.

Key Words: Natural Fluorite, Central Anatolian Fluorites, Thermoluminescence
(TL) Dosimetry, Dose Response of Fluorites, Annealing of Fluorites
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SIMGELER VE KISALTMALAR

Bu calismada kullanilmis bazi simgeler ve kisaltmalar, aciklamalar ile birlikte
asagida sunulmustur.
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Gy Gray (Radyasyon sogurma birimi)=Jkg
k Boltzmann sabiti

1(TL) Termoliminesans sinyalinin siddeti
nm Nano metre, 1 nm=10"°m
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1.GIRIS Mehmet Y UK SEL

1. GIRIS

Gunuimuzde radyoaktivite ile ilgili uygulamalar yasantimizin bir¢ok alamnda
yaygin olarak yer almaktadir. Radyoaktivite uygulamalar1 ve radyasyon 6lgiimd,
Fizik, Kimya, Biyoloji, Tip, Metalurji, Tarih, Arkeoloji ve Jeoloji gibi birgok
bilimsel ve teknik alanda kullanilmaktadir. Dogada, dogal halde bulunan
materyallerin bazilari radyasyon yayarlar. Cevresel radyasyonun 6lgimu, bilimsel
arastrmalarin  gogunda Onemli ve vazgegilemez bir yere sahiptir. Yapilan
calismalarda 6lcimi yapilacak olan radyasyon dozu, radyasyona maruz kalan canli
organizmanin veya bir malzemenin aldigi radyasyon miktarimn Olgimi ile
belirlenmektedir.

Canli bir organizmanmin ya da bir materyalin maruz kaldigi radyasyon
dozunun, dogrudan ya da dolayl1 olarak Olciilmesi "Dozimetrik Olgim" olarak
adlandirilmaktadir. Alinan radyasyon dozunu belirlemeye yarayan 6lcui aletlerine
"Dozimetre" ach verilir. Dozimetreler, radyasyon olcuimu ile ilgili calisma ydrGtilen
bircok alanda (Tip, Nukleer Mhendislik, Fizik, Jeoloji, Arkeoloji) yogun olarak
kullamlImaktadir. Termoltiiminesans dozimetri (TLD) sistemleri, sirekli olarak
gelistirilmekte ve ilerlemektedir (Ranogajec, 2002).

LUminesans olay1 dozimetrik amagla ¢ok genis bir kullanim alan bulmustur.
Bu konu hakkinda birgok makale ve kitap yayinlanmistir (Schulman ve Compton,
1962; Cameron ve ark., 1968; Fowler, 1968; DeWerd ve Stoebe, 1972; DeWerd ve
ark., 1976; Braunlich, 1979; McKinlay, 1981; Horowitz, 1984; Hufton, 1984;
Mahesh ve ark., 1989; McKeever ve ark., 1993). Luminesans dozimetreleri, bazi
katilardaki alkali halideler gibi (Ornegin LiF) safsizliklarin elektron depolama
ozelliklerini kullanir. Iyonlasma radyasyonu, elektronlar: valans banttan iletkenlik
bandina uyarir. Bu sirada elektronlar genellikle uygun bir elektron tuzak safsizliginda
tuzaklanip yer degistirirler. Paralel bir tanim, desikler (pozitif yukler) icin de
yapilabilir; bu durumda desikler valans banttan uygun safsizliklara dogru yer
degistireceklerdir. Bu tuzaklanmis elektronlar, atomlarin yerlestikleri safsizliklarda
bazi durumlarda uyarilincaya kadar kalirlar. Eger bu uyariima isikla gergeklesiyorsa
bu siirece foton uyariimali [iminesans, eger uyarilma 1siyla yapiliyorsa bu siirece
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termoliiminesans (TL) denir. Kristal 1siyla veya isikla uyarildiginda elektronlar iletim
bandina uyarilirlar ve buradan bir desikle yeniden birlesmek Uzere yer degistirirler.
Bu desik, valans bandi veya bir safsizlik igerisindedir. Serbest birakilan enerji, 11k
fotonlar: bigcimindedir. Eger yeniden birlesme, bir yeniden birlesme merkezi seklinde
hareket eden safsizlik igerisinde gerceklesirse o zaman liminesans bu safsizligin
enerji durumlarinin karakteristigidir.

0.1 mGy'den 10 Gy'e kadar genis bir doz dagilimi Uzerinde kristaller
dozimetrelerin sogurdugu doz ile direkt orantili olarak 151k yayarlar. Bazi materyaller
LiF:Mg, Ti gibi, bir limit degerine kadar, drnegin 10 Gy, doza lineer cevap verirler
ve 1000 Gy’ e kadar supralineer bolgedir ve bunun Gizerinde doygunluga ulasirlar. Bu
supralineeritenin baslangict baska safsizliklara, temel olarak hidroksit iyonlarina
baglidir (Stoebe ve DeWerd, 1985).

Termoliminesans dozimetreleri (TLD) degisik bicimlerde olabilir, toz
halinden (ezilmis kristaller) kat1 bigimlerine kadar, genellikle bir ana yap: igerisine
gbmiulmis veya bir ana yapidan cikarilmis bicimdedirler. Bir kristalin safsizlik
konsantrasyonu kristal boyunca degisiklik gostereceginden, genellikle bir kristalin
dedektor olarak kullammi enderdir. Genellikle TL hassasligi mevcut aktif fosforun
kitlesi ile orantilidir.

Tavlama uygulamast doz 6lcimini etkileyebilir. Bu yontem tuzaklanmis
elektronlarin populasyonunu seyreltmek igin veya malzemeyi yeniden kullamma
hazirlamak icin tuzak yapisim degistirmek amaciyla kullanilan bir yontemdir. Bazi
TL materyalleri ozellestirilmis tavlama uygulamalarina sahiptirler. Oyle ki bu
tavlama uygulamast ile distk sicaklik 1simatepeleri, yiksek sicaklik 1sima tepelerini
etkilemeden bertaraf edilebilir. Bu, okumadan énceki distk sicaklik 6n 1sitmasi (pre-
heating) ile gerceklestirilebilir. Bu sirada elektronlar disuk sicaklik tuzaklarindan
ayrilirlar ve yiksek sicaklik tuzaklarinda 6nemsiz etkiler olusur. Bu LiF:Mg, Ti
okumasindan onceki 100°C’de tavlamamin temelini olusturur. Alternatif olarak,
80°C’de 24 saat tavlayarak disuk sicaklik tuzak yapisi yeniden diizenlenebilir (dipol
tuzak yapisi hep birlikte Uc¢lu dipol olur). Bu durumda, diistk sicaklik tuzaklarindaki
tuzak yapisi mevcut degildir ve bu nedenle elektronlar yiksek sicaklik tuzaklarinda
tuzaklanirlar. Bunun sonucunda okuma ile sadece yuksek sicaklik tuzaklarindaki

2
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elektronlar bir TL 1s1ma tepesi verirler. Tuzaklardaki elektronlar oda sicakliginda
durmaktan, yavas yavas (¢ok zaman alan bir slrecte) etkilenirler. Buna solma
(fading) denir. Bu, materyal radyasyona tutulduktan sonra ve herhangi bir yerde oda
sicakliginda birakildiktan sonra olusur. Ornegin, LiF:Mg, Ti icerisinde ana dozimetri
tepesi olan tepe 5, oda sicakliginda her yil sadece % 1 oramnda azalir. Bu tepenin 80
yillik yart 6mri vardir (Zimmerman ve ark., 1966). Bu ana dozimetri tepesinin her
yil sadece % 1 oraninda azalmasi anlamina gelir. Halbuki daha distk sicaklik
tepeleri cok daha hizli azalirlar; 6rnegin tepe 2 oda sicakliginda 10 saatlik yar1 6mre
sahiptir. Bu nedenle, disik sicaklik tepe noktast mevecutsa 6nemli 6lciide 1sisal solma
olusacaktir ve TL okumasini etkileyecektir. Isisal etkilerin yamnda 1sik da solmaya
neden olabilir. Isigin enerjisine ve kusur merkezi elektron tuzaklarina bagli olarak
daha yuksek sicaklik tuzaklari, saklandiklari sirada 1s1ga maruz  kalirlarsa
etkilenebilirler.

LUminesans dozimetresi, |[Uminesans malzemesinin X-igin tepkisini 6lcer;
bu, malzeme icerisinde X-1sinlarinin sogurulmasina baglidir. Ilgilendigimiz sey hava,
su veya dokudaki dozdur. Cuink bunlarin her biri kliniksel olarak faydali dozlardir.
Bu nedenle liminesans dozimetreler olcimi istenen malzeme icerisindeki doza
cevrilmelidir. Ornegin hava, su veya doku. Verilen bir radyasyon hiizmesi icin bu
problem dozimetreyi, o tip hizme icerisinde kalibre ederek asilabilir. TLD'nin
kullanmimi ¢ok dikkat, kesin tekrarlanabilirlik ve bir zamandan diger zamana
uygulamada benzerlik ister. Dogruluk ve kesinlikteki en blylk problem zaman
icerisinde  TLD’nin farkli muamelelerinden kaynaklamir. TLD’ler  kiguk
dozimetrelerden buyik sinyaller verdikleri igin genellikle hastalarin bedenindeki
olcimler icin tercih edilir. TLD’nin boyutlar: vicuttaki kullanim icin onu elverigli
yapar.

Baz1 yalitkan ve iletken maddeler isitildiklart zaman 1sima yaparlar. Bu
fiziksel olaya "isitma ile 1s1ma' anlamina gelen termoliminesans (TL) denir.
Termoliminesans (TL) yontemi madde icinde depolanan "Uranyum™ (U), "Toryum"
(Th) ve "Potasyum" (K) gibi uzun omlrli radyoaktif izotoplarin bozunmasi
sonucunda ortaya ¢ikan alfa (a), beta (B) parcaciklar: ile gama (y) 1sinlari tarafindan
taginan enerjinin madde igerisinde birikmesi olayina dayanmaktadr.
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Mineralleri olusturan kristaller, gevrelerinden kaynaklanan isinimin etkisiyle,
binyelerinde bir miktar enerji depolarlar. Bu enerji depolanmasi, serbest
elektronlarin, kristal yap: igerisinde bazi nedenlerden dolay: olusan ve "tuzak" olarak
adlandiran kusurlarda yakalanmasiyla meydana gelir. Bu enerji, kristal yap1
icerisinde zaman ilerledikge birikir.

Termoluminesans (TL), genellikle ¢alisilan 6rnegin belli bir sicakliga kadar
sabit bir hizla 1sitilmasiyla kristal igerisinde bulunan elektron tuzaklarinin
bosaltilmasi yoluyla maddede biriken enerjinin serbest birakilmasi temeline dayanir.
Tuzaklanmis bir elektron kristaldeki 1sisal titresimlerle ¢ikarilabilir. Sicaklik miktar
arttikca daha derin tuzaklardaki elektronlarin c¢ikarilma olasiligi artmaktadir.
Elektron tuzaklarinin bosaltiimas: sirasinda yayilan liminesans sinyali sicakligin bir
fonksiyonu olarak kaydedilir. Karakteristik TL sinyali ‘isima egrisi’ (glow curve)
olarak adlandirilir.

Bir TL 1s1ma egrisi dizgin; tepesiz devam edebilir. Bunun anlami, 1isima
egrisinin farkli duzeylerdeki tuzaklardan agiga cikan elektronlarin olusturdugu
birbirini orten tepeler icermesidir. Elektronlarin derin tuzaklardaki omri, sig
tuzaklardakinden fazladir. Normalde 200°C’den daha distk sicakliklarda isima
egrisi veren tuzaklardaki elektronlar, cevre sicaklik kosullarinda uzun siire kalmalari
durumunda bu tuzaklardan ¢ikabileceklerinden, dozimetrik amag igin uygun degildir
(Aitken, 1985). Dozimetrik dlgim icin 300°C ya da daha yiksek sicakliklarda olugan
kararli 1s1 egrileri uygundur (Wintle, 1993).

Termoliminesans (TL) yontemi gecmisten ginimize bircok asamadan
gegerek gelmistir. Termoliminesans teoremi: 17. yy'da ilk kez Robert Boyle (1664)
tarafindan gozlenmistir. Boyle, elmasi avucunun igerisinde 1sittig1 zaman, parlakligi
karanlik bir odada kolaylikla gorilen isik biciminde dagildigim gdzlemlemistir.
Uygulamal1 fizikteki etkinin giniimiizdeki kullamm Wisconsin Universitesi’ nde
Farrington Daniels' in ¢alismalar1 sonucunda ortaya ¢cikmistir (Daniels ve ark., 1953).

Radyoaktivitenin kesfinden hemen sonra, radyum isimast altindaki fluorit
kristalindeki TL olay: ilk olarak Becquerel tarafindan tespit edilmistir (Becquerel,
1885). Wiedeman ve Schmidt doga radyoaktivitenin minerallerin TL 6zelliklerine
etkisini fark etmislerdir (Wiedemann-Schmidt, 1895). Dogal fluoritteki TL olayinin
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jeolojik arastirmalar1 ilk olarak Steinmentz ve Gisser tarafindan gergeklestirilmistir.
Steinmentz ve Gisser ayrica TL spektrumlar: yardimu ile fluorit minerali ¢esitlerini
siniflandirmaya calismiglardir (Steinmentz-Gisser, 1936). Devam eden slirecte bir¢ok
bilim adami kayatuzu, NaCl, kuvars ve kalsiyum gibi minerallerin termoliminesans
Ozelliklerini incelemislerdir. Bu zaman boyunca yayilan termoliminesansin tayfi ile
ilgili ilk eksiksiz calisma 1905'te Morse tarafindan yapilmistir. Morse bu
calismasinda, CaF, mineralini kullanmustir (Aitken, 1985). Fotokatlandiricilarin
icadindan sonra 1953 yilinda termoliminesans Daniels tarafindan, maruz kalinan
niikleer radyasyon miktarinin 6l¢tilmesinde kullaniimistir (Daniels, 1953).

Gunumuizde termoliminesans (TL) yontemi, dozimetrik materyallerin
incelenmesi, tuzak parametrelerinin belirlenmesi gibi calismalarla birlikte tip
alaninda teshis ve tedavide de yaygin olarak kullamlmaktadir.

TermolUminesans dozimetre materyalleri, son elli yildir niikleer tipta oldugu
gibi cevresel ve kisisel dozimetride de olagan uygulamalar icin kullamlmaktadir
(McKeever ve ark., 1995). Bazi dogal mineraller ve sentetik kristaller
termoliiminesans dozimetre 6zelliklerine sahiptir. Ozellikle termoliiminesans (TL)
isima tepeleri iyi belirlenmis dogal mineraller, radyasyon dozu o6l¢ciimi icin
elveriglidir. Bu nedenle birgok mineral dozimetrik 6zelliklerinin belirlenmesi amaci
ile bilimsel calismalara konu olmustur. Dozimetrik 6zellikleri test edilen
minerallerden birisi de kalsiyum fluorittir (CaF,). CaF,, doga ve sentetik
formlarinin her ikisi de dozimetre olarak kullanilan uygun bir materyaldir (Polymeris
ve ark., 2006). Dogal fluoritin sentetik formlar1 genel olarak Disprosyum (Dy),
Mangan (Mn) ya da Tulyum (Tm) katkili olup, radyasyon dozimetrisinde gokca
kullanmlan bir materyaldir. Dogal CaF, radyasyon dozimetrisinde son derece hassas
ve kullanislt bir termoliminesans materyaldir (Sunta, 1985).

Doga fluorit (CaF,) minerali, kristal yapisina ve bulundugu bdlgeye bagl
olarak beyaz, mor, mavi, yesil kahverengi, pembe, siyah ve kirmizims: gibi degisik
renklerde olabilmektedir. Farklt  renklerdeki  fluorit  mineralleri, farkl:
termoliminesans Ozellikler gosteren karmasik bir yapiya sahiptir. Fluoritin bu
Ozelliklerinden dolay: dozimetrik Ozellikleri de rengine ve bulundugu bdlgeye bagl
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olarak degismekte oldugundan, termoliiminesans yontemi kullanilarak yapilan
dozimetrik calismalarda sikga test edilen ve dozimetre olarak kullamlan bir mineral
olma dzelligine sahiptir.

Orta Anadolu Masifi Turkiye' nin en onemli fluorit yataklarint binyesinde
bulundurur. Masif igerisinde Akgakent ve Kaman bolgelerinde fluorit, damarlar
seklinde, tersiyer yasli Orti birimlerinde, karstik dolgular seklindedir. Karstik
karbonatli yan kayaca sahip Pohrenk fluoritleri, meteollejeni agisindan diinyadaki
benzerlerine gore ayricalikli bir yer tutar. Fluoritlerin kdkenlerinin incelenmesinde
belirleyici olan faktérler, Nadir Toprak Elementleri (Lantanitler) icerikleri ve
dagilimlaridir. Orta Anadolu bdlgesinde fluoritler degisik seviyelerde olusmus ve
degisik Nadir Toprak Elementleri (NTE) icerikleri ile karakteristik 6zellik gosterirler
(Yaman, 1985).

Yapilan bu caligmada, Orta Anadolu fluoritlerinin granitik masiflerinde
gorulen damar tipli fluorit yataklarindan alinan dogal fluorit (CaF,) Orneginin

termolUminesans (TL) is1matepelerine, tavlamanin etkisi arastirilmstir.
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2. TERMOLUMINESANS (TL) TEORISI

2.1. Liminesans Turleri

Bir madde Uzerine radyasyon geldigi zaman, enerjisinin bir kismi sogurulur
ve daha uzun dalga boylu bir 151k olarak yeniden yayilir (Stoke's Yasasi). Bu olay
[Gminesans olayidir. Yayilan 1s1g1in dalga boyu, 1s1ma yapan maddenin karakteristigi
olup gelen radyasyonun karakteristigi degildir. Genellikle liminesans olay1 ile ilgili
cogu calisma, gorunen 1s1gin yayilim ile ilgilidir; fakat diger dalga boylarinda da
yayilma olabilir. Ornegin ultraviyole (UV) ve kizilttesi (infrared) gibi. Biz burada
sadece gorunen 1s1g1n yayinim ile ilgilenecegiz.

Luminesansa yol agan enerji kaynaklari, elektron akisi, elektrik ya da
manyetik alan, moréttesi 1simim, alfa pargaciklart salimmi seklindedir. Bu yolla
uyarilmig atomlar, kararli hallerine donerken disariya 1s1 ya da elektromanyetik
1s1nim -ya da her ikisi birden- yoluyla enerji verirler. Atomdaki bu uyarilma en
distaki elektron kabugunda olusur. Belirtilen sekilde uyarilan atomun en dis elektron
kabugundaki elektron valans ya da degerlilik elektronu, bir Gst enerji dizeyine
yukselir. Ancak bu enerji dizeyi kararsiz oldugundan tekrar eski enerji diizeyine
dusecektir. Bu, elektronun aldig1 enerjiyi geri vermesidir ve bir foton salimimi olarak
gerceklesir.

Sekil 2.1’ de baz1 ltiminesans turleri ve tanimlar: verilmektedir.
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[ LUMINESANS ]
E

loresans: Isima ile uyarilan ve uyarma 1slmas?

kalktiktan sonra, 10° s'den fazla devam etmeyen

@mineeanstlr. )

/Fotolijminaans: Ultraviyole 1sikla uyarilan madded?
olusan bir liminesans c¢esididir. Floresans ve

fosforesans olaylar fotoliminesansin ozel

\durumlar1d1r. )
(Termol timinesans Iyonlasma radyasyonu ile uyanlaﬁ

bazi cisimler sicaklik ytkseldiginde bir liminesans

\gi)'sterirler. Bu 1s1maya termoliminesans denir.

(Yava5 Floresans: Hig¢ 1sitiimadan ve saniyenin kesri)

\merteb&si nde 1is1ma gosteren bir [iminesanstir.

(Sonuliiminesans: Yiksek frekansli ses dalgalar: veyz;

\fononlarla meydana gelen bir lGminesans turudir.

(Katodol Uuminesans; Elektronlarin kristaller@

\(;arpmasyla olusabilen [timinesanstir. )

(Elektrol iminesans; Maddeye  elektrik alaninin)

uygulanmasi ile meydana gelen liminesans cesididir.
o J

(Triboliiminesans.  Mekanik deformasyonlar veyz;

surtinmelerle olusan [timinesans ttridur.
\§ J

fRadon Uminesans: Hizlandiricilardan, kozmib

isinlardan,  radyoaktif maddelerden  veya diger

kaynaklardan gelen yiksek enerjili pargaciklarin etkisi

|\Ie meydana gelen Itiminesans gesididir. Y,

Sekil 2.1. Liminesanstirleri.
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2.2. Termoliiminesansla Ilgili ilk Calismalar

Bilimsel olarak kayitlara gegmis ilk Termoliminesans (TL) teoremi: 17.
yy'dailk kez Robert Boyle (1664) tarafindan gdzlenmistir. Boyle, elmasi avucunun
icerisinde 1sittig1 zaman, parlaklig: karanlik bir odada kolaylikla gorilen 1s1k olarak
dagildigini gozlemlemistir. 1676’ da Elsholtz, fluorspar mineralinde de benzer bir etki
gbzlemlemistir (Seeley, 1975). Bu gozlemle ilgili ilk yorumlar, isitmamn (1St
enerjisinin) dogrudan isiga donustigl seklinde yapilmistir. Oldenburg 1676’da
(Oldenburg,1676) "Smaragdinus fosforu” adli bir mineralin TL'si ile ilgili olarak
maddenin, yaydigi 1sigin kaynaginin sadece ates oldugunu yazmustir. Du Fay
1726'da (Du Fay, 1726) liminesansin 1sitma esnasinda materyallerin iginde yanan
bir sulfurden kaynaklandigim distnmus, ama sonradan 1738'de TL’'nin aslinda
gecikmis bir fosforesans sirecinden baska bir olgu olmadigini kanitlayan delilleri
bulan ilk kisi de kendisi olmustur (Du Fay, 1738). Du Fay'in dogal kuvars minerali
ile ilgili deneyleri gostermistir ki, TL, materyali 1s1ga maruz birakmakla yeniden
aktive edilebilmektedir. Isitma, sadece 1simay1 uyaran etkendir, kesinlikle nedeni
degildir.

Deribere’ nin (Deribere, 1936) raporuna gore, 1821'de Calloud adli Fransiz
kimyaci, sulfat kinini isittiginda, 100°C-180°C arasinda mavi bir 1g1k yayarak
[iminesans yaptigint gozlemistir. 1864’ te Unli astronom William Herschel’in oglu
Alexander Herschel tarafindan dunya dist minerallerden Middlesborough aerolitinin
i¢ kistmlarindan elde edilen tanecik ve tozlarin kizgin bir Gtiyle isitildiklart zaman
sariya yakin beyaz renkte bir 1sima yaptiklar: gozlenmistir (Herschel, 1864). 1867’ de
Becquerel, florsparin isitilinca liminesans yaptigim rapor etmistir (Rutherford,
1913).

Radyoaktivitenin kesfinden hemen sonra, radyum isimasi altindaki fluorit
kristalindeki TL olay: ilk olarak Becquerel tarafindan tespit edilmistir (Becquerel,
1885). Literatirde ilk defa "Termoliminesans” ismini kullananlar Wiedemann ve
Schmidt’tir (Wiedemann ve Schmidt, 1895). Wiedeman ve Schmidt’in deneyleri ile
daha 6nce yapilan TL gozlemlerinin fark:; termoliminesans: laboratuvar ortaminda
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elektron demetiyle saglamis olmalaridir. Bu tur [Uminesans yapay |iminesans olarak
da bilinir. Wiedeman ve Schmidt, genis bir fosfor grubu Uzerinde calismalar
yapmuslardir. Dogal 6rneklerin termoliiminesansini |aboratuvar ortaminda galisarak
ilk kez yayinlayan bilim insanlari1 ise Trowbridge ve Burbank’tir (Trowbridge ve
Burbank, 1898).

Radyasyon nedenli TL arastirmalari, Marie Curie’ nin 1904’ te doktora tezini
yayinlamasiyla artis kazanmustir. Curie, deneylerinde fluorit gibi bazi maddelerin
isitildiklarr zaman termoliminesans 6zellik kazandiklarini, istmalarimin bir siire sonra
sondiiguni, fakat tekrar isitildiklarinda veya radyasyona tutulduklarinda bu
Ozelliklerini yeniden gosterdiklerini gbzlemlemistir.

Lyman'in bildirdigine gore (Lyman, 1932), TL ile ilgili yaymnlanan ilk eksiksiz
calismay: fluorit UGzerinde Morse 1905'te yapmustir. CaF, minerali Morse'un
arastirmasinin konusuydu (Aitken, 1985).

1923'te Lind ve Bardwell radyasyon nedenli TL calismasim radyum
kullanarak bazi kiymetli tas ve saydam minerallerle gerceklestirmislerdir (Lind ve
Bardwell, 1923). Bu ¢alismayi, Wick’in 1924'te fluoritle yaptig1 dogal TL gbzlemi
izlemistir (Wick, 1924). Daha sonra Wick ve arkadaslari, sectikleri dogal mineraller
ve sentetik fosforlar tzerinde X-1s1m ve elektron demetiyle uyarim saglayarak TL
calismaya devam etmislerdir.

1927’ de Frisch tarafindan katod isinlarina tabi tutulan NaCl kristalinde TL
gbzlenmistir (Weinberg ve Merrill, 1970).

Dogal fluoritteki TL olayinin jeolojik arastirmalar: ilk olarak Steinmentz ve
Gisser tarafindan gerceklestirilmistir. Steinmentz ve Gisser ayrica TL spektrumlart
yardimu ile fluorit minerali gesitlerini simflandirmaya calismiglardir (Steinmentz ve
Gisser, 1936).

2.3. Termoluminesans (TL) Kavrami ve TL Dozimetreleri

Baz1 yalitkan ve yar1 iletken maddeler isitildiklart zaman 1sima yaparlar. Bu
fiziksel olaya"isitmaile is1ma" anlamina gelen termoltminesans (TL) denir.

10
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Y alitkan ve yar1 iletken maddeler iclerinde ve cevrelerinde bulunan uranyum
(V), toryum (Th) ve potasyum (K) gibi radyoaktif elementlerin yaydig: alfa (a) ve
beta (b) parcaciklar1 ile gama (g) sinlari gibi radyasyonlar etkisiyle, enerji
sogururlar. Sogurduklar: enerjinin bir kismini kristal yapilarinda depo ederler.

Maddede enerji birikimi su sekilde olmaktadir: Maddeden gegen radyasyon,
yolu Uzerindeki atomlarla carpisir. Bu arada atomlardaki elektronlar enerji kazanirlar
ve atomlardaki enerji diizeylerinden daha yiksek dizeylere cikarlar. Bu elektronlarin
bir kismui kazandiklar: enerjiyi aminda geri vererek eski yerlerine veya benzer yerlere
donerler. Bir kismi ise maddenin kristal yapisinda ¢esitli nedenlerle olusan ve
"tuzak" adi verilen yerlere baglanirlar. Tuzaga baglanan elektronlara "tuzaklanan
elektronlar” veya "tuzaga yakalanan elektronlar" denir. Bu elektronlar eski yerlerine
donen elektronlarin tersine radyasyondan aldiklari enerjiyi geri vermeyip bu
tuzaklarda biriktirmis olurlar (Sekil 2.2).

iletim Band:
Sig Tuzaklar
Derin Tuzaklar
IstmaMerkezleri
Valans Band:

Sekil 2.2. Temel tuzak ve merkez model (Mc. Keever, 1985).

Elektronlarin yakalandiklar1 tuzaklarda kalma siireleri, cevre kosullarina ve
tuzak Ozelliklerine baglidir. Birkag dakikadan bir milyon yila kadar elektronlar:
tutabilen tuzaklar vardir. Kisa siirede bosalan tuzaklara sig, uzun siirede bosalanlara
da derin tuzaklar denir. Bizi ilgilendiren uzun 6murlu tuzaklardir. Clinki bu tuzaklar

11



2.TERMOLUMINESANS (TL) TEORISI Mehmet YUK SEL

olustuklari andan itibaren kendiliklerinden bosalmadiklar: i¢in maddenin aldigi
radyasyon miktarin: tam olarak yansitirlar.

Elektronlar1 tuzaklardan kurtarmamin yollarindan biri maddeyi isitmaktir.
Isitma sonucu tuzaklardan kurtarilan elektronlar birer 151k tanecigi (foton) salarak
disUk enerji dizeylerine donerler. Maddede biriken radyasyon enerjisi de bdylece
151k olarak geri verilmis olur. Cikan 151k miktarit maddenin biriktirdigi radyasyon
enerjisi miktarina baglidir. Ne kadar ¢ok enerji birikirse o kadar ¢ok 11k ¢ikar. Hig
enerji birikmemisse veya biriken enerji herhangi bir nedenle, drnegin 1scnma yoluyla
bosalmis ise termoltiminesans gozlenmeyecektir.

Bir kristal yapida degisik derinlikte tuzaklar vardir. Bunlar, genellikle birkag
gruba ayrilirlar. Her grubun derinligine gore bir bosalma sicakligi vardir. Madde,
sabit bir hizla 1sitilacak olursa, tuzaklar, Sekil 2.3'te goruldigl gibi siglardan
derinlere dogru sirayla bosalirlar.

Ornek icindeki elektron tuzaklar: sirayla bosalirken farkl: sicakliklarda ayr
ayr1 tepeler meydana gelir. Kristal yapidaki kusurlar bu tuzaklardan sorumludur. Bir
elektron tuzag: olarak davranan negatif iyon boslugu tipik bir tuzaktir. Tuzaklanmis
bir elektron kristaldeki 1sisal titresimlerle cikarilabilir. Sicaklik yukseldikge bu
titresimler guclenir ve cikarilma olasiligr artar. Bazi elektronlar tuzaklanmis
desiklerle yeniden birleserek TL 1s1imasi yayarlar.

T E, Isil yada ‘
optiksel
& yaymim Y
Tuzak
A 4
A
4
N -
~ Lsik yaymim %gﬂr{"
9_

AARRAY RN

Sekil 2.3. Tuzaklanms elektronlarin bosal masi.
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Tuzak gruplarinin bosalma sicakliklarina yaklastikca 1sima artar ve bir
maksimum deger aldiktan sonra azalmaya baslar. Bu azalma bir sonraki tuzak
grubunun bosalmaya basladig1 sicakliga kadar devam eder. Ondan sonra yeniden
artmaya baslar. Isimadaki bu artma ve azalmalari, sicakliga kars1 gosteren egriye
"isima egrisi” (glow curve) denir. Sekil 2.4'te bir seramik parcasinin dogal ve
radyasyona tutulmus orneklerinin is1ma egrileri gorulmektedir. Bu egrilerdeki 1s1ma
doruklar: (tepe noktalarr) degisik derinlikteki tuzak gruplarinin bosalma sicakliklarini
gogermektedir. Tuzak gruplarimn  birbirinden c¢ok farkli derinlikte olmast
durumunda 1sima doruklar1 belirgin bir sekilde gorular. Eger, gruplarin tuzak
derinligi birbirine yakinsa 1s1ma doruklart da yakin sicakliklarda olacaklari igin
birbirlerini etkilerler ve tek tek belirmeyip genis bir egri seklinde ortaya ¢ikarlar. Bu
durumda egrinin kag doruktan olustugu ilk bakista anlasiimaz. Sekil 2.4'teki egriler
birkag dorugun girisiminden olusmaktadir (TUretken, 1984).

200 1
S 160
8
8 120
X~
=
g e01
T W0y

100 200 300 200 500
Sicaklik (°C)

Sekil 2.4. Bir seramik pargasinin isima egrileri
a) Doga isimaegrisi
b) Dogal+laboratuvar dozu almis 6rnegin is1ma egrisi
c) Karacisim igimasi
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Sekil 2.5'te TL olayinin agiklamasi ve modeli gorilmektedir. Kusursuz ideal
bir kristalin TL 0Ozelligi gostermesi beklenmez. Elektron tuzaklart ve liminesans
merkezleri  ilgilenilen minerallerin  kristal ~ orgulerindeki  bozukluklardan
olusmaktadir. Bu bozukluklara ©6rnek olarak yerinde olmayan bir iyonu veya
konumunda olmayan bir atomu gosterebiliriz. Baslangicta TL'nin nasil olustugu
disUndldiginde bu bozukluklar kristal icin 6nem tasimaktadir ve dozimetrenin
temelini de bunlarin arasindaki elektronlarin hareketleri olusturur.

Iyonlasma radyasyonu, bir TL fosforuyla ve gevresindeki ortamla etkilestigi
zaman fosfor tarafindan enerji sogurulur ve detektore gelen radyasyon ile orantil
olarak tuzaklar tarafindan depolanir. Bu enerjinin bir kismi, fosforu 1sisal olarak
uyararak oOlculebilir 151k cinsinden serbest birakilabilir. Isik c¢iktist ya fosforun
1sitilmast sirasinda sicakligina kars: cizilerek veya isitilmas sirasinda zamana karsi
cizilerek bir 1is1ma egrisi olusturulur. Bazi durumlarda isima egrisi altindaki integral,
bazi durumlarda da 1s1ma tepesinin yiksekligi bicimindeki doz karsiligi fosforun
maruz kaldigi radyasyon dozu ile orantilidir.

TL fosforlar1 diger gama radyasyon detektorlerinin birgok problemini
paylasirlar. Fosforlarin cogunun TL Karsiliklart enerjiye baglidir, cogunlukla 100
keV’in altindaki fotonlarin enerjilerini fazlalastirarak karsilik (yamt) verirler.
Fotonlarin enerjisine olan bu baglilik, fosforun uygun bir muhafaza igine alinmasiyla
minimuma indirilir. Maalesef fosforu muhafaza icine almak veya paketlemek, eger
fosfor kiiresel simetriye sahip degilse, siklikla yone ait bagimliliga neden olmaktadr.
Ayrica fosforlarin ¢ogunun Uzerine 1s1g1n veya nemin etkisini minimuma indirmek
icin paketlenmesi gerekmektedir. Cam icinde kapsiile yerlestirmek bu sorunlardan
korur; fakat siklikla cam icerisindeki potasyumdan (*°K) dolay: kendi radyasyonuna
neden olur. Baz1 fosforlar zaman igerisinde depolanarak sinyali kaybederler buna
"fading" (solma) denir; solma orami genellikle sicaklikla artar. Solma son derece
karisik bir sire¢ olarak literatirde genis olarak tartisilmis ve genellikle sire¢ ve
etkileri ileilgili sonuglar birbirleriyle uyumsuz olmustur.

DusUk olgme limitinde oldugu gibi bu problemler uygulamalar icin 6nem
teskil etmistir. Bu uygulamalarda cevre kosullari, 6zellikle sicaklik, radyasyona
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maruz kalma gibi, birbirlerinden farklichr. Olguilebilen radyasyon miktar1 1 mrad’a
kadar inebilir ve genis bir enerji spektrumuna dagilir.

J {letim 3and:
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: —1(“‘
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Yelans 3and
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Sekil 2.5. Termoluminesansin agiklanmasi ve band modeli (Leute, 1987).

2.4. Kristal Kusurlari

Gergek kristaller higbir zaman kusursuz degildirler. Alasimlarda soguk
sekillendirilebilirlik, yar1 iletkenlerde elektrik iletkenligi, atomlarin hareket hizi ve
metallerde korozyon gibi bircok fiziksel ve mekanik 0Ozelligi kapsayan kusur
icerirler. Kristallerin mikemmelliginin bozuldugu an kristal kusurlar: ortaya ¢ikar.
Birgok degisik tipte kusur vardir. Kristalin Uretimi veya dogal olusum islemleri bir
kristalde hangi tip kusur oldugunun belirlenmesinde 6nemli faktorlerdir. Kristal
kusurlar1 dort ana baslik altinda toplanabilir. Bunlar, noktasal kusurlar, gizgisel

kusurlar, yuzeysel kusurlar ve hacimsel kusurlardir.
15
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2.4.1. Noktasal Kusurlar

Kristal kusurlarimin en basit sinifi nokta kusurlaridir. Bir atomun kendine ait
yerde bulunmamasi demek olan atom bosluguna nokta kusuru denir. Atom bosluklar:
metallerde denge kusurlaridir ve olusma enerjileri yaklasik olarak 1-2 eV'tur.
Metallerde bicim degistirme, yuksek sicakliklardan distik sicakliklara aniden digsme
ilave bosluklar olusturabilmektedir. Sekil 2.6’da nokta kusurlarimin temel tarleri
gorulmektedir. Bosluk kusurlari atomdaki bosluk sayisina goére lge ayrilmaktadir.
Eger tek bir bosluk varsa F merkezli bosluk kusuru, iki bosluk varsa M merkezli
bosluk kusuru ve U¢ bosluk varsa R merkezli bosluk kusuru olarak adlandirilmstir.
Olusmast icin 1-2 eV’ye gereksinim olan bosluklar, 6rgu arasi fazlaliklar (ara yer
atomu), kristallerde 1sisal uyarilmanin bir sonucu olarak meydana gelirler ve sayilart
sicaklikla hizla yikselir. Bu kusurlarin pargacik 1sinimi ile olusumu da gok
onemlidir. Ornegin bir niikleer reaktorde yiksek enerjili notronlar atomlar: normal
konumlarindan oynatirlar (Beiser, 1995).

Eger bir art1 katyon bir iyonik kristalde ara yere girerse normal iyon yerinde
bir katyon boslugu olusmus olur. Bu sekilde olusan kusurlara "Frenkel Kusuru®
denir. Frenkel kusuru, elektrik iletkenliginde bir artisa sebep olur.

Bir iyonik kristalden iki kars1 yuklt iyon yok oldugunda " Schottky Kusuru®
denilen katyon-anyon ikili boslugu olusur.
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Sekil 2.6. Bir kristalde nokta kusurlar.
a) Bosluk kusuru (F Merkezli)
b) Bosluk kusuru (M Merkezli)
c) Bosluk kusuru (R Merkezli)
d) Arayer atomu
e) Arayer safsizlig

2.4.2. Cizgisel Kusurlar
Bir ¢izgi boyunca orgunin carpilmasina neden olan 6rgu kusurlaridir.

Kristalin katilasmast sirasinda olusurlar. Cesitli cizgisel kusurlar Sekil 2.7'de
gorilmektedir.
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Dng etldile
atornlar kardrwreal

Sekil 2.7. Bir kristalde ¢izgisel kusurlar.

2.4.3. Yuzeysel Kusurlar (Tane Sinirlari)

Bir kristal kiglk kristal taneciklerinden olusmustur. Genellikle kristal
malzemeler bu tip kristal taneciklerinin Ust Uste yigilmasiyla olusturulmustur. Kiglk
metal tanecikler diizgiin olmalarina ragmen birlesme aminda birbirleriyle agi
yaptiklarindan yuizeyde kusur olustururlar. Tane sinirlary, gok kristalli metallerde
farkli yonelimdeki taneleri birbirinden ayiran yizey kusurlaridir. Metallerdeki tane
sinirlari, katilasma sirasinda farkli gekirdeklerden olusan ve aymi zamanda biylyen
kristaller birbirine degince olusur.
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2.4.4. Hacimsal Kusurlar

Hacimsel kayma kusurlarimin olusmast igin gereken enerji miktar: oldukca
fazladir. Hacimsel kusurlarin basinda kayma kusuru gelmektedir. Kayma kusuru, bir
atom dizisinin dogru yerinde olmadig: bir kristal kusurudur. Kayma kusurlarimin iki
temel tard vardir. Sekil 2.8 bir atom tabakasimin bir kisminin ortadan kalkmasi

sonucu olusan kenar kayma kusurunu gostermektedir.

Gizgisi

Sekil 2.8. Bir kristalde hacimsel kusurlar.

Kuvvet uygulanan bir kristal, yamsindaki kayma kusurlart konum
degistirdikleri icin kalici sekil bozukluguna ugrar. Sekil 2.8.a da kenar kayma kusuru
olan bir kristalin baslangigtaki yapisi gosterilmektedir. Kayma kusurunun altindaki
tabakada bulunan atomlar, Ustlerindeki atomlarla olan baglarim birer birer
kaydirirken, kayma kusuru saga dogru ilerler (Sekil 2.8.b). Sekil 2.8.c’de kristal
kalict sekil degisikligine ugramaktadir. Diger tur dislokasyon vida kayma
kusurlaridir. Bir vida kayma kusurunun olusumunu gz ontinde canlandiralim.
Muikemmel bir kristalde yarim bir kesik yapildigini ve Sekil 2.9'daki gibi kesigin bir
tarafimn diger tarafina gore yerinden oynatildigini distnelim. Atom tabakalari
kayma kusurunun etrafinda spiraller olustururlar (Beiser, 1995).
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Sekil 2.9. Bir kristalde vida kayma kusuru.

Enerji seviyeleri kusurun ve 6rguniin yapisina bagl: olarak tek veya dagilmis

olabildikleri igin kristal kusurlar: liminesans olaylar1 igin dnemlidir.

2.5. Termoliminesans Teorileri

2.5.1. Mott-Seitz Gosterimi

Mott-Seitz (Seitz, 1940; Mott, 1948) mekanizmasinda uyarilmis durum ve
temel durum arasindaki elektronik gegisler bigcimsel koordinat diyagramiyla bigimsel
koordinat kusuru yakinindaki atomlarin yer degistirmesidir ve dengede temel
durumdaki elektron minimum enerjidedir (A noktas). Radyasyondan enerji
sogurulmasi uyarilmis durum B’ye gecisle sonuclamir. Sekil 2.10'da Mott-Seitz
mekanizmasi gorilmektedir.

Uyarilmis durumda minimum enerji icin  bigcimsel koordinat temel
durumdakinden farklidir. Bunun igin elektron yeni minimum enerjiye (C noktasing)
ulasmak icin E, kadarlik enerji kaybeder. CD gegisi Iiminesans yayilim ile
sonuglanir. Bigimsel koordinat yeniden diizenlenir ve elektronun orijinal konumuna

(A noktast) geri donmesi sirasinda E, kadarlik enerji kaybeder. Luminesans enerjisi
CD, sogurulan enerji AB’den E,+ E, kadar azdir. Boylece yayimim band:, sogurma

bantlarimn uzun dalga boylu kisminda bulunur.
20



2.TERMOLUMINESANS (TL) TEORISI Mehmet YUK SEL

Temel

Uyarhms

Enerji

Bicimsel Koordinat

Sekil 2.10. Mott-Seitz mekanizmasi.

Eger elektron uyarilmis durumda AE kadar enerji sogurursa C' den E’ye gegis
olusur. Elektron temel duruma istmm yayinlamadan geri doner fakat 1St yaymnimi
elektronun A noktasindaki minimum enerjiye geri donmesini saglar. Boylece
1is1masiz gegis olasiligr sicakliga, exp(- DE/KT ) bagintisi ile baghdir. Fakat 1s1mali
gecis sicakliktan bagimsizdir. Bir materyalin is1ma ve enerji sogurmayi takiben isima
gosterip gostermemesi 1simal1 ve 1simasiz gecis olasiliklarina baglidir. Genellikle bir

fosforun 1g1ma verimi n, 1s1mal1 gegis olasihigi P 'ye

n=R /R +PR, = Y[1+cexp(- DE/KT)] (2.1)

bagintisiyla baglidr.
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2.5.2. Schon-K lasens Gosterimi

Schon-Klasens (Latyshev ve ark., 2004) mekanizmas: enerji band modeline
dayanir. Yeniden birlesme (rekombinasyon), yuk tasiyicilarinin, kristal Orgu
icerisinde 1s1ma olusturmak icin 1s1ma merkezlerindeki desiklerle birlesirler.
Yeterince yuksek sicakliklarda elektronlar direkt olarak valans bandindan isima
merkezlerine gecerler (desikler 1sisal olarak serbest kalmis olabilirler) ve serbest
desikler ilerler ve diger merkezlerde (Oldiren merkez olarak adlandirilir) yeniden
tuzaklanirlar. Oldiiren merkezin yogunlugundaki ve sicakliktaki artis 1s1masiz gegis

olasiligini arttirir. Mekanizma Sekil 2.11’ de gosterilmistir.
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J:)T Oldiiren Merkez
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- ¥
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Sekil 2.11. Schon-Klasens modeli.

Elektronlarin is1ima merkezlerinde, yeniden birlesme ile verim

n =11+ cexp(- W/KT) (2.2
seklinde yazilabilir.
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Istma merkezleri disik sicakliklarda yeniden birlesme merkezi  gibi
davranirken yuksek sicakliklarda desik tuzagi gibi davramr. Bir yUk tastyicisinin
tuzaktan kurtulma olasiligi exp(- E/KT ) ile orantilidir. Burada E tuzak derinligi yani

tuzak ile delokalize bant arasindaki enerji farkidir. Verilen bir sicaklik igin E kiiguk
ise merkez tuzak gibi davranir. Bundan dolay: yeniden birlesme merkezleri yasak
araligin ortasina dogru, tuzaklar ise yasak araligin kenarlarina dogru yerlesmislerdir.

Tuzak ve yeniden birlesme merkezleri arasindaki fark tuzaklanma ve yeniden
birlesme olasiliklarina dayanir. Verilen bir sicaklikta bu iki olasiligin esit oldugu
kusur seviyeleri vardir. D derinligindeki bdyle bir seviye tuzak ve yeniden birlesme
merkezleri arasinda bir sinir seviyesidir. Eger E<D ise merkez tuzak gibi, E>D ise
merkez yeniden birlesme merkezi gibi davranr.

Bir oldiren merkezin yuksek sicakliklarda yeniden birlesme merkezi gibi
davranabilmesi icin enerji derinliginin, 1s1ma merkezinin valans banddan olan
derinliginden (W) biytk olmasi gerekir.

2.5.3. Basit Model

Basit model Sekil 2.12'de gosterilmistir. Bu enerji bant semasinda biri sinir

seviyesi ve delokalize bant arasina (D, ve E, veya D, ve E,) digeri ise simr

seviyeleri arasinda herhangi bir yere yerlesmis olan iki lokalize seviye vardir.
Boylece biri tuzak gibi davranirken digeri ise yeniden birlesme merkezi olarak

davranir. Sekil 2.12'de tuzak dengi Fermi seviyesinin E ; "nin Usttine yerlestirilmistir

ve denge durumunda bostur (Radyasyondan enerji sogurmadan once). Boylece
potansiyel elektron tuzagidir. Yeniden birlesme merkezi Fermi seviyesinin altina
yerlestirilmistir ve tamamen elektronlarla doludur. Bundan dolay: potansiyel desik
tuzagdir.

Radyasyon enerjisinin sogurulmas: iletim bandinda serbest elektronlar ve
valans bandinda desikler olusturur. Serbest elektronlar T seviyesinde tuzaklanirlar.
Tuzaklanan bu elektronlar yeterince enerji sogururlarsa iletim bandina donerler.
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Tekrar serbest kalan elektronlar yeniden birlesme merkezinde tuzaklanmis desiklerle
birlesirler. Bu yeniden birlesme gegisi 1s1ma yayinim ile sonuclanir (Sekil 2.12).

Istma yayinimi tuzakta harcanan zaman t kadar gecikir.
p=1 '=sexp(- E/KT) (2.3)

Burada,

p: elektronun birim zamanda tuzaktan kurtulma olasiligi,
E: aktivasyon enerjisi (tuzak derinligi),

k: Boltzman sabiti,

T: sicaklktir.

? 27143 ! .
| VE ‘
4
I A N LA b,
(hv),
1 R —
_—_———————_———__—_-—-—— = == Dh
(hv),

ST

Sekil 2.12. Termoliminesans igin iki seviyeli basit model. Izinli gegisler: (1)
iyonlasma; (2) ve (5) tuzaklanma; (3) 1sisal serbest kalma; (4) 1sinimsal yeniden
birlesme ve foton yayinimu.

Eger tuzak derinligi E, isinlamasicakligi T ,"da E>>KT , ise elektron uzun bir
sire tuzakta kalir. Serbest elektron ve desikler ciftler halinde olustuklar: ve yine
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ciftler halinde yok olduklari icin R seviyesinde elektronla esit yogunlukta
tuzaklanmis desik bulunmalidir. T ve R seviyeleri denge Fermi seviyesinin altinda ve
Ustiinde bulunduklar: icin tuzaklanmis elektron ve desikler kararsiz durumu
goserirler. Denge durumuna donis yolu her zaman agiktir. Fakat denge durumunda
isinlama seklindeki (perturbasyon) distk sicaklikta oldugu icin denge durumuna

donme oran (2.3) esitliginden dolay: diser. Denge durumuna donme sicakligr T ,"1n

Ustine cikararak hizlandirilir (E<kT). Bu da elektronlarin tuzaktan kurtulma
olasiligim arttirir ve tuzaktan kurtulan elektronlar iletim bandina gegerler. Serbest
elektronlarin yeniden birlesme merkezlerindeki desiklerle birlesmeleri  sonucu
termolUminesans olusur.

Herhangi bir zamanda termolUminesans siddeti I (t), R seviyesinde elektron ve

desiklerin birlesme orarmyla orantilidir. Eger m tuzaklanmis desiklerin yogunlugu ise

I(t) = - dmydt (2.4)

olarak verilir.

Sicaklik yukseldikge elektronlar kurtulur, yeniden birlesme olusur ve
termolUminesans siddeti artar. Elektron tuzaklar: stirekli bosaldikga yeniden birlesme
oram diUser ve boylece termoliminesans siddeti diserken karakteristik TL tepesi
olusur.

Sicaklik zamanin lineer bir fonksiyonu olarak,

T=T,+Bt (2.5)

bagintisina gore artar. Burada p = dT/dt ' dir.

Bir elektronun tuzaktan kurtulma olasilig: tuzak derinligi E ve sicakliga bagl
oldugu icin TL tepesinin olusacagi sicaklik araligi tuzak derinligine baglidir.
Maksimumunun konumu E ve s ile belirlenir. Sabit bir sicin E'nin degeri ne kadar
blyukse tepenin olustugu sicaklik o kadar yiuksektir (McKeever, 1985).
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s sabiti genellikle "6n-exponensiyel faktor" olarak adlandirilir. Fakat simdiki
uygulama icin daha tamimlayici olan "kagis frekansi” olarak adlandirilir ve birim
zamanda 6rgu kafesi ile etkilesme sayisi olarak yorumlanir. Boylece s,

s=vi{ DS/k} (2.6)

seklinde yazilabilir.

Burada v birim saniyede elektronun 6rgu kafesi ile etkilesme sayisi, k gegis
olasiligi, DS, elektron temel durumdan uyarilmis duruma gecerken entropide
meydana gelen degisimdir. Boylece s drgi titresim frekansi ile ayni deger alir, yani
10*%s*. Uyarilmis durum, bir delokalize banttir yani elektronlar icin iletim band,
desikler icin valans bandidir. Bu durumda frekans faktorl yari kararli durumun
yakalama etki kesiti o’ ya esittir:

s=N.vo 2.7

N : delokalize banttaki seviyelerin etkin yogunlugu
V: serbest tasiyicinin 1sisal hizi
N, o vev sicakliga bagli oldugu icin s de sicakliga baglidur.

Model, termoliminesansin uyarilmas: sirasinda degisik enerji seviyeleri
arasindaki yuk akisint tammmlayan oran denklemleri ile analiz edilir. Olay1 iki
bilesime ayirmak gerekir. Birisi 1sinlama sirasinda tuzaklarin dolmasi digeri ise 1sisal
uyariima sirasinda tuzak bosalma olayidir. Bu durum Sekil 2.13'te gosterilmistir.
Sekilde diizglin bir tuzak dagilimr icin doldurulan enerji seviyelerini gostermek igin
kullanilan dolum diyagramlar: gosterilmistir (Braunlich, 1979). Seklin sol tarafinda

0°K’de Fermi-Dirac dolum fonksiyonlar1 gérilmektedir. Uyariimadan sonra E; 'nin

altinda ve Usttindeki lokalize seviyelerde tuzaklanan elektron ve desik dagilimlarim

gbgteren yeni dolum fonksiyonlar: vardir. Biri elektronlar icin E ;, ve digeri desikler

icin E;, olmak Uzere iki "Yari Fermi Seviyesi" vardir. Bu seviyeler uyariimayi
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takiben olusan dengede olmayan durumu tammlamak igin kullamsli araglardir.
Isitilma sirasinda dolum fonksiyonu F . (E) derece derece uyariima 6ncesi durumuna
geri doner.

Tuzaklanan yik yogunluklar: azaldik¢a yar1 Fermi seviyeleri de denge Fermi
seviyesine dogru hareket eder.

Lokalize seviyeler arasinda direkt gecisler ihmal edilmistir. Elektronlarin
iletim bandindan (E>E ) E enerjili tuzaklara gegisi (E_>E>E ,,) ve desiklerin valans
bandindan (E<E,) desik tuzaklarina (E,,>E> E,) gegisleri fonon yayarak, yani

1s1tmasizdir.

Serbest elektronlarin iletim bandindan (E>E_) rekombinasyon merkezlerine
(E; >E> E_,) ve serbest desiklerin valans bandindan rekombinasyon merkezlerine
(E4,>E>E ;) gegisi isimalidr.

Adirovitch (Adirovitch, 1956), Haerings-Adams (Haerings ve Adams, 1960)
ve Halperin-Braner (Halperin ve Braner, 1960) denklemlerini genellestirerek isisal
uyarilma sirasinda iletim ve valans bandina giren yik atisint tammlayan oran

denklemlerini yazdilar. Bu denklemleri yazarsak,

ddrl° = :op (EN(E)f(E)E - n_v, :@ (E)N(E)(1-f(E))dE

- Ny, c; - (ENE)(L-(E)dE 28
T - EE‘Spp (EIN(B(E)E -n, v, E@ > (E)N(E)(1-f(E))dE
dt E hy

- nv, Ec; » (EN(E)(L-(E))dE (2.9)

E¢
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p,(E) ve p,(E) tuzaklardan kurtulma olasiliklari, N(E) durum yogunluklar:
fonksiyonu, f(E) dolum fonksiyonu, n_ iletim bandindaki elektron sayisi, n, valans
bandindaki desikler, v, ve v, serbest elektron ve desigin isisal hizlar, s  (E) ve
s ,(E) elektron ve desik tuzaklarimn yakalama tesir kesiti, s (E) ve s (E)
yeniden birlesme tesir kesitleridir.

E

O NEE)E an (2.10)

Edn

Bos tuzaklarin sayisi

é N(E)(1-f(E))dE & N-n (2.11)

Edn

Desik durumlarinin sayisi

E‘S N(E)(1-f(E))dE & m (2.12)
E,

Sadece elektronlarin tuzaklardan kurtuldugu varsayilirsan =0’ dir.

dd:c =nsexp(- E, /KT ) - n_(N-)AN-n,mA , (2.13)

dn,=0
A = v, s yeniden tuzaklanma olasilig

A . =V,s ., yeniden birlesme olasilig1

mn n
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% =n_ (N-n)A  -nsexp(- E, /KT)

dedepdmm

yukin nétarliginden,

n+n=m

sistemin dengeye donisU sirasinda yayilan TL siddeti

|, =-h dnydt

(2.14)

(2.15)

(2.16)

(2.17)

h 1s1ima verimidir ve bir sabittir. Blttn yeniden birlesme olaylar: foton dretir ve tim

fotonlar icin h = 1'dir.

2.13-2.16 denklemleri denge durumundan uyarilan bir sistem icin 1sitilma

srasinda elektronlarin trafigini tammlar. Bunlar birinci derece lineer olmayan

diferansiyel denklemlerdir. n

c’!

sicakliga baglidir (Chen ve McKeever, 1997).
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! Fn | | Fn

‘i ‘M

| Fn

m
<
O
Z
o—
Z

iy

Ev i 1 Fn

Sekil 2.13. Dizgun bir tuzak dagiliminda uyariima 6ncesi ve sonrasi tuzak dolum

fonksiyonlari.

2.5.4. Yari-Denge (QE)

TL siddeti ve sicaklik arasinda bir baglanti olusturmak icin oran
denklemlerine bazi varsayimlar yerlestirilmelidir. Bu denklemlere yerlestirilen tim
varsayimlarin en 6nemlisi yar: dengedir.

QE varsayimi

| dnc/dt | >>| dn/dt |,| dmydt | (2.18)
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Bu varsayim basitge, iletim bandindaki serbest elektron yogunlugunun yar: kararl
oldugunu belirtir. Eger bu varsayim, baglangictaki serbest yik yogunlugunun cok az
oldugu varsayimyla (n_=0) birlestirirsek 1sisal uyariima sirasinda iletim bandinda

higbir zaman elektron birikmez.
Bu esitsizligi uygulayarak,

-dn/dt = -dnydt =l (2.19)

bagintist kullanilarak n_. hesaplanir ve yerine yazilarak asagidaki denklemler

bulunur:
= nsexp{- E, /KT}ms (2.20)
(N - n)S n +ms mn
I= ns exp{- E, /KT }[1-— N - WSn (2.21)

(N_ n)Sn-'-rnsmn

(2.20) ve (2.21) denklemleri TL yayimimu igin genel bir tuzakli baginti (GOT) olarak
adlandirilir (Levy, 1985, 1991). (2.21) denklemindeki kare parantez icerisindeki
ifade 1sisal olarak yeniden tuzaklanmama olasiligidir.

2.5.5. Randall-Wilkins Teoris ( Birinci Derece Kinetik )

Randall ve Wilkins tuzaklardan kurtulan  elektronlarin  tekrar
tuzaklanmadigint yani ms _ >>(N - n)s . oldugunu varsaydilar. Bu sart baslangicta

dogru gorulmekle beraber, daha sonra tuzaklanan elektronlar azaldikga dogru

olmama olasilig1 artmaktadir. Y avas tuzaklanma sartindan GOT denklemi

|, =nsexp{-E, /KT} (2.22)

denklemine donustr.
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| . =-dn/dt=- dm/dt denkleminden -dn/dt » n’dir. Boylece birinci dereceden bir
reaksiyondur. (2.22) denkleminin t=0"dan t=t’ye integrali alinarak Randall-Wilkins
bagintisi;

I = nosexp(- E /KT ) exp- s/b Tc‘jﬂXIO{- E,/ka}dq ] (2.23)

To

olarak bulunur. Burada q , sicaklig1 gosteren bir degiskendir.
Bu ifade karakteristik bir T,, sicakliginda maksimum bir yogunluk ile Sekil
2.14'teki gibi ¢an seklinde bir egri verir.

Tm Sicaklik (°K)

Sekil 2.14. Randall-Wilkins birinci derece TL denklemine gore normalize edilmis

1is1ma tepesi: Asimetrik ya da geometrik faktor olarak tammlanan m, = %v 0.42

tipik degerine sahiptir (Bos, 2007).

Birinci derece kinetiginin maksimum noktas: asagidaki sekilde bulunur. 1k
once | ;, denkleminin logaritmast alinir. Daha sonraturevi alinir ve T = T, "de sifira

esitlenir. Boylece s hesaplanmis olur.
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s=b E/kT,* { E, /KT, } (2.24)

Eger E ve b sabit fakat n, degisiyorsa tepe yuksekligi de degisir. Fakat
tepenin  konumu degismez. Bu birinci dereceden TL egrilerinin dnemli bir
karakteristik Ozelligidir. Birinci dereceden TL egrilerinin bir diger karakteristik
Ozelligi de tepenin asimetrisidir. DUstk sicaklik kismi yiksek sicaklik kismindan
daha genistir. Kararl: tuzak derinligi (E,) arttikga, tepe maksimumu daha ylksek
sicakliklara dogru kayar. Tepenin yiksekligi azalir ve genisligi artar. Isitma oram ()
arttikca tepe yuksek sicakliklara dogru kayar. Tepenin yiksekligi artar ve tepe alam
da b iledegisir.

Randall-Wilkins birinci derece TL denkleminin ozellikleri Sekil 2.15'te
gorilmektedir.
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Sekil 2.15. Randall Wilkins birinci derece TL denkleminin ozellikleri; (a) n,
isinlamasindan sonra, tuzaklanmis doz tasiyicilarimin yogunlukla degisimi. (b) E,
aktivasyon enerjisi ile degisimi (C) Parametre degerleri: n,= 1m™®; E= 1 eV;
s1x10%s™t, s kagis frekans: ile degisimi. Bitiin egriler icin 1stma oram

b =1°Ks™*"dir. Belirlenen tepenin maksimum konumu n,’la degismez (Bos, 2007).
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2.5.6. Garlick-Gibson Teorisi (ikinci Derece Kinetik)

Garlick ve Gibson elektronun yeniden tuzaklanma olasiliginin, tuzaklanmis
desiklerle birlesme olasiligindan daha yiksek yani (N-n)s ,>> ms _ oldugunu
varsaydilar.

N 3 nven=mesitsizligi GOT bagintisina uygulandiginda,
|, =-dn/dt=-9s, /Ns,  1°exp{-E, /KT} (2.25)

denklemi elde edilir.
Birinci derece olayin tersine, (N-n)s ,>> ms = esitsizligi baslangigta dogru
ise tim tepe boyunca sabit kalir.

S.,=S . IGIN;

|, =- dn/dt=s/N xn’exp{- E, /KT } (2.26)

|, =s/Nn,? exp{-E, /KT }[ 1+ sn,/bN 13 exp{-E, /KT }dq 17° (227

To

(2.29) ssitligi ikinci derece kinetik Garlick-Gibson denklemidir.
Birinci derece TL tepesi ile ikinci derece TL tepesi arasindaki en belirgin fark

n, arttikga ikinci TL tepesinin n, ile orantil1 olarak bilylmes ve dislk sicaklik

kismina dogru kaymasidir. (2.24) denklemi

.
| = ny” stexp{-E, /KT }[ 1+ n,s¢b ¢y exp{-E,/KT }dq ] (2.28)
TO

seklinde degistirilmistir. Burada,
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s(=s/N, s, =S, Ve st=ss /Ns ., s.'s..

S: b=2 durumu i¢in indirgenmis etkin 6n exponansiyel faktor
" etkin 6n exponansiyel faktor
b: kinetik derece

| =n,stexp{-E, /KT }[ 1+ syb Z‘) exp{- E, /KT }dq ] (2.29)

To

Bir TL tepesinin konumu hem E,’ye hem de s'ye bagli oldugundan ikinci
derece tepeicin n, arttikca startar. Bu da TL tepesinin dusuk sicakliklara kaymasina
neden olur. Ikinci derece TL tepesinin bir diger 6zelligi de birinci derece tepesinden
daha genis ve simetrik olmasidir. ikinci derece resksiyonda, serbest kalan
elektronlarin blyldk cogunlugu yeniden birlesmeden Once tuzaklanirlar. Boylece
1s1nim yayinimindan gecikmeye ve yayinimin genis bir sicaklik araligina yayilmasina

neden olurlar.
Isima tepe noktasi Uzerinde, kinetiklerin mertebesinin etkisi Sekil 2.16'da

gogerilmistir. Ayrica sekilde, tek tip tuzaktan gelen iki 1si1ma egrisi de
karsilastirilmustir.

TL Siddeti (a.u.)

o

S

Sicaklik (°K)

Sekil 2.16. 1, Birinci derece 1s1ma egrisi sekli, 11, ikinci derece 1s1ma egrisi sekli: ki
egri arasindaki biyuk fark, egrinin algalan kisminda gorulmektedir.

36



2.TERMOLUMINESANS (TL) TEORISI

Mehmet YUK SEL

Garlick-Gibson
gorilmektedir.

Sekil 2.17. Garlick—Gibson ikinci derece TL denkleminin o6zellikleri;

ikinci derece TL denkleminin Ozellikleri  Sekil
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2.17'de

@ n

isinlamasindan sonra tuzaklanmisg doz tasiyicilarinin yogunlukla degisimi. (b) E,

aktivasyon enerjisi ile degisimi (c) Tim egriler icin b = 1°Ks™

1sitma hizi oraninda,

digerleri sabit tutulurken n,= 1m™*; E= 1 eV; N =1x10%s*m® parametrelerinden
birinin degistirilmesi sonucu sicaklikla TL yogunlugunun degisimi:

tepenin maksimum konumu Sekil 2.17.adan,
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2.5.7. Genel Mertebe Kinetigi

Birinci ve ikinci derece kinetik sartlar1 saglanmadigi zaman, arada bulunan
(intermediate) durumlara genel mertebe kinetigi uygulamir. May ve Partridge genel
derece kinetigi icin bir empirik TL bagintisi gelistirdiler (McKeever, 1985).

| =n"stexp{-E,/KT} (2.30)

Burada s¢ niin birimi m*®?s "' dir ve b genel derece kinetigi parametresidir. b 1
icin (2.27) bagintisinin integralini alarak asagidaki genel dereceli empirik TL
bagintisi elde ederiz.

=y SCe{-E KT} 1-(b-1) stb ¢ expl-E /ky dq}] ™™ (231)

TO
Gelistirilen bu genel mertebeli empirik TL bagintisinda s niin biriminin kinetik
mertebeyle degismesinden dolay: problem meydana gelir. Bu problemi gidermek igin
Rasheedy (Rasheedy, 1993) (2.27) denklemini
|, =- dn/dt =(n/N)°sexp{-E, /KT } (2.32)

seklinde yazmay1 Onerdi.

(2.31) denkleminin integralini aldigimizda;

| =n, "sexp{- E, /KT }N[ 1 +s(b-1)(n,/N)""*/b Z) exp(-E,/kq dq}] """ (2.33)

To
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Bu da empirik bir bagintidir fakat baginti bu sekilde yazildiginda s nin birimi
s™! olur. Bu tammlamayla birimin degisiminden kaynaklanan giicliik ortadan kalkar.

Verilen bir doz icin s sabittir ve doz oran degistikce degisir.

_ exp(E, /KT,) 4y 2KT,
— gz [(1+(b-1) =

m

b
) (2.34)

ITL

Asagidaki sekilde birinci, ikinci ve orta dereceden 1sima tepelerinin
karsilastirilmast gorilmektedir.
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Sekil 2.18. E= 1 eV; s=1x10%s™" ve b = 19Ks™* parametre degerleri icin birinci
derece (b = 1), ikinci derece (b = 2), ve orta derece (b = 1.5) TL 1s1ma tepelerinin
karsilastirilmasi. Tepeler, birinci derece 1s1ma tepesine normalize edilmistir.
Belirlenen bltiin tepeler egrinin baslangic bolimindeki artmada ¢akisir (Bos, 2007).
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2.6. Tuzak Parametrelerinin Hesaplanmas icin Y éntemler

2.6.1. Tepe Noktalarimin M aksimum Sicakhklarina Dayanan Y éntemler

2.6.1.1. iki Farkh |stma Oranina Dayanan Y éntem

Bu yonteme gore 1sitma oram, TL 1sima egrisinin karakteristik 6zelliklerini
etkileyen bir parametredir. Isitma oram arttigin zaman tepe maksimumu yuksek
sicakliklara dogru kayar, tim tepeler genisler ve TL siddeti azalir. TL siddetindeki
bu azalma 1sisal azalmadan kaynaklanir.

Isitma oranlarin degistirip baslangiGtaki tuzak yogunlugu n, gibi diger tim
parametreleri sabit tutan degisik yontemler gelistirilmistir. Gelistirilen bu yontemler
1s1sal olarak uyarilan olaylardan bagimsiz olarak gelistirilmistir.

Booth (1958), Bohum (1954) ve Parfianovitch (1954) birbirlerinden bagimsiz
olarak calisirken iki farkli isitma orani ve birinci derece maksimum yayinim sartin
kullanarak aktivasyon enerjisi ve frekans faktorini hesaplamak igin bir baginti
gelistirmiglerdir.

bEa —sex (- Ea)
T2 P

|sitma oranlarini bu bagintida yerine yazarsak,

_blEZa = sexp( - B ) (2.35)
KT, KT,
b,E - E
——2 =sex a 2.36
KT p( kT ) (2.36)

bu iki bagintiyr oranlar ve gerekli diizeltmeleri yaparsak,
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T T (2.37)

E,=In(2L)(2m2) K
b, T, T - T
eger b =1 ise iki 1sitma oram maksimum TL siddetine karsilik gelen tepe
sicakliklarint dlgerek E  kolay bir sekilde hesaplamir. T 1°C'lik hata ile olgliliirse
E, %5'lik bir hata verir. E, degerini (2.35) veya (2.36) denklemlerinde yerine
yazarak frekans faktoru s hesaplanabilir.

2.6.1.2. Farkh lstma Oranlarina Dayanan Y ontemler

Hoogenstaraaten (1958) aktivasyon enerjisi ve frekans faktorini belirlemek
icin bir bagint1 gelistirmistir (Bos, 2007).

bE, _ .. . Ea)
KT P KT,
T? E 1 K
In(—b )—(—k )(ﬁ)ﬂn(_Ea) (2.38)

2
In(%)’nin Ti’e gore grafigi, egimi % olan bir dogrudur ve egimden

m

aktivasyon enerjisi hesaplanabilir (Sekil 2.20). Ti =0 oldugunda(lnéi)’dan frekans

faktorl hesaplanir. Fakat Ust Uste binen tepeler varsa hesaplamada bazi guclukler
olusabilir. Clinkli dlcllen 1s1ma egrisinin maksimumu 1sima tepelerinin asil tepe
maksimumlari ile gakismayabilir. Boylece bu yontemle belirlenen kinetik dereceler
asil degerler olmayabilir. Bu problemi halletmek icin distk sicaklik tepeleri 1sisal
temizleme yontemi ile yok edilebilir. Bu yonteme gore 6rnek tepe maksimumundan
yuksek sicakliga kadar 1sitilir. Bu islem tim tepeler icin tekrarlanir.
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Degisken 1s1 oranlar1 yontemi ile elde edilen kinetik parametrelerde, isitici
eleman ve oOrnek arasinda var olan sicaklik farki cok biytk hatalara sebep
olabilmektedir. Kitis ve Tuyn (1998), bu sicaklik farkindan kaynaklanan hatay:
duzeltmek ve farkl1 1sitma oranlarinda asil tepe sicakliklarint belirlemek igin;

T)=T!- Cln(%) (2.39)

]

bagintisini gelistirdiler. Burada T, ve T|,, b, ve b, istma oranlarinda tepelerin
maksimum sicakliklaridir. C, 1sitici eleman ve 6rnek arasinda var olan sicaklik
farkimin ihmal edilebilecegi iki dusik 1sitma orami kullanilarak elde edilen bir
sabittir. C'yi bulmak icin 1° C/s nin altindaki 1sitma oranlari tercih edilir.

2.6.2. Egrilerin Sekline Dayanan Y 6ntemler
2.6.2.1. Degisken Doz K arsiliklar: (Yanitlari) Y ontemi

Isima egrisindeki her 1sima tepesinin kinetik derecesini belirlemek icin bu
yontem kullaniir. TL teorisinin birinci derece kinetiginde, 1s1ma tepelerinin
maksimum sicakliklari yalnizca isitma oram degistigi zaman degisir. Eger 1sitma
oran sabitse maksimum yayimm sartinda baslangicta tuzaklanan elektron sayisi n,,
olmadig: icin maksimum sicaklik doz oraniyla degismez ve deneysel hata limitleri
icerisinde (m 2°C) sabit kalir. Genel mertebe kinetiginde ise tepe sicakliklar artan

doz oranmiyla dusik sicakliklara dogru kayar. Eger doz orani, f carpan kadar artiyorsa
tepe maksimumundaki kayma

TT,k(i- 1
DT =T,- T, :—1é|r(1|f )
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bagintist ile belirlenir. T, =T  ise orijinal tepe konumudur. T,>T , ise doz artisindan

sonraki tepe konumudur (Bos ve Dieldorf, 1991).

26.22. T -T 4, Yontemi

stop

Isima egrisindeki tepelerin kinetik dereceleri T - Ty, yOntemiyle de

belirlenebilir. Bu yontemde, ornek isinlandiktan sonra ilk tepenin dustk sicaklik

kismina karsilik gelen bir sicakliga (T,,,) 1sitilir. Ornek daha sonra oda sicakliginda

op
sogumaya birakilir ve isima egrisinin geri kalanini elde etmek igin drnek ayni 1sitma

oraninda tekrar 1sitilir ve T, belirlenir. Y dntem, yeni isinlanmis bir 6rnek tzerinde

veya isitilmig/isinlanmis 6rnek Uzerinde birgok kez tekrarlamr. T - Ty,

grafigi
Sekil 2.19'da gorildugi gibi merdiven basamag: seklindedir. Bu yontemle tepelerin
sayisi da belirlenir ve her plato bolgesi her tepenin yaklasik konumunu, yani tepenin

hangi sicaklikta olustugunu belirler. Plato bolgesinin bitimindeki T..’deki kademeli
artis kinetik derecenin birden biytk oldugunu gosterir. Birinci derecede TL
kinetiginde ise T_ bir sonraki plato bolgesine keskin bir artis gosterir (Bos ve
Dieldorf, 1991).
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Sekil 2.19. T, - Aktivasyon enerjisi grafigi (Topaksu ve Y azici, 2007).
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2.6.2.3. Baslangigtaki Artis Yontemi

Bu yonteme gére TL 1s1ma egrisinin baslangicinda tuzaklanan elektronlarin

yogunlugu n, sicaklikla cok az degisir ve bOylece sabit olur. Sicaklik tepe

maksimumundan kuctk bir T sicakligina yikseldikge,

ITL:noseXp(' Et/kT)eXp[' S/b (‘?Xp{' Et/kq}dq ]

To

denklemindeki ilk exponansiyel terim artarken ikinci exponansiyel terim bire esittir.

Sicaklik arttikga (T> T.) ikinci terim azalmaya baslar. Bundan dolay: birinci ve

genel derece kinetik denklemleri
Ea
1(T) = Aexp(- T (2.40)

seklinde basitlestirilir. Burada A bir sabittir ve TL siddeti Kinetik dereceden
bagimsizdir. In (1)’ nin %’ye gore grafigi, egimi, % olan bir dogruyu verir (Sekil

2.20). Egimden aktivasyon enerjisi (E,) kolayca hesaplanir. Bu yontem yalnizca
tepe maksimumu (I ,)'nin ancak %10’ una kadar olan baslangi¢ bolgesine uygulanir.
Tepenin baslangicinda siddet cok disik veya isima egrisi birden fazla isima
tepesinden olusuyorsa, elde edilen aktivasyon enerjileri asil degerlerini yansitmaz.
Bundan dolay1 E, degerlerindeki hatalar1 azaltmak igin yiksek sicaklik tepeleri
kullanlir (Y azict ve ark., 2002).

Eger TL is1imaegrisi iki veya daha fazla tst Uste binen tepeden olusuyorsa bu
yontem kullanilmaz. Buna benzer durumlara da baslangigtaki artis yontemini
uygulayabilmek icin 1sisal temizleme yontemi gelistirilmistir. Bu yontemde 6rnek,
ilk tepenin maksimumundan daha yilksek bir sicakliga 1sitilir. Ornek bir sonraki
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tepenin sicakhigindan daha yuksek bir sicakliga isitilir. 'Yontem tim tepelere
uygulanir.

In(Isstma Siddeti) (a.u.)

1/Sicaklik (°K )

Sekil 2.20. Baslangi¢ artis grafigi.

S
3 \
T \
©
S
v
= \
\\
\
AN >
Stcaklik (°K)

Sekil 2.21. Isimatepesinin baglangigtaki yukselen kism.
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2.6.2.4. izotermal Bozunum Y 6ntemi

Izotermal bozunum yontemi TL’ye dayanan bir yontem olmamasina ragmen
yine de aktivasyon enerjisini (E,) ve frekans faktoriinu hesaplamak igin kullansl
bir yontemdir. Bu yontemde herhangi bir 1sitma dongist kullanilmamaktadir.
Deneysel asamada ornekler 1sinlandiktan sonra, bir sicakliga kadar hizli bir sekilde
isitilir ve belli bir stire o sicaklikta tutulur. Isik ¢ikisi (fosforesans bozunumuy) 6lgultr
ve bu yontemle tuzaklanan elektronlarin azalma oramini belirlemek mimkandur.

Genel olarak izotermal bozunum yontemi, asagidaki denklemin, birinci
derece kinetik icin T’ nin sabit oldugu durumda ¢ozilmesi yoluyla kullanlir.

@ = C&exp(- l) (2.41)

I(T) =-c
M dt t t

buradan,, n'ninilk degeri vet = s‘lexp(%) "dir (McKeever, 1985).

Yukaridaki denklemden yararlanilarak cizilen In(l)'ya karsilik T grafigi,
egimi m= sexp(-%) olan bir dogrudur. E ve s degerlerini hesaplamak icin iki farkli

sabit T, ve T, degerlerinde yapilan 6lgim sonucu bulunan m, ve m, gibi iki

egimden yararlanilarak asagidaki denklemle hesaplanabilir.

E=— < In(Mh) (242)
Ly 'm,

Bu denklem, sadece birinci dereceden kinetik igin kullamsli olup diger kinetikler igin
uygun degildir. Diger kinetiklerde bu denklemi kullanabilmek icin 1979 yilinda
Kathuria ve Sunta tarafindan bir yontem gelistirilmistir (Kathuria ve Sunta, 1979).

1
. . : e (D)
Bu yonteme gore, sabit sicaklikta tutulan bir 6rnegin bozunum siddeti icin I ® e
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karsilik T grafigi bir dogru verir. Bu grafikten yararlamilarak diger mertebedeki
kinetikler icin hesaplamalar yapilabilir. Burada b degeri keyfidir.

2.6.25. Bilgisayarla Isima Egris Ayristirma Yontemi (Computerised Glow-
Curve Deconvolution, CGCD)

CGCD, TL 1s1ma egrilerinden tuzak parametrelerini belirlemenin en 6nemli
yontemlerinden birisidir. Isima egrisini analiz etmek icin bir Bilgisayarla Isima
Egris Ayristirma (CGCD-Computerised Glow-Curve Deconvolution) programi
kullanlir. Program Hollanda daki Delft Reaktdr Enstitlisi’ nde gelistirilmistir (Bos,
1993). Bu program 1s1ma egrisini aym anda en az dokuz tepeye ayirma kapasitesine
sahiptir. Bu bilgisayar programinda iki farkli model kullaniimustir. Ilk modelde 1s1ma
egrisi birinci derece kinetiginden elde edilir.

Ikinci modelde, 1s1ma egrisi genel mertebe kinetiginden elde edilir. Tim
tepelerin ve fonun (background) katkisinin toplami asagidaki formuld verilen 1sima

egrisini olusturur.

I(T):én‘ l.(T) +a+bexp(T) (2.43)

i=1

I(T) uyarlanmisg toplam i1sima egrisidir. Burada a, diskin ve dozimetrelerin gurdlti
katkisidir.

2.7. X-lsim Toz Kirimim (XRD) ve X-Isin1 Floresans (XRF) Yontemleri

2.7.1. X-lsim Toz Kirinim (XRD) Y 6ntemi

Mineraller gibi amorf olmayan materyallerin ¢ boyutlu yapisi, bir kristal
Orgudeki atomlarin tekrarlanan diizenli dizlemleriyle tammmlamr. Odaklanmis bir x-
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1511 demeti, atomlarin bu duzlemleriyle etkilesime girdiginde, 151k demetinin bir
kismu yayilir, bir kismi atom tarafindan sogurulur, bir kismi sagilir ve diger bir kismi
da kirilir. Bir kristallesmis kat1 tarafindan bir x-1ig1m demetinin kirinimi, bildigimiz
gokkusag1 olusumundaki su damlaciklarinin 1s1g1 kirmasina benzer. X-1sim, her bir
mineralden, mineralin kristal yapisina ve atomlarin nasil dizildigine bagli olarak,
farkl1 sekilde kirilir. Incelemede kullanilan x-1sinlar: vakum altinda bir tip icerisinde
Uretilir.

TUp icerisindeki sicak bir filamente akim uygulandiginda filamentten blyik
bir elektron yayilimi olur. Bu elektronlarin Uretimi bir televizyon tupundeki
elektronlarin Uretimine benzer. Genellikle 15-60 kV'lik bir yiksek gerilim tup
icerisine uygulanir. Bu yuksek voltaj elektronlari hizlandirir ve hizlanan elektronlar
genelde bakirdan yapilmis bir hedefe carpar ve bdylece x-isinlart Oretilmis olur.
Olusan bu x-1sinlarinin dalga boyu hedefin karakteristigini gosterir.

X-iginlar1 toplanir ve ince toz haline getirilmis (10 mikrondan daha kiguk)
Ornek Uzerine gonderilir ve bir dedektdr yardimiyla x-1s1 sinyali tespit edilir. Bir x-
1511, bir Ornege carpip kirildiginda Bragg Yasasimin uygulanmas: ile Ornekteki
atomlarin diizlemleri arasindaki mesafeyi Olgebiliriz. Bragg Y asast:

nl =2dSinq

esitligi ile ifade edilir. Burada,
n: kirllmis demetlerin derecesi (n, tek sayi)
| : gelen x-151n1 demetinin dalga boyu
d: atomlarin komgu dizlemleri arasindaki mesafe
g : X-151nt demetinin gelme agisidir.

Denklemden, | 'y1 bildigimiz ve q’y1 Olgebildigimiz icin d mesafelerini
hesaplayabiliriz. D mesafelerinin karakteristigi, Ornekteki mevcut mineral veya

mineraller hakkinda bir ipucu saglar. Standart referanslar ve oOlgiim sonuclart
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karsilastirilip yorumlama yapildiginda, bu ipucglari materyalin tamnmasinda yol

gbserici olur.

Y
\

b el o i

Sekil 2.22. Bir katidaki atomlarin iki dizleminden x-1ginlarinin yansimasi.

Bircok analitik teknik materyallerin karakteristigini belirlemek igin kullanlir.
XRD (X-lsim Kirimm) yontemi bu tekniklerden biridir. XRD, minerallerin
belirlenmesi icin kullanilan yararli bir tekniktir. XRD, arastirmacilara minerallerin
iyi bir sekilde tammlanmasi igin hizli ve givenilir sonuglar saglar. XRD, ozellikle
ince tanecikli minerallerin ve karisimlarin belirlenmesi icin faydalidir ve temel
belirlemenin disinda ek bilgiler de saglayabilir. Eger 6rnek bir karisimsa, XRD
verileri, mevcut farklt minerallerin oramni tayin etmek icin analiz edilebilir. XRD
yontemiyle elde edilebilecek diger bilgilerse, mevcut mineral veya minerallerin

kristallik derecesi, minerallerin yapisal durumlar: gibi 6zellikler olarak siralanabilir.

2.7.2. X-Isim Floresans (XRF) Y ontemi

Bir x-1s1m tUpunden veya bir radyoaktif kaynaktan uyarici birincil bir x-1s1n,
bir drnege carptiginda, x-1s1m atom tarafindan sogurulur ya da numune icerisinde
sacilir. Bu olayda x-1sin1 enerjisi, elektronu gekirdegin elektrik alanindan koparmak
icin harcanir. Yuksek enerjiye sahip olan elektron, atomdan uzaklasarak madde
icinde iyonizasyona neden olur. Bu elektrona "fotoelektron”, olaya ise "fotoelektrik
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olay" adh verilir. Bu olay sliresince, eger birincil x-1s1n1 yeterli enerjiye sahip olursa,
elektronlar icteki kabuklardan disar1 atilir ve bdylece i¢ kabukta bosluklar meydana
gelir. Bu bosluklar atom icin kararsiz durumlardir. Atom kendi kararli durumuna
donerken, en distaki kabuktaki elektronlar icteki kabuklara gegisler yaparlar. Bu
olayda meydana gelen x-iginlar1 yaymim, "X-lIsim Floresans' veya kisaca XRF
olarak adlandirilir. Yayilan x-1s1m analizi ve tayini islemine de "X-lsimt Floresans
Y ontemi” denir.

XRF yontemi, materyallerin elementsel bilesimlerini 6lgmek igin kullanilir.
Bu yontem, uygulamalar icin guvenilir ve hizli, ayrica érneklere zarar vermeyen bir
yontemdir. XRF, elementlerin ppm seviyesi altindaki limitlerinin tayininde de
kolaylik saglar.

XRF analizi yapilacak ornekler ilk olarak 80°C’ de 24 saat firinda bekletilir.
Daha sonra ¢rneklerden kiclk parcalar kirilarak, 6gitme aleti ile homojen bir
bicimde dagitilir. Bu toz tanecikler XRF analizi icin tablet haline getirilir. Tablet
asamasinda toz halindeki 6rnekten 0.7 gr tartilir. Bu miktar, 0.35 gr LiF (Lityum
Florlr) ve 6.65 gr LiBO,, (Lityum Borat) ile karistirilir. Daha sonra bu karisim tablet

haline getirilir ve XRF cihazinda analiz yapilir.
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3. ONCEKI CALISMALAR

3.1. Termoliminesansla (TL) Tlgili Onceki Cahsmalar

Engin (1996), "Dogal Kalsit Minerallerinin Termoliminesans ve ESR
Y 6ntemleriyle Incelenmesi ve Tarihlendirilmesi" baglikl: doktora tezinde, Denizli ve
Cankir1 bolgelerinden alinan kalsit yapisindaki traverten 6rnekleri, Termoliminesans
(TL) ve Elektron Spin Rezonans (ESR) yontemleriyle incelenmis ve
tarihlendirilmistir. TL yontemi kullamlarak Denizli travertenler icin bulunan yas
774.000+ 66000 yil, Cankir: travertenler icin bulunan yas ise 103.000+ 9.000 yil
bulunmustur. Aym orneklerin yaslart ESR yontemiyle de bulunmustur. Denizli
travertenleri  icin  1.100.000+110.000 wyil, Cankir1 travertenleri igin ise
230.000+22.000 yil degerleri bulunmustur. iki yontem arasindaki cikan bu
farklilik, TL yonteminin dogasina bagli olarak, tuzaklanmig elektronlarin liminesans
istma  verimliliklerinin - degisik  parametrelere  bagli  olarak  azalmasindan
kaynaklandig: seklinde agiklanmustir.

Kirikkaya (2002) "Kocaeli (Kullar-Yaylacik) Fayindan Alinan Kuvars
Orneklerinin Optik Uyariimali Liminesans (OSL) ve Termoliiminesans (TL)
Yontemleri ile Incelenmesi ve Tarihlendirilmesi" baslikli doktora tezinde, Kocaeli
depreminin olusturdugu ytzey fayinin Kullar-Yaylacik bolgesinde agilan bir
hendekten alinan sediman drneklerinde, Optik Uyarilmali Liminesans (OSL) ve
Termoluminesans (TL) yontemleri ile karsilastirmali olarak yas tayinlerini yapmustir.
Orneklerdeki *°U, **Th miktarlarimt "Alfa Cihazi" ile K miktarini Atomik
Absorbsiyon Spektroskopisi ile belirlemis ve bdylece bunlardan gelen alfa ve beta
katkilarinin etkisini hesaplamistir. Gama ve kozmik isinlardan gelen katkiyr ise

Al,0,:C dozimetrelerini kullanarak bulmustur. Orneklerin tanecik biyukltkleri

arttikca1sil ya daisil islemlerden etkilenmeleri azalacagindan tarinleme islemleri icin
orta blyutkltkteki taneleri (60-90 mm) kullanmigtir. OSL olcimlerini, 325°C’ deki

tepe noktasini veren tuzaklarin bosalmasi ile elde edilen |iminesans sinyalinin

katkisint engellemek amaci ile 220°C’de 5 dakika 6n 1sitma islemini yaptiktan sonra
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elde etmistir. OSL buyUume egrilerini olustururken, doz ekleme (MAAD-Multiple
Aliquot Additive Dose) ve yenileme (SAR-Single Aliquot Rejeneration) gibi iki
farkli yontem uygulamustir. Orneklerin yaslart MAAD yontemi ile 11311 + 843 i,
9263+ 691 yil ve 8218+ 613 yil, SAR yontemi ile 11546+ 861 yil, 9441+ 704 y1l ve
8345+ 622 yil olarak hesaplamistir. Orneklerin TL yontemi ile tarihlendirilmesinde
tipik tarihleme sinyali olan 325°C tepe noktasinin dozla artisi ile elde edilen blyime
egrilerinden esdeger doz degerlerini bulmustur. Orneklerin kiicilk doz degerlerine
kars1 olusturulan biytime egrileri sapmalar gosterdiginden esdeger dozu bulurken bu
sapmadan kaynaklanan dizeltme faktorini bularak buna eklemis ve boylelikle
paleodoz degerlerini hesaplamistir. Orneklerin TL yontemi ile yaslarini, 11115+ 829
yil, 9213+ 687 yil ve 7997 + 596 yil olarak hesaplamstir. Orneklerin TL ve OSL
yaslarim karsilastirmis ve bulunan degerlerin her iki yontemin hata sinirlar igcinde
yer aldigint belirtmistir.

Kafadar (2004) "Sentetik Kuvars Kristalinin Dozimetrik ve Termoliminesans
Ozelliklerinin Incelenmesi” baslikl yiiksek lisans tezinde CaSO , :Dy (TLD-900) ve

sentetik kuvars kristalinin dozimetrik ve termoliminesans 6zelliklerini arastirmustir.
Bu calismada asitle yikanmis sentetik kuvars kristalinin 0.02 Gy ile 2.5 kGy arasinda
beta 151 ile 1sinladiktan sonra, termal 1s1ma egrileri ve bu egrileri olusturan 1s1ma
tepeciklerinin Kinetik parametreleri (kinetik derecesi b, aktivasyon enerjisi E, ve
frekans faktorl s), doz ekleme (AD-Additive Dose), tekrarlanan ilk yikselme (RIR-
Initial Rise), degisken i1sitma sicakligi oram (VHR-Various Heating Rates) ve
bilgisayar ile 1sima egriss ayrisimn (CGCD-Computerised  Glow-Curve
Deconvolution) yontemlerini kullanarak bulunmustur. AD ve CGCD yontemleriyle
bu materyalin i¢ ice gecmis en az yedi adet birinci dereceden 1sima tepeciginden
olustugunu gostermistir ve bu sicakliklar oda sicakligi ile 500°C arasinda P1-P7
olarak belirtilmistir. Kinetik parametre sonuglarimin uygulanan yontemlere gore
degisiklikler gosterdigi gozlenmistir. Radyasyon dozimetresinde ve arkeolojik yas
tayinlerinde oldukca kullanisli olan doz tepkisi egrisi ve zaman ile sbnim islemi bu
materyalin her bir tepesi icin ayr1 ayr1 incelenmistir. Butin tepeciklerin doz
tepkisinin aym modelde oldugu, éncelikle uygulanan doz miktar: ile gizgisel olarak

arttig1 ve ardindan farkli dozlarda doyuma ulastigi gbzlenmistir. Birinci ve ikinci
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isima tepeciklerinin karanhik bir ortamda bir ay bekletildikten sonra tamamen
sondiigt  gozlenmistir (Fading). Dordincli, besinci, altinci ve yedinci 1sima
tepeciklerinin bu siregten etkilenmedigi fakat Gglncl tepecigin siddetinin orijinal
degerinin %27’ sine dustugl gorulmustir. Bu ¢alismada aym zamanda CaSO , :Dy’un
is1ma egrileri doz ekleme (AD) metodu kullanilarak calisilmistir. Y apilan deneyler
sonrasinda CaSO ,:Dy’'un i¢ ice gegmis birinci dereceden 6 tane 1s1ma tepecigine
sahip oldugu gozlenmistir.

Topaksu, Yegingil, Arik ve Sakarya (2005), "Kubad Abad’a (Konya) ait
Selcuklu Seramik ve Cinilerinin Termoluminesans (TL) Tarihlendirilmesi, Y apisinin
Belirlenmesi ve Teknolojisinin Aciklanmasi” adli1 bildirilerinde; Beysehir (Konya)
golinin guneybat1 kiyisinda yer alan Selcuklu sarayr olan Kubad Abad’tan toplanan
eski ¢ini ve seramiklere termoliminesans (TL) tarihlendirme yontemini
uygulamuslarcir.  Orneklerden ayrilan kuvars kristallerinin  225°C ile 280°C
arasindaki TL tepe noktasi toplam dozun hesaplanmasi icin kullamlmustir. Yillik
gama doz oram kazi alanina yerlestirilen TLD (Termoliminesans dozimetresi)
dedektort (a - Al,O,:C) kullanilarak belirlenmistir. TL tarihlendirme sonuglar: 619

yil ile 2417 yil arasinda degisen degerler vermistir. TL sonuglar tartisilarak
arkeolojik olarak beklenen yaslar ile karsilastirmalar yapilmistir. Ayrica Kubad Abad
seramik ve cinilerinin analizleri XRF ve EDX yontemleriyle yapilmistir. Tanecik
boyutu ve gorundr icerikler polarize mikroskop kullanilarak, ince kesit yontemiyle
belirlenmistir. Firinlama sicakligint ve seramik camurunun yapisinda bulunan
mineralleri belirlemek igin X-1s1n1 toz kirinim yontemi ¢alisiimistir. Camur blinyenin
kimyasal bilesimi ve iz elementleri taramali elektron mikroskobu (SEM) ve X-1s1m
Floresans (XRF) yontemiyle belirlenmistir. Sirlar, SEM’ e bagli bir enerji saginimli
X-151m spektrometresi (EDX) ile analiz edilmistir.

Algicek, Kazanci, Sen, Kappelman ve Ozkul (2006), 59. Tirkiye Jeoloji
Kurultayr’ nda bildirdiklerine gore; glineybat: Turkiye'de, Denizli travertenleri iginde
bulunan ilk insan fosili ve yataklik eden travertenler termoliminesans (TL) yontemi
ile tarihlendirilmistir. Tarihlendirme sonucunda; 6n ve yan kemiklerin iyi korundugu

ergin bir bireye ait oldugu tespit edilen kafatasi par¢asinin Homo erectus taxonu ile
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benzerlikler tagidig1 ve 0,49m 0,05 ile 0,33m 0,04 milyon yil arasinda bir yasa sahip

oldugu belirlenmistir.

3.2. Fluoritin Termoliiminesanayla ilgili Onceki Cahsmalar

3.2.1. Dogal Fluoritlerin Termoliiminesanaiyla flgili Onceki Calismalar

El-Kolaly, Ganguly ve Sunta (1981), dogal ve Seryum (Ce), Gadolinyum
(Gd), Terbiyum (Th), Disprosyum (Dy) katkil1 CaF, kristallerinin oda sicakligindan

650°C'ta kadar termoliminesanst ile 1sima tepelerini gbzlemislerdir. Mevcut
orneklerin gesitli 1s1matepelerinde, Itminesans hizinda 1sinin etkisini belirlemek icin
calismislar ve bu amag icin degisik sicakliklarda X 1sim ile uyarilmig [Uminesans
(XEL) siddetlerini kaydetmislerdir. Elde edilen bulgulara gore 320°C ile 500°C
arasindaki sicakliklarda XEL siddetinde strekli bir dists gozlenmistir. Yayimmda
1sinin etkisinin, farkli yabanct iyonlar igin aym olmadigi gozlenmistir. 200-500 nm
dalga boylar: arasinda Ce, Gd, Tb ve Dy katkil1 CaF, kristallerinde TL ve XEL tayf

spektrumlarinda temel yayinim goézlenmistir. Gd yayinimi, oda sicakligindan
istenilen sicakliga dogru keskince dismusttr. Dy yayinimi yaklasik 200°C’ta kadar
yukselmis sonra dusmitisttr. Ce ve Tb yayinimi, oda sicakligindan 100°C’ta kadar bir
azalma gosterip sonra 100°C’ den 320°C’ye kadar bir yUkselis ve ondan sonra strekli
bir dusis gostermistir.

Hasan (1985), 50 Mrad degerine kadar CaF, nin davramsim caligmis ve
calismasinda 50°C ve 520°C arasindaki sicakliklarda tek tepelerin ve toplam TL' nin
doz oranmina karsiligina bakmustir. Dozun yeterli dustk degerleri igin yamitin lineer,
yuksek degerleri icin supralineer oldugunu ve ¢ok daha yiksek doz degerlerinde
benzer bicimli isima egrisi ile sabit bir diizeye yaklastigint gbzlemlemistir. Fosfor ile
alinan dozun etkileri sonradan okuma ve tavlama ile aydinlatilmistir.

Romero (1995), "Kalsiyum Fluorit" adli calismasinda dogal kalsiyum
fluoritin fiziksel ve optiksel ozellikleri ile beraber termoliminesans 6zelliklerini
arastirmistir. Arastirmasinda kalsiyum fluoritin 6rgii parametrelerini, elektronik
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enerji-band bicimlerini  ve renk merkezlerini g6z ©6ninde bulundurarak
termoliminesans Ozelliklerini  incelemistir. Farkli  bdlgelerden alinan fluorit
kristallerinin TL 1s1ma tepelerinin birbirleriyle karsilastirmasina yer vererek bazi
aciklamalar getirmistir. Doga fluorit kristalinin, yiksek gama isinlamasina tabi
tutulmasindan sonra duyarliliginin arttigini tespit etmis ve bu artisin sicakliga ve
tavlama stiresine bagl1 oldugunu belirtmistir.

Balogun, Ojo, Ogundare, Fasasi ve Hussain (1999), Nijeryanin Orta Benue
Valley bolgesinden alinan dogal olarak olusmus fluoritin TL Ozelliklerini ayrintili
olarak calismiglardir. 10°C/s 1sitma hizinda 119°C, 144°C ve 224°C'de TL 1s1ma
tepelerini gozlemisler ve yiksek doz araligint incelemislerdir. Bekledikleri gibi artan
dozla yikselen TL karsihigint gozlemislerdir. Doga fluoriti oda sicakliginda
saklamislar ve degisik 1s1ma tepelerindeki degisimleri incelemislerdir. DUslk sicaklik
tepelerinde distis meydana gelirken, dort hafta saklandiginda 224°C 1isima tepesi icin
TL sinyalinin arttigi gbzlenmistir. Gozlenen TL karsiligina, guines 1s1gimn katkisini
engellemek icin fluorit kristalini siyah sizdirmaz bir kapta saklamislar ve UV 1sikla
temasint Onlemislerdir. Saklama slresince, kiglk karmasik kusurlardan buyik
kusurlarin olusumu ile ilgili 6neri sunmuslardir. Ayrica disik sicaklik tepelerinde
sinyalin kaybina ve daha yuksek sicakliklarda gbzlenen TL sinyalinde uygun bir
artisa yol acabilecek olan bir yontem 6nermislerdir.

Duran (2002), "Orta Anadolu Fluoritlerinin Termoluminesans Ozellikleri"
adli yuksek lisans tezinde, Orta Anadolu Pohrenk, Akcakent, Bayindir, Alisar,
Durmuslu, Esrefli ve Isahocali dogal fluoritlerinin (CaF,) granitik masiflerinde
gorilen damar tipli fluorit yataklarindan alinan oOrneklerin termolUminesans

ozelliklerini calismistir. Yapilan deneylerde 4°C/s 1sitma hizi kullanilarak TL

egrilerinde 100°C, 180°C, 280°C’de doruk noktalar: elde edilmistir. Radyasyon doz
miktarim arttirdikga TL doruk noktalarimin arttign goriilmistir. Ornekler dort hafta
bekletilip TL sinyalleri gozlenmis, distk sicakliktaki doruk noktalarinda disme,
yuksek sicakliktaki doruk noktasinda artma gozlenmistir.

Ogundare, Balogun ve Hussain (2003), Nijerya mn bir bolgesine ait bir dogal
fluorit orneginin, iki yiksek sicakliktaki 1sima tepelerinin kinetik parametrelerini

Chen'in tepe sekli (Peak Shape, PS) ve baslangictaki artis (Initial Rise, IR)
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yontemlerini  kullanarak  belirlemiglerdir. Bu  parametrelerin degerlerini,
karsilastirilabilinen iki yontemle hesaplamislardir. Iki tepe noktasimin kinetik
derecelerini ya birinci ya da ikinci yontemden farkli olarak bulmuslardir. b
degerlerini Tepe 3 icin, 1.023 ile 1.134 ve Tepe 4 icin 1.156 ile 1.223 arasinda
degisen degerlerde elde etmislerdir. E, degerlerini Tepe 3 igin, 0.777 eV ile 1.068

eV ve 1.328 eV ile 1.428 eV arasinda degisen degerlerde elde etmislerdir. Kinetik
parametrelerin bulunan degerlerini dogal fluoritin eski calismalarindan elde edilen
degerlerle karsilastirmislar ve gozlenen degisimleri tartismuslardir. Ayrica bir
dozimetrik parametre olarak, elektron tuzaklarimin her birinde, elektronlarin kalma
sirelerini belirlemiglerdir. Tepe 3 icin belirlenen kalma siresinin degerini, rapor
edilen saklama zamaniyla bu tepenin TL artis1 ile olan iliskisini gdzlemisler ve bu
tepenin karmasik bir tepe olabilecegini belirtmislerdir. Genel dereceden model
varsayilan yari1 denge (QE) durumunu kullandig: icin iki tepe yar1 denge (QE)
durumu igin test edilmistir. Yar1 denge (QE) sartlar1 altinda, Tepe 3'lin sadece bu
calismada kullandiklar1 7°C/s ve 10°C/s 1sitma hizlarindan yalnizca en kigik 1sitma
hizinda ortaya ¢ikarken, yari denge (QE) durumu altinda kullanilan tim isitma
hizlarinda Tepe 4’ Un ortaya ¢iktigim gozlemislerdir.

Ogundare, Balogun ve Hussain (2005), "lstma Hizimin Fluoritin
Termoliiminesans: (TL) Uzerindeki Etkileri" bashkli bildirilerinde, farkli 1stma
hizlarinin, bir Nijerya fluorit 6rneginin, iki yiksek sicaklik is1ma tepesinin TL 1s1ma
tepesi sicakliging, yuksekligine ve integre edilmis TL yogunluklarina etkisini
arastrmiglardir. Elde edilen veriler, isima tepesi sicakliklarimin isitma hiziyla
yukseldigini gostermistir. Isima tepesi yuksekligi, incelenen 1sitma hizi araliginda,
Tepe 3 icin 10°C/s ve 20°C/s’de ve Tepe 4 igin 10°C/s ve 25°C/s’de iki
maksimum gostermistir. Isitma hiziyla bu iki tepenin TL yogunluklarinin davranisi
kimelenme ve 1sisal sondirme bakimindan agiklanmistir. Sonuclar, 1sisal sdnimiin
Tepe 3 icin Tepe 4'ten daha genis olabilecegini gostermistir.

Topaksu ve Yazici (2007), "Dogal CaF,’nin Dozimetrik Termoliminesans
Isima Tepelerinin Analizi" baslikli bildirilerinde, Orta Anadolu Masifi’ nden alinan
dogal CaF, 'nin TL Ozelliklerini calismislardir. Bu calismada, dogal CaF, ' nin oda
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sicakliginda (RT, Room Temperature) beta isinlamasindan sonra TL o6zellikleri
arastirilmistir. Dogal CaF, nin TL Ozelliklerini arastrmak icin doz ekleme (AD),
Tm(Ea)-Tstop, Tekrarlanan baslangictaki Artis (RIR, Repeat Initial Rise) ve
Bilgisayarla Isima Egriss Ayristrma (CGCD, Computerised Glow-Curvve
Deconvolution) yontemi kullamlmistir. Ornek, 0.015 Gy ile 2 kGy arasinda beta
1isinlamasina tutulmustur. Bu metodlar, dogal CaF, 'nin TL 1sima tepeleri ile ilgili
olan tepelerin sayilarint belirlemek icin kullamlmistir. Ea-Tstop ve CGCD metodlar1
ile bu materyalin 1s1ma egrisinin en az 6 1s1ma tepesinin Ust Uste bindigi
gogterilmistir. Degisken doz orani deneyleri ile dogal CaF, ' nin 1s1ma egrisinin hem
birinci derecede hem de genel dereceden 1sima tepelerinin oldugu agiga gikarilmustir.
Ayrica bu calismada, dogal CaF,'nin dozimetrik 1s1ma tepeleri Uzerine 1sitma hizi
oranlarinin etkisi de calisilmustir. Artan 1sitma hizi orant ile toplam 1sima tepelerinin
alam ve bitln isimatepelerinin siddetinin stirekli olarak azaldig1 gozlenmistir.

3.2.2. Sentetik Fluoritlerin Termoliiminesanayla flgili Onceki Cahismalar

Merz ve Pershan (1967)'de CaF,:Dy kristalinin 77°C’'in altinda olusan
tepeler icin E, ve sdegerlerini hesaplamuslardr.

Binder ve Cameron (1969) CaF,:Dy kristalinin dozimetrik Ozellikleri ile
beraber 1s1ma egrisinin 120, 140, 200 ve 240°C’lerde Ust Uste binen dort diusik
sicaklik tepesi (1-4) ile 340 ve 400°C’de iki yuksek sicaklik tepesinden olustugunu
gbzlemislerdir.

Hsu ve Wang (1986), "CaF,:Dy (TLD-200)'0Un Istma YoOntemi" adli
calismalarinda depolama igin farkli yontemleri kullanarak CaF,:Dy (TLD-200)
dozimetresinin TL karakteristigini detayli bir sekilde incelemislerdir. Artik TL,
hassaslik, 1s1ma tepelerinin yukseklik oranlari incelenmistir. Deneysel sonuglardan

20 dakika 450°C’'de 1sitma yonteminin yeterli oldugunu onermislerdir. Dusuk
sicaklik uygulamalar: gerekli bulunmamustir.
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Yazici, Haciibrahimoglu ve Bedirin (2000) "Degisik Deneysel
Parametrelerin CaF,:Dy’ Un Tuzak Parametrelerinin ve Isima Tepeleri Uzerindeki
Etkileri" adl1 ¢calismalarinda CaF , :Dy kristalinin termolUminesans is1ma egrisinin 27
ile 277°C arasindaki sicaklik bolgesi detayli bir sekilde incelenmistir. Bilgisayarla
1s1ma egrisi uyarlama, tepe sekli ve izotermal bozunum metodlarim kullanarak
tepelerin  sayisim  belirlemiglerdir. Buna ek olarak birinci ve genel derece
denklemlerini ve Bilgisayarla Isima Egrisi Ayristirma (CGCD-Computerised Glow-
Curve Deconvolution) yontemini kullanarak doz oranlari, 1sitma oranlari ve oda
sicakliginda depolama siirelerinin tuzak parametreleri Gzerindeki etkilerini detayli bir
sekilde incelemisler ve bu deneysel parametrelerin CaF, :Dy’Un 1s1ma tepelerinin
tuzak parametreleri Uzerinde belirgin etkileri oldugunu belirlemislerdir.

Yazict ve Oztirk (2001) CaF,:Dy Un 145°C'de isinlama sonrast isitma
islemiyle ayrilan Tepe 6’ min analizini yapmslardir. 145°C’ de 1sinlama sonrasi 1sitma
isleminin siresinin bir fonksiyonu olarak Bilgisayarla Isima Egrisi Ayristrma
(CGCD-Computerised Glow Curve Deconvolution), Tepe Sekli (PS-Peak Shape) ve
izotermal bozunum yontemlerini kullanarak CaF,:Dy kristalindeki Tepe 6 nin
kinetik parametrelerini hesapladilar. Bu tg farkli yontemle Tepe 6’ min genel kinetik
mertebe oldugunu ve aktivasyon enerjisi (E,), frekans faktort (s) ve kinetik
derecenin  (b) 1sinlama sonrast 1sitma isleminin - siresinden  etkilendigini
gozlemlemislerdir.

Nambi, Rao ve Chougaonkar (2002), belirli bir limitin 6tesinde paleoalfa doz
almis ornekleri tarihlendirmede, TL tekniginin basarisiz oldugu hipotezini arastirmak
icin safsizlik olarak eklenen uranyumun (U) agirlik dizeyi ile 1600 ppm iceren
laboratuvarda gelistirilmis 9 yasindaki CaF,’ye TL tarihlendirmesi uygulamisglardir.
1 ppm dogal uranyum (U) katkilanmamisken beklenen kabul edilmis yas1 verirken,
180 ve 1600 ppm dogal uranyum (U) katkilanmis diger iki icerik, yas degerinin
altinda, degisen yaslar (1 yildan daha az) vermistir. CaF,’de uranyum (U)
yogunluguna bagli TL Kkarakteristigi ve TL tarihlendirilmesindeki anlamlarin:
tartismiglardir.
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Pradhan (2002) "Isitma Oranmnin CaF,:Dy, CaF,:Mn, CaF,:Tm,
CaF,:Cuin Siddetleri Uzerindeki Etkileri" adli calismasinda 270°C civarinda
CaF,:Dy, CaF,:Mn, CaF,:Tm, CaF,:Cu kristallerinin TL 1s1ma tepelerinin
siddetlerini calismuslardir. CaF,:Mn haricinde diger tum TLD’lerin siddetlerinde
1°C/s’den 50° C/s’ye artan 1sitma oran ile kiiglik bir artig gozlenmistir (%10-15).
Isima egrisinden elde edilen 1sima egrilerinin sekli ve konumu ve parametrelerinin

yuksek 1stma oranlarinda TL veriminin azalmasiyla hicbir ilgisinin olmadigi

gordlmistar.
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4. MATERYAL ve METOD

4.1. Materyal

Bu calismaya konu olan fluorit (CaF ,) ornegi, Orta Anadolu Masifi’ nde yer
almaktadir (Sekil 4.1). Orta Anadolu Masifi’'ndeki fluorit olusumlarinin degisik
ortamlarda gelismesi bunlarin nadir toprak elementleri (NTE) iceriklerini de
degistirmektedir. NTE iceriklerinde gotzlenen degisim, termoliminesans (TL)
isimalarina da etki etmektedir. Bu calismayla Orta Anadolu fluoritlerinin
termolUminesans (TL) 6zelliklerinin belirlenmesi amaclanmustir.

Sekil 4.1. Orta Anadolu Masifi’ nden alinan fluorit 6rnegi.

4.1.1. Fluorit (CaF ,) ve Fluorit Yataklarinin Jeolojis

Kasiyum Fluorit (CaF,), TL dozimetre olarak, bilinen en eski TL
materyallerinden ve ilk kullarmlanlardan biridir. Dogal CaF,, bir dozimetre gibi

yaygin olarak kullanilmasindan itibaren, bilinen cok iyi bir TL materyali olup temel
avantaji, yuksek TL duyarlilig1 gostermesidir. Bir dozimetre olarak CaF, ' nin dogal
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ve sentetik bigimlerinin her ikisi de elde edilebilir ve kullarilabilirdir (Polymeris ve
ark., 2006).

Fluorit, fllospat, fllorspar veya kalsiyum fluorit adiyla tamnan bu mineral
cok eski zamanlardan beri bilinmektedir. Eski Romalilarin, Orta Dogu’ dan
getirdikleri ve yar1 kiymetli sis tas1 saydiklar: fluoritten yaptiklar: zarif bardak ve
vazolar muzeleri siislemektedir. Fluorit kalsiyum ve fluor bilesigi olup, formalt
CaF,’dur. Kalsiyumun atom agirlig: 40, fluorun 19'dur. Saf fluorit icinde % 51.3

kalsiyum ve % 48.7 fluor bulunur. Floresans ve renk dzelligini etkileyen nadir toprak
elementleri genel olarak fluoritin icinde bulunur. Fluorit ince kesitte gogunlukla
renksizdir. Bazen icerdigi uranyum (U) ve toryumun (Th) parcalanmasi sonucu
ortaya cikan, belirgin mor mavi bir renk de goserebilir ve bu durumda renk
koyulugundaki farklar sonucu ortaya ¢ikan zonlu bir yapiya da rastlanilabilir. Ender
olarak yalniz ve bazi kuvarsitlerde, 6z sekilli kibik kristallerine rastlanir. Genellikle
0z sekilsiz olup diger mineraller arasindaki bosluklar: doldurur. Y tizeyine gore gok
iyi dilinimlidir. Ince kesitte birbirini 70° ve 110° acilarla kesen iki yonde, bazen
birbirini 60°-120° acilarla kesen g yonde dilinim izinin varlig: gozlenir. Isik kirma
indisi tipik olarak ¢ok kuguktur. Belirgin negatif bir optik engebe gosterir. Diger
silikat minerallerinden ayrimi Hidroflorik asit (HF) ile yapilabilir. Fluorit bu asitte
¢Ozinmez. Isik kirma indisinin ¢ok kiguk olusu, cok iyi dilinim gostermesi ve
izotrop olusu ile fluorit diger minerallerden kolayca ayirt edilebilir. Kayaclarda ender
olarak ve ¢cok az miktarlarda bulunur. Granit ve gnayslarda, pegmetitlerde, hematit,
topaz, turmalin ve kuvars gibi tipik pnoématolitik mineraller ile beraber bulunur.
Fluoritin renk ve floresansi arastirmalara konu olmustur. Fluoritin bircok renkte
olmas: organik bilesiklerden veya kristallesme sirasinda kristal yizeylerindeki ince
seritlerde biriken nadir toprak bilesiklerinden meydana gelir. Floresans 6zelligi de
bitimlu (kati, yogunlugu 1'e yakin koyu kestane renginde bir madde) yabanci
maddelerle nadir toprak elementlerinin bulunmasina gore degisir. Eger iginde
iterbiyum varsa yesil ve eropyum varsa mavi renk alir. Floresans 0zelligini ortadan
kaldiran madde demirdir. Fluorit CaF, bilesiminde, saydam veya yar1 saydam, sari,

yesil, mor, mavi, kirmizi, kahverengi veya renksiz bir mineraldir. Fluorit en fazla

renk cesitliligine sahip minerallerden biridir. Bircok maden yataginda ya gang
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minerali ya da cevher minerali olarak olusan fluorit kursun cinko yataklarinda
genellikle birinci mineral olarak ortaya cikar. Fluorit, baritle (Baryumsilfattan olusan
bir mineral) hemen hemen aym olusum sartlarinda ortaya ¢ikar ve yatak meydana
getirir. Fakat barit kadar yaygin degildir. Fluoritle birlikte bulunan diger mineraller
ise kuvars, kalsit, zirkon, hematit, topaz, titanit, dolomit, biyotit, hornblend,
plajiyoklaz, feldispat, granodiyorit ve granitik kayaclar ve bunlarin degisiminden
meydana gelen minerallerde bulunur. Ayrica galen, blend, pirit mineralleri de
bulunur. Fluorit saflik derecesine gére cok degisik alanlarda kullanilir. Fluorit,
metalurji, kimya endistrisi, seramik ve cam endustrisi, optik endlstrisi ve ¢imento
endustrisi gibi bircok alanda kullamimaktadir. Ayrica siis esyas: yapiminda da
malzeme olarak kullamlan bir mineraldir. Fluorit yataklari pegmatit-pnomatojen,
hidrotermal ve sedimanter olmak lizere U¢ gesittir (MTA, 1979).
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Sekil 4.2. Orta Anadolu Masifi fluorit drnekleri.

Orta Anadolu Masifi’nden alinan fluorit 6rnegi, TL analizlerine yonelik
yapilan bu ¢alismada kullamimak Uzere secilmistir. Orta Anadolu Masifi Turkiye nin
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en Onemli fluorit yataklarim binyesinde bulundurur (Sekil 4.2). Masif igerisinde
Akcakent ve Kaman bolgelerinde fluorit damarlar seklinde, tersiyer yaslh orti
birimlerinde ise karstik dolgular seklindedir. Karstik karbonatli yan kayaca sahip
Pohrenk fluoritleri metoellojeni agisindan dinyada benzerleri arasinda ayricalikli bir
yer tutar.

Fluoritlerin  kokenlerinin incelenmesinde en iyi kayitlar nadir toprak
elementleri icerikleri ve dagilimlaridir. Periyodik sistemde II. Grubun atom
numaralart 57°den 71'e kadar olan 15 elemente "Nadir Toprak Elementleri veya
Lantanitler" denir. Bunlar Lantan (La), Seryum (Ce), Praseodim (Pr), Neodim (Nd),
Prometyum (Pm), Samaryum (Sm), Evropyum (Eu), Gadolinyum (Gd), Terbiyum
(Th), Disprosiyum (Dy), Holmiyum (Ho), Erbiyum (Er), Tulyum (Tm), Itterbiyum
(Yb) ve Lutetyum (Lu) elementleridir. Nadir toprak elementleri (Lantanitler) benzer
kimyasal Ozellikler gosteren bir elementler grubunu olustururlar. Bu elementlerin
alterasyon, sedimantasyon ve kristallenme gibi jeokimyasal olaylarin karsisinda pasif
kalmalar: en onemli 6zellikleridir (Ozis ve Y aman, 1986).
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Sekil 4.3. Fluorit 6rneginin alindigi Orta Anadolu Masifi.
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Fluorit yataklar, fluorit CaF, bilesiminde, saydam veya yar1 saydam, sari,
yesil, mor, mavi, kirmizi, kahverengi veya renksiz bir mineraldir. Fluor elementinin
yer kabugundaki miktar1 625 ppm’'dir. Fluor elementi, karbinatit ve alkali kayaglarda
yuksek miktarda fluor apatit seklinde bulunurlar. Fluor miktar1 magmatik kayaclarin
baziklerinde 370 ppm, asidiklerinde 850 ppm, sistlerde 500 ppm, karbonatlarda 330
ppm, fologofit ve kimberlit tirt kayaclarda 8500 ppm'’ e kadar ¢cikmaktadir. Fluorin
kimberlit ve fologofit igerisinde bulunmast manto kokenli bir element oldugunun
gostergesidir. Kayaci olusturan minerallerde; F™* yalmzca OH yerini alir. Boylece
mika, amfibol, apatit, kil ve diger su iceren mineraller 6nemli miktarda fluor
elementi icerirler. Volkanik gazlar ©6nemli miktardaki fluori HF seklinde
bulundururlar. Bu arada volkanik gaz cikislarinin oldugu bolgelerde yer alan
kayaclarin yogun bir sekilde alterasyona ugramasina neden olur. Fluor igeren
hidrotermal c¢ozeltiler asidik 0Ozellikte olup, kirectaslar1 vaya kalsiyum iceren
minerallerle reaksiyona girmesi sonucunda pH degerini yikselterek (bazik) fluoriti
olustururlar. Arastirmacilar fluoritlerdeki sivi kapanim calismalarinda  6nemli
miktarda Na-Ca-Mg-Cl iceriklerini tespit etmislerdir. Fluoritler ayrismaya karsi
dayanikli olduklar1 icin dogada yikseltiler seklinde ortaya ¢ikmaktadirlar. Sekil
4.4 te kalsiyum fluoritin (CaF , ) kristal yapisi gorulmektedir.

VAN

£

v

Sekil 4.4. Kalsiyum fluoritin kristal yapisi (- Ca, 0 F).
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Fluorit yataklarimn olusumlarinin biydk bir kismi belirgin bir sekilde
magmatik olaylarlailigkilidirler. Bu tur yataklar genellikle intriizyonlarin (plttonlar)
tavan kisimlarinda ganglar seklinde bulunurlar. Ganglar bazen mono mineraller
seklinde bazen de fluoritlerle birlikte siderit, kuvars, klorit ve sfalerit icermektedirler.
Pegmatit ve grayzenlesme sonucu olusan kayaglarda fluorit tali olarak bulunur.

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

tur olusumlar ekonomik olarak onemli degildirler. Bu tir yataklarda yuksek
miktarlarda uranyum (U) ve nadir toprak elementleri igerirler. Fluorit yataklar
pegmeatit-pndématojen, hidrotermal ve sedimanter olmak Uzere Ug cesittir (Duran,
2002).

4.2. Metod

4.2.1. Termoliiminesans (TL) Sistemi

4.2.1.1. Tavlama Firim

TL calismalariyla ilgili tim isitma islemleri 0zel olarak tasarlanmis
mikroislemci kontrollt bir FN 501 tip elektrikli firinla yapildi. Sicaklik drneklere gok
yakin yerlestirilmis bir krom-aliminyum 1st giftiyle olgulir. Isitma islemi sirasinda
sirekli olarak firmmin sicakligr dijital olarak okunabilmektedir. Oda sicaklig: ile
350°C sicaklik araliginda firinin sicaklik hassasligi + 1°C'dir. Bu firin 400°C ve
1200°C arasindaki yuksek sicaklik 1sitma islemlerinde kullamilir ve sicaklik
hassasligi + 10°C’dir. Her 1sitma isleminden sonra 6rnek soguk bir camin Uzerine
koyulur ve 6rnek oda sicakligina kadar sogutulur.
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Sekil 4.5. Tavlama firinu.

4.2.1.2. Radyasyon Aleti

Tumsinlamaislemleri * Sr-CY (Stronsiyum 90/itriyum 90) b kaynagindan
yapildh. Uretici tarafindan 10 Mart 1994 tarihinde verilen degerlere gore b

kaynaginin aktivitesi 100 mCi civarindadir. Stronsiyum-90 kardes triinlerinden daha
yiksek enerjili beta parcaciklar: yayar. Beta parcaciklart havada sogurulur. Bundan
dolayr yogunlugu uzaklikla ters kare yasasindan daha hizli azalir. 9010 optik
tarihlendirme sistemine yerlestirilmis bir 100 mCi Sr-90 b kaynagimin dozu

aliminyum Uzerindeki ince tanecikler igin 2.64 Gy/dakika = 0.0438 Gy/saniye veya
paslanmaz celik Uzerine yerlestirilmis 100 mm kalinlikh kuvars icin 3.3 Gy/dakika
= 0.055 Gy/saniye’dir. Isinlama aleti bir RS-232 seri kapisi ile bir PC' nin arabirimi
olan 9010 optik tarihlendirme sistemine bagl bir ek parcadir.
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Sekil 4.6. Radyasyon aleti.

4.2.1.3. TL Okuyucusu

Calismalar sirasinda, Harshaw TLD Sistem 3500 Manual TL okuyucu 6lgiim
sistemi kullanildi. Isima egrisi 6lcimleri Harshaw TLD sistem 3500 Manual TL
okuyucusudur (Sekil 4.7). Teknik sistem okuyucu ve okuyucuyu kontrol etmek igin
okuyucuya RS-232 seri kapisi ile bagli olan DOS tabanli bir IBM bilgisayardan
olusmaktadir. Okuyucunun temel diyagrami Sekil 4.8'de gosterilmektedir. Tum
fonksiyonlar okuyucu ve PC’'de kullamilan TLD Shell yazilimlarina bolinmUstr.
Tdm verilerin depolanmasi, alet kontroli ve operatdr girisleri (inputs) PC'de
yapilmaktadir. Sinyal okumalar: okuyucuda yapilmaktadir.

Sekil 4.7. Harshaw 3500 TLD okuyucu sistemi.
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Sekil 4.8. Bir TL okuyucusunun temel diyagramu.

Kullanilan cihaz, igine ¢alisilan orneklerin yerlestirilip okumanin yapildigi ve
sonra gikarildigr bir gdze sahiptir. TL okuyucusu kapali geri besleme dongu
sistemiyle birlikte Ornegin cihaza temas ettigi noktada i1sitma saglamaktadir. Bu
sistem saniyede 1°C’den baslamak Uzere saniyede 50°C’ye kadar isitma oramyla
calisabilmektedir. Cihazin sicaklik profili (TTP) G¢ kistmda tanimlamir: 6n-1sitma,
1sitma, okuma sonrasi 1sitma (background). Bunlarin her birisi birbirinden bagimsiz
zamanlarda ve sicakliklarda yapilmaktadir. Okuma 6éncesi 1sitma oramint belirlemek
amaciyla sistem 1sitma siresi 0 sn ile 1000 sn’'ye kadar degisen aralik icerisinde
secilen 1sitma oranina uygun olan bir zamana ayarlanir. On-1sitma sicakligi icin oda
sicakligindan 200°C’ ye kadar degisen sicaklik araligindan birine karar verilir. Okuma
sonrast 1sitma  (background okumasi) 400°C'ye kadar ayarlanabilmektedir.

Dusuk doz oranlarinda yapilan okumalarin givenirligini arttirmak ve diskin
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Omrind uzatmak icin okuyucu diskin etrafinda azot gaz1 akisi saglar. Bu akis, disk
alanindaki oksijeni yok eder. Boylece oksijenle indiklenmis TL sinyalini yok etmis
olur. Azot ayrica fotokatlandirici tipin kapalr béliumleri arasinda da dolasmaktadir.
Bdylece yogunlasmanin neden oldugu nemi yok eder ve sahte liminesansin 6niine

gecer.

4.2.2. Riso TL/OSL Luminesans Okuyucusu: Model TL/OSL-DA-20

Birlestirilmis TL/OSL okuyucusu Riso Ulusal Laboratuvarlarinda (Model
Riso TL/OSL-DA-20) tasarlanmis ve dretilmis olup yeni jenerasyon liminesans
okuyucusudur ve uzun sliren arastirma ve gelistirme ¢alismalarimin sonucudur (Seil
4.9).

Sekil 4.9. Riso TL/OSL-DA-20 Model TL/OSL okuyucu sistemi.

Riso TL/OSL otomatik 6lcim sistemi hem TL hem de OSL olcimlerini
yapabilmektedir. Sistem 48 drnegin (Sekil 4.10), ayn1 anda
1) oda sicakligiyla 700°C arasinda herhangi bir sicakliga kadar bagimsiz
olarak 1sitilmasini saglamakta,
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2) sirekli dalgada (CW) lineer modulasyonlu OSL’de (LM-OSL) ve pulsed
OSL (POSL) modunda degisik 151k kaynaklari kullanarak optiksel
uyariima saglamakta,

3) radyoaktif beta (B) ve alfa (o) kaynaklar: (¥ Sr/®Y ve *' Am) veya mini
X-151m jeneratOrleri vasitasiyla Orneklerin her birinin bagimsiz olarak
radyasyona tutulmasini saglamaktadir.

Yayilan liminesans, bir fotomultiplier tip ve uygun algilama (deteksiyon)
filtreleri bulunduran bir 151k algilama sistemi tarafindan 6lciilmektedir. Ornek odast
vakum olusacak veya bir azot akisi tarafindan saglanacak azot atmosferine sahip
olacak bigcimde programlanmustir.

Sekil 4.10. Ornek tablast.
4.2.2.1. Radyasyona Tutma

Ornegin radyasyonu B kaynag: tarafindan saglanmaktadir. Radyasyon, tek bir
radyasyona izin veren (minimum radyasyon zamam 1 sn olacak sekilde) bir yazilim

tarafindan kontrol edilmektedir. Okuma sirasinda 6rnek tzerine yapilan tim islemler
bir dijital kontrol paneli tarafindan kontrol edilebilmektedir (Sekil 4.11).
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Sekil 4.11. Kontrol paneli.

4.2.2.2. Beta (p) Radyasyonu

Bir sokulebilir beta (B) yayicis,, bir ornek doner dizeni Uzerine
yerlestirilmistir (Sekil 4.12). Radyasyon tutucusu normal olarak 1.48 GBq (40 mCi)
®5r/®Y B kaynagi bulundurur; bu kaynak maksimum 2.7 MeV'lik B parcaciklar:
yaymaktadir. Ornegin konumunda, kuvarstaki doz oram 0.1 Gy/sn'dir. Kaynak
donen bir paslanmaz celik tekerlek icerisine monte edilmistir ve bu tekerlek basingl
havayla kontrol edilmektedir. Kaynakla 6rnek arasindaki mesafe 5 mm’dir. 0.125
mm’'lik bir Berilyum (Be) pencere radyasyona tutucu ile Olgen odacik arasina

yerlestirilmistir ve vakum ara ylzeyi olarak islev gormektedir.

Furam Zuh

Eoraymem Piving
Eaplama

Eathon
Didmar

Tekerlek

Sy PO IO0) Kaynsi

Eerilyum (Be) Pencere

Sekil 4.12. ® Sr/*Y B kaynagimn sematik gorinimi.
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4.2.2.3. Isik Algilama Sistemi

Riso TL/OSL luminesans okuyucusunda kullamlan standart fotokatlandirici
tup (PMT) bir bialkali EMI 9235QA’ dir. Bu tlipin maksimum algilama verimi 300-
400 nm arasinda degisen genisletilmis UV yanit1 (response) vardir. PMT katodu ile
ornek arasindaki 55 mm olup 0.4 steradian’lik sagilmis uyarilmis 1s181n olusmasini
engellemek icin algilanan (deteksiyon) filtreleri kullamlir. Standart Riso okuyucu 7.5
mm Hoya U-340 deteksiyon filtreleriyle donatilmistir; bu filtrelerin tepe gegisi 340
nm civarindadir (FWHM=80 nm).

4.2.2.4. 1ssal Uyarilma Sistemi

Isisal uyarilma tam olarak PMT tlpunin altina yerlestirilmis bir 1sitilan
elemanin kullamimasi ile gergeklestirilmektedir. Bu 1sitilan elemanin iki fonksiyonu
vardir. 1) Ornegi 1sitir ve 2) Ornegi 6lgliim konumuna yikseltir. Isitici band
Kanthal’dan (Yuksek direngli alasim) yapilmustir. Isitma, 1sitilan elemamin bir
kontrollu alternatif akimla beslenmesiyle gerceklestirilir. Sicakligin geri bildirim
kontrolU icin dusuk kdtleli bir Cromel-Alumel 1sisal ¢ift (thermocouple) 1sitici
bandin altina monte edilmistir. Isitma, 20 kHZz' de ¢alisan ve agma kapamasi olmayan
sirekli tam Sintis dalgasi jeneratori ile kontrol edilmektedir. Isitma sistemi drnekleri
1°C’den 20°C/s'ye kadar degisen lineer 1sitma oranlarinda, 700°C’ye kadar isitma
guiciine sahiptir. Isitma bandi azot akisiyla sogutulur. Bu akis aym zamanda 1sitma
sistemini yuksek sicakliklardaki oksidasyondan korur.

4.2.3. X-Isinlar1 Toz Difraktometres (XRD) Olciim Sistemi

Calismalar sirasinda, Bruker AXS D8 Advance model XRD 6lgiim sistemi
kullanld.
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4.2.3.1. X-Isim Jenerator i, X-1sim TUpl ve M onokromator

Bruker AXS D8 Advance model XRD 6l¢cuim sisteminde, yuksek gerilim
jeneratbri 20kV-60kV ve 6mA-80mA araliginda full otomatik ve bilgisayar
kontrollu olarak calisma kapasitesine sahiptir. Yuksek gerilim ve x-isinlart tipl su
sogutmalr olup, sicaklik yikselmelerine ve su basinci dismelerine karst otomatik
korumalidir. Bruker AXS D8 Advance model XRD 6l¢iim sistemi x-11n1 kagaklarina
kars1 korumali olan, 6zel kabin icerisindedir. Sistem kesintisiz ve reguleli otomatik
kesintiz giic kaynag ile beslenmekte olup, elektrik kesilmesi durumunda cihazin en
az 2 saat sureyle calismasimi saglamaktadir. Sistem seramik x-isinlart tlpuyle
donatilmis olup, degisik dalga boylarinda x-1simt Uretimi icin Bakir (Cu), Molibden
(Mo) veya Krom (Cr) seramik ttpler kullanilmaktadir. Sistem de monokromatize x-
1511 elde etmek amaciyla grafit monokromattr veya filtreler kullanilmaktadir.
Numunelerin 6zelligine veya istege bagli olarak degisik yarik genisligine sahip dlitler
kullanilabilmektedir. Numuneden difrakte olan x-isinlart Nal(TI) tipi sintilasyon
dedektori ile toplanmakta ve sisteme bagli bulunan bilgisayar Unitesi yardimiyla
degerlendirilmektedir. Bruker AXS D8 Advance model XRD 6l¢im sistemi Sekil
4.13'te gorulmektedir.

Sekil 4.13. Bruker AXS D8 Advance model XRD 6lgim sistemi.
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4.2.3.2. Ganyometre

X-1ginlarinin numune Uzerine odaklanmast Bragg-Brentano geometrisini esas
amaktadir. Difraktometre 6lgiim ¢ap1 435, 500 ve 600 mm capli degerlere sahip
olup, ara degerlere ayarlamak da mimkin olabilmektedir. Difraktometre konumu
Olctlen numuneye bagli olarak yatay ve disey olabilmektedir.

Difraktometere konfigurasyonlar1 tip gesidine bagl olarak 6 - 6 veya 6 - 20
olarak secilebilmektedir. Olcuimler istege bagli olarak “hizli 6lgim” konumunda da
yapilabilmektedir. Alette maksimum hiz 25°C/s'ye kadar ayarlanabilmektedir.
Numenin 6lgiim aralig1 20 cinsinden —110° ile 168° ac1 araliginda yapilabil mektedir.

Standart 6lgiim modunda (26=10°-90°, ve 0.002° C/s tarama adiminda) 6lgiim siiresi
60 dakikadir. Difraktometrede sifir noktasi diizeltmesi aletin kendisi tarafindan
kuvarz standart kullamlarak otamatik olarak yapilmaktadir. Aletteki olgimlerin
tekrarlanabilirligi + 0,0001°'dir. Alette minumum adim agisi 0.0001°'dir. Bu
nedenle numuneden toplanacak veri sayisi oldukca fazla olabilmektedir. Bu ise
sistemin x-1isinlar1 toz difraksiyon teknigine dayali olarak yapilmakta olan teorik
modelleme (Rietweld metodu gibi) analizlerine uygun olmasim saglamaktadir.
Sistem yuksek sicaklik toz difraksiyon olgiimleri icin de donammli olup XRD
Olctimleri oda sicakligi ile 1600°C sicaklig araliginda yapilabilmektedir.

Bu dlcimler sonunda kristalografik faz donUstmleri, faz gecis sicakliklari,
termal genlesme gibi Ozellikler incelenebilmektedir. Sistem sicakliga bagli olarak

olusan zemin dizeltmesini otomatik olarak diizeltmektedir.
4.2.3.3. Sistem Kontrolii ve Bilgi islem Unites

Sistemin tim mekanik kontrol ve ayarlar1 otomatik olarak sistem bilgisayari
ile yapilmaktadir. XRD toz deseni veri degerlendirmeleri ise veri degerlendirme ve

islemlerini igerek hazir paket programlarla, merkezde bulunan veri degerlendirme ve
isleme bilgisayarinda yapilmaktadir.
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“XRD Evaluation” adli paket programi kullanilarak genel hatlariyla sistem
hata diizeltmesi, zemin duzeltmesi, Ko, dizeltmesi, difraksiyon tepe agilarinin ve

siddetlerinin (relative veya cps cinsinden) otomatik olarak bulunmasi, farkli XRD toz
desenlerinin Ust Uste cakistirilmas: ve XRD toz desenlerinin dikey-yatay-Ust Uste
(3D) olarak goruntulenmesi yapilabilmektedir.

Veri degerlendirme bilgisayarinda bulunan “Win Index” program ile, kristal
birim hicre tipinin, birim hiicre parametrelerinin (a, b, ¢, V, a, b ve g ) bulunmasi, h
k | degerlerinin otomatik olarak hesaplanmasi, numuneye uygun olma olasilig:
yuksek olan diger alternatif birim hicre tiplerinin ve h k | degerlerinin otomatik
olarak bulunmasi, FOM degerinin otomatik hesaplanmast ve en uygun birim hicre
tipinin  segcimi, manuel olarak indisleme parametrelerinin segimi, indisleme
verilerinin baska amaglar icin diger dosyalara donuUstUrilmesi, gibi kristalografik
islemler yapilabilmektedir.

“DQuant” programiyla yar1 kantitatif analizler, “Stress’ paket programiyla
stress analizleri, “Texture Evaluation” ile tekstur etkilerinin incelenmesi, “Diamond
2.1 d’, “TOPAS 2’ programlar: ile kristal yapisi ile arastrmalar ve x-iginlar
penatrasyonu hesaplamalar yapilabilmektedir.

4.2.4. Dalga Boyu Dagihmhi X-Isin1 Floresans Spektrometresi (WD/XRF) Olgiim
Sistemi

Panalytical Axios Advanced model dalga boyu dagilimlt X-Isint Floresans
Spektrometresi  (WD/XRF) cihazi ile Bor'dan Uranyum'a kadar olan tim
elementleri, en alt ppm seviyesiyle %100 seviyesi konsantrasyon araliginda; kati
(mineral, metal, polimer), sivi (su, yag, petrol Urtnleri), ince film ve preslenmis toz
gibi her formdaki numunede, standart numune setine ihtiyag duymadan kantitatif
elementer analiz yapabilmektedir. Panalytical Axios Advanced model dalga boyu
dagilimli  X-lsint  Floresans Spektrometresi (WD/XRF) cihazi Sekil 4.14'te
gorilmektedir.
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Sekil 4.14. Panalytical Axios Advanced model dalga boyu dagilimli X-Isini
Floresans Spektrometresi cihazi.

4.2.5. Ornegin Hazirlanmas ve Deneysel Asamalar

4.2.5.1. Ornegin Haairlanmas

Bu arastirmada kullamlan dogal fluorit (CaF,) Ornegi Orta Anadolu

Masifi’nden kaya¢ olarak alinmustir. Bu kayag, laboratuvarda kiiglk parcaciklar
halinde parcalanip, bu parcalar hassas tarti aletinde tartilarak 0,0616 gr (2 mm
kalinliginda 4x6 mm buyutklugiinde) CaF, kristali alinmustir.

4.2.5.2. Deneysel Asamalar

Ilk asamada, hassas tart: aletinde tartilarak alinan 0,0616 gr (2 mm
kalinliginda 4x6 mm buyukltginde) CaF, kristalinin natural ve fon (background)
olcimleri yapilmstir. Daha sonra, farkli taviama sicakliklarinda (400, 450, 500, 550,
600, 650°C) le saat tavlanip, 48 Gy b sinlamasina tabi tutularak
Termoluminesans (TL) 1sima tepeleri gbzlenmistir. Deneysel calismalarin yapilacagi
ve en yiksek Termoliminesans (TL) 1sima tepesini veren tavliama sicakligi 450°C

olarak belirlendikten sonra, tavlama yapilmadan ve 450°C’de 15, 30 ve 60 dakika
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tavlamp, 48 Gy B 1sinlamasina tabi tutularak elde edilen TL 1s1ma tepeleri gdzlenip
en uygun tavlama siiresi 15 dakika olarak belirlenmistir. Son olarak, 0,0616 gr’lik
(25 mm kalinhginda 4x5 mm) yeni bir CaF, kristali ainarak diger deneysel

islemlerin timi bu yeni kristal Gzerinde calisilmustir.

4.2.5.2.(1). Degisken Doz Oranlari1 Deneyi Asamasi

Degisken doz oranlar1 deneyi asamasinda ¢alisilan drnek 450°C’ de 15 dakika
tavlandiktan sonra 0.04 Gy ile 10.368 kGy arasinda b 1sinlamasina tabi tutularak

1°C /s1sitma oraminda TL 1simatepeleri kaydedilmistir.

4.2.5.2.(2). Farkh Istma Oranlar1 Deneyi Asamas

Farkli 1sitma oranlar: deneyi asamasinda calisilan 6rnek 450°C’ de 15 dakika

tavlandiktan sonra 48 Gy b isinlamasina tabi tutularak farkli isitma oranlarinda (1,

2,3,4,5,6,7,8,9, 10°C/s) TL 1simatepeleri kaydedilmistir.

4.2.5.2.(3). X-Istm Toz Kirimim (XRD) Analizi Asamas

Calisilan dogal fluorit (CaF,) kayacindan 10 gr’lik 3 ayr1 kristal alinip, ilk
kristal herhangi bir isleme tabi tutulmadan, ikinci kristal 500°C’'de 1 saat ve ikinci

kristal 550°C’de 1 saat tavlanmustir. Hazirlanan bu 6rneklerin, Erciyes Universitesi,
Teknoloji Arastirma ve Uygulama Merkezi X-Isinlart Toz Difraktometresi (XRD)
Laboratuvart’ nda Bruker AXS D8 Advance model XRD cihazi ile XRD analizleri

yapilmistir.

4.2.5.2.(4). X-Isim Floresans (XRF) Analizi Asamas

Calisilan dogal fluorit (CaF,) kayacindan 10 gr’'lik 3 ayr1 kristal alinip, ilk
kristal herhangi bir isleme tabi tutulmadan, ikinci kristal 500°C’'de 1 saat ve ikinci
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kristal 550°C’de 1 saat tavlanmustir. Hazirlanan bu érneklerin, Erciyes Universitesi,
Teknoloji Arastirma ve Uygulama Merkezi Laboratuvart’ nda Panalytical Axios
Advanced model XRF cihazi ile XRF analizleri yapilmistur.
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5. BULGULAR VE TARTISMA
5.1. Termoliminesansla (TL) Tlgili Bulgular
5.1.1. Tavlama Sicakhginin Belirlenmes

Fluorit (CaF,) 6rnegi igin uygun tavlama sicakligini tespit etmek amaci ile
literatOr taramasina basvuruldu (Balogun ve ark., 1999; Sohrabi ve ark., 1999).

Literatlr taramast sonuglari, deneysel olarak bulunan sonuclarin karsilastirilmasinda
kullanildi. Ornek herhangi bir isleme tabi tutulmadan énce natural 1s1ma egrisini elde
etmek icin TL okumast yapildi (Sekil 5.1.a). Natural 1s1ma egrisi elde edildikten
sonrayeni bir TL okumas: yapilarak fon (background) egrisi elde edildi (Sekil 5.1.b).
Daha sonra ayni Ornek sirasiyla 400°C, 450°C, 500°C, 550°C, 600°C ve 650°C
degerlerinde 1'er saat tavlandiktan sonra 48 Gy radyasyon verilerek, 1°C/s isitma
oraminda TL 6lgimleri alindi. Alinan 6l¢timler sonucunda, her bir tavlama sicakligi
degeri icin Ornegin verdigi 1s1ma tepesi siddetlerine bakildi. Y apilan dlgimlere bagl
olarak sicakliga karsilik TL 1s1ma siddeti grafigi cizildi (Sekil 5.2).
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Sekil 5.1. Dogal fluoritten elde edilen natural ve fon (background) isima egrileri;
a) Natura 1s1maegrisi
b) Fon (background) isimaegrisi
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Sekil 5.2. Farkli tavlama sicakliklarinda elde edilen 1s1ma egrileri.

Grafikte de goruldugl gibi, 120°C, 170°C ve 270°C civarlarindaki tim
tepeler 450°C'lik tavlama sicakhiginda en yiksek TL siddetine ulasmuslardir.
450°C’ den buyuk tavliama sicakliklarinda artan tavliama sicaklig: ile tiim tepelerin TL
siddetleri azalmaktadir. Literatire gore, dogal fluoritin (CaF,) TL Ozellikleri,
450°C’den daha az tavlama sicakliklarinda degismez; daha yiksek sicakliklarda,
artan tavlama sicakligi ve tavlama siresi ile TL duyarliligi diser (Schayes ve ark.,
1967).

Ayrica, 400°C’ deki tavlamadan sonra meydana gelen P4+P5+P6 toplam tepe
alani, 500°C’deki tavlamadan sonra kaydedilen P4+P5+P6 toplam tepe alanindan
blylk; ancak 400°C’'deki tavlamadan sonra meydana gelen P1+P2 ve P3 tepe
alanlari, 500°C’ deki tavlamadan sonra kaydedilen P1+P2 ve P3 tepe alanlarindan
kicuktdr. Bu duruma bagli olarak, ¢alisilan 6rnegin P1+P2 ve P3 tepeleri, 500°C' de
400°C’ deki tavlamaya gore daha duyarlidir.

Dozimetrik amacla kullanilacak olan tepeler P4+P5+P6 toplami olan 270°C
civarindaki tepe oldugu icin taviama sicakligi olarak, bu tepenin yanitina (response)

bakilip 450°C secilmistir.
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Calisilan dogal CaF, Ornegi icin Ust Uste binmis tepelerin ayristirilmast
Bilgisayarla Isima Egriss Ayristrma (CGCD, Computerised Glow Curve
Deconvolution) CGCD yontemi kullamilarak yapilmig ve toplam 6 1sima tepesinin

oldugu belirlenmis ve Sekil 5.3 te gosterilmistir (Topaksu ve Y azici, 2007).
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Sekil 5.3. Dogal fluoritin CGCD analizi ile ayristirilmis 1s1ima tepeleri;
D=144Gy, b =1°C/s (Topaksu ve Y azici, 2007).

Yapilan calisgmada, Origin 7.5 programi kullamlarak, farkli tavlama
sicakliklarinda elde edilen 1s1ma egrilerinin tepe alanlar1 hesaplandi. Hesaplanan tepe
alanlar1 400°C tavlama sicakliginda elde edilen degere oranlanarak normalize edildi
ve tavlama sicakliklarina karsilik normalize edilmis tepe alanlar1 siddeti grafigi

cizildi (Sekil 5.4).
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Sekil 5.4. Tavlama sicakliginin fonksiyonu olarak isimatepelerinin TL yanit egrileri.

Calisilan dogal fluorit drneginin, TL 1s1ma tepelerinin hepsi 450°C tavlama
sicakliginda en yiksek siddete sahip olmaktadir. 400°C tavlama sicakligindan
450°C’lik tavlama sicakligina gikildiginda, P1+P2 ve P3 tepelerinin siddeti ilk tepe
siddetlerine gore yaklasik olarak %45 artarken, P4+P5+P6 tepesine ait tepe siddeti
ilk degerinin %20'si kadar artis gostermektedir. 450°C’den blyUk tavlama
sicakliklarinda, tiim tepelerin TL siddetlerindeki azalma oram, bir 6nceki degerlerine
gore yaklasik olarak aymdir. Grafikte de goruldigi gibi, P1+P2 ve P3 tepelerinin
normalize edilmis tepe alanlar1 siddetlerinin tavlama sicakligina karsi verdikleri
degerler benzerdir. Ayrica, P1+P2 ve P3 tepeleri, tavlama sicakligi degisimine
PA4+P5+P6 tepesine gore yaklasik 2 kat daha duyarlidir.

5.1.2. Tavlama Siresinin Belirlenmes

Calisilan fluorit (CaF,) 6rnegi icin uygun tavlama siiresini tespit etmek

amact ile literatlr taramasindan ve deneysel olarak bulunan sonuglarin
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karsilastiriimasindan yararlanildi. Ornek herhangi bir isleme tabi tutulmadan once
TL 1s1masi elde etmek icin TL okumasi yapildi ve fon (background) 1isima egrisi elde
edildi. Daha sonra 6rnegin sirasiyla, tavlama yapilmadan, 15 dakika, 30 dakika ve 1
saat tavlandiktan sonra 48 Gy radyasyon verilerek, 1°C/s isitma oramnda dort ayri
TL 6lcumi alindi. Alinan dlgiimler sonucunda, her bir tavlama siiresi igin 6rnegin
verdigi 1s1ma tepesi siddetlerine bakildi. Yapilan dlcimlere bagli olarak sicakliga
karsilik TL 1s1masiddeti grafigi cizildi (Sekil 5.5).
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Sekil 5.5. Farkli tavlama stirelerinde elde edilen isima egrileri.

Sekil 5.5'te goruldugu gibi, calisilan dogal CaF, Ornegi tavlama yapildigi
zaman daha yuksek TL 1sima tepeleri vermektedir. Ancak, 15 dakikalik tavlamadan
sonra en yuksek 1sima tepesine ulasmustir. 15 dakikadan sonra tavlama slresi
arttikca, tepe siddetlerinin artan tavlama siresi ile distigi gorulmektedir. Y Uksek
sicakliklarda, tavlama stiresinin artisina bagli olarak TL duyarlilig: diser (Schayes ve
ark., 1967).
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5.1.3. Degisken Doz Oranlari Deneyi

Ornek Uizerinde higbir islem yapilmadan, natural okundu ve fon (background)
egrisi belirlendi. Caligilan 6rnek, 48 Gy b 1sinlamasina tutulup tekrar 6lgiim alindh.

Ornek tavlama sicakligi olarak belirlenen 450°C’'de, 15 dakika tavlanip
firindan cikarildh ve 2 dakika sogumaya birakildi. Ornek sogutulduktan sonra, 0.04

Gy b isinlamasina tutulup 1°Cs™ 1sitma oraminda TL 6lgiimii yapildi ve dlgtimiin

hemen arkasindan fon (background) egrisi belirlendi. Bu islemler, 0.08, 0.16, 0.32,
0.64, 1.28, 2.56, 5.12, 12, 24, 48, 96, 144, 288, 576, 3456 ve 10368 Gy'lik b

1isinlamasindan sonra ayr ayri1 tekrar edildi.

Farkli doz oranlarindan (0.04 Gy-10.368 kGy) elde edilen 1isima egrileri, Sekil
5.6'da gogerilmistir.

Grafiklerde de goruldugl gibi, tim tepelerin TL siddetleri artan doz oram ile
artmaktadir. Dozdaki artis miktarina karsilik, TL siddetlerindeki artis miktari dogru
orantilichr; ancak P1+P2 tepesine ait TL siddeti, 3.456 kGy’'lik b -1sinlamasindan

sonraki degerlerde azalma gostermekte ve 10.368 kGy'lik doz degerinde P2 tepesi
yok olmakta ya da diger bir deyisle P1 tepesi ile Ust Uste binmektedir. Topaksu ve
Y azici (2007) tarafindan Bilgisayarla Isima Egrisi Ayristirma (CGCD, Computerised
Glow-Curve Deconvolution) yontemiyle 6 1sima tepesinin varligi belirlenmis olup,
CGCD yontemiyle belirlenen tepelerden biri olan P6' min yiksek doz degerlerine
cikildikca (3.456 kGy ve 10.368 kGy) goOzle gorilebilir halde belirginlestigi
gozlenmektedir.
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Sekil 5.6. Farkli doz oranlar1 (0.04 Gy-10.368 kGy) deneyinden elde edilen 1isima
egrileri.

Farkli doz oranlar1 deneyleri ile elde edilen 6 1s1matepesinin (P1-P6), alanlari
Origin 7.5 program: kullanilarak hesaplandi. Hesaplama yapilirken P1-P2 ve P4-P5-
P6 i¢ ice gegmis tepeler oldugundan, P1-P2' nin ve P4-P5-P6' nin alanlar: toplami
alindi. Hesaplanan tepe alanlarindan yararlanilarak, verilen doz miktarina karsilik TL
siddetleri logaritmik eksenler kullamlarak Sekil 5.7’ de gosterilmistir.

Grafikte de acikga goruldigl gibi, P1+P2 ve P3 tepeleri 50 Gy’lik doza
kadar dogrusal bir artis, 100 Gy’ lik dozun tzerinde supralineer artis gbstermekte ve
P1+P2, 1 kGy'lik dozdan itibaren P3 ise 10 kGy'lik dozdan itibaren doyuma
ulasmaya baglamaktadir. Benzer olarak, P4+P5+P6 tepeleri 20 Gy’'lik doza kadar
dogrusal bir artig, 100 Gy’ lik doz miktarindan sonra supralineer bir artis gostermekte
ve 10 kGy’ lik doz miktarindan sonra doyuma ulasmaya baslamaktadir.
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Sekil 5.7. Alt1 is1matepesinin (P1-P6) tepe alanlarindan belirlenen doz yanit egrileri.

Cogu dogal fluorit (CaF ,) Ornegi icin, degisik tepelerin doyumlar: farkl: doz
miktarlarinda olmakta ve bazi 6rneklerin tepeleri ise 1 kGy' lik doz miktarindan sonra
supralineer artis gostermektedir (Sunta ve ark., 1994). Doyum ve dogrusal artisin
bozulmasi genellikle 10 kGy ile 100 kGy doz araliginda baslamaktadir (McKeever
ve ark., 1995).

5.1.4. Farkh lsitma Oranlari Deneyi

Calisilan fluorit (CaF,) 6rnegi highir islem yapilmadan TL okumasi yapildi
ve fon (background) egrisi elde edildi. Daha sonra 450°C’de 15 dakika tavlama
yapilip firindan gikarild: ve 2 dakika sogumaya birakildi. Ornek sogutulduktan sonra,

48 Gy b 1sinlamasina tutulup, 1°Cs™* 1sitma oraminda TL 6lguimii alindi. Bu islem

2°Cs™t, 3°Cs™, 4°Cs™*, 5°Cs™*, 6°Cs™* ve 10°Cs™* isitma oranlari ile tekrarland:

86



TL Siddeti (a.u.)

5.BULGULARVE TARTISMA Mehmet YUK SEL

ve 1s1ma tepeleri kaydedildi. Olglim sonuglarina bagl olarak sicakliga karsilik TL
is1ma siddeti grafikleri gizildi.

1°Cs™, 2°Cs™*, 3°Cs™*, 4°Cs™*, 5°Cs™*, 6°Cs™* ve 10°Cs™* 1stma
oranlarinda sicakliga karsilik TL 1s1ma siddeti grafikleri Sekil 5.8’ de gorulmektedir.
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Sekil 5.8. Farkli 1sitma oranlarinda 6lgilen isima egrileri.

Sekil 5.8 de de goruldigi gibi, 1sima tepeleri, teoriye uygun olarak yiksek
sicakliklara dogru kaymaktadir. Ayrica isitma orant arttikca tepe yukseklik siddetleri
ve egri altinda kalan alanlar 1sitma oran: arttik¢a azalmaktadir.

Farkli 1sitma oranlar1 deneyi ile elde edilen 6 1s1ma tepesinin (P1-P6),
yukseklikleri, Origin 7.5 programu kullanilarak hesaplandi. Hesaplama yapilirken P1
ve P2'nin tepe degerleri toplamp ortalamasi alinarak P1 ve P2 igin tek deger
belirlendi. P4-P5-P6 i¢ ice gecmis tepeler oldugundan, P4-P5-P6 min toplamindan
olusan tek tepenin yiiksekligi alindi. Hesaplanan tepe yiikseklikleri 1°Cs™* isitma
oraninda elde edilen degere oranlanarak normalize edilip, 1sitma oranlarina karsilik
normalize edilmis tepe yukseklikleri siddeti egrileri Sekil 5.9’ da gosterilmistir.

Asagidaki grafikte de goruldigl gibi, P3'e ait tepe yukseklik siddeti, 4°C/s
1sitma oramina kadar dustis gosterirken, 10°C/s'lik 1sitma oranina dogru gidildikge
artiy gostermekte ve 10°C/s isitma oramna gelindiginde ise ilk degerine geri
dénmektedir.
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Sekil 5.9. Isitma oranlarimin fonksiyonu olarak 1simatepelerinin TL yanit egrileri.

P1+P2 ve P4+P5+P6 tepelerine ait tepe yikseklik siddetleri 1sitma oram
arttikca dusUs gostermekte ve bu disis, P1+P2 icin ilk degerinin %23’ U, P4+P5+P6
icinse ilk degerinin %18'i kadar olmaktadr.

Bu bulgular, daha 6nce calisilan, aym masife ait dogal fluorit 6rnegi ile
Topaksu ve Yazici (2007) tarafindan tavlama yapilmadan elde edilen bulgularla
cizilen Sekil 5.10' daki grafikle karsilastirildi.

Sekil 5.10'da da goruldugl gibi, tim tepelere ait tepe siddetleri, 1sitma oranm
arttikga azalmaktadir. Bu azalma, P1+P2 ve P4+P5 icin ilk degerlerinin %35'i kadar,
P3icin iseilk degerinin % 22’ si kadar olmaktadr.
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Sekil 5.10. Tavlama yapilmadan elde edilen 1sitma oranlarimin fonksiyonu olarak
isimatepelerinin TL yanit egrileri (Topaksu ve Y azici, 2007).

5.2. Laboratuvarlar Araa Karsilastirma Calismalari

Deneysel calismalardan elde edilen bulgularin laboratuvarlar  arasi
karsilastirmalar;, Gaziantep Universitesi, Muthendislik Fakiiltesi, Fizik Miihendisligi
Bolimu Termoliminesans Laboratuvarinda Harshaw 3500 TLD sisteminden elde
edilen bulgularla, Cukurova Universitesi, Fen-Edebiyat Fakiiltesi, Fizik Bolimii
Arkeometri Laboratuvarinda Riso TL/OSL-DA-20 Model TL/OSL okuyucu
sisteminden elde edilen bulgularin karsilastirilmasiyla yapilmistir. Sekil 5.11'de
calisilan fluorit Orneginin higbir isleme tabi tutulmadan (natural) her iki TL
okuyucusuyla (1°C/s 1sitma oranminda) yapilan TL okumalar1 gorulmektedir.

89



TL Siddeti (a.u.)

TL Siddeti (a.u.)

5.BULGULARVE TARTISMA Mehmet YUK SEL

P 1 Tl N ke ([ E

i i 1%0 {8 220 o} 0 el oo [} el REH : HH
(314 [T T T T T T T S A S S T SR TSR Rt e - Caa P g rEand
. Harzaaw 3500 T_C CEwpnss. = skl 1 ¢ FseTLSE-Da-2d Dk S sheal
a
i " ERSY —_ .
- = raa = el
PrmTy 5 Y 8 g :
i = '
. w 1% 1 I
Ml 5 . . k]
- © :
- B 5 & e = ; |
reli! . W | . El
& - i
Rt x T LERE T PP ET
eI erien g, s w e . ——= 7 1 =
o ® 0 20 WI o Fm ) e B i 1 K B
= [LsH] el =N e Myl 11
Sicaklik (°C
(°C) Sicaklik (°C)

Sekil 5.11. Natural TL okumast sonucu elde edilen is1ma egrileri.
a) Harshaw 3500 TLD okuyucucu sistemiyle elde edilen 1sima egrisi.
b) Riso TL/OSL-DA-20 TL/OSL okuyucu sistemiyle elde edilen is1ma

egrisi.
Sekil 5.12°de her iki TL okuyucusuyla 1°C/s isitma oramnda yapilan fon
(background) okumalar1 gorilmektedir.
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Sekil 5.12. TL okumasi sonucu elde edilen fonlar (background).
a) Harshaw 3500 TLD okuyucucu sistemiyle elde edilen fon.
b) Riso TL/OSL-DA-20 TL/OSL okuyucu sistemiyle elde edilen fon.

Calisilan fluorit drnegi, tavlama yapilmadan B 1sinlamasina tutulduktan sonra
her iki TL okuyucusuyla 1°C/s isitma oramnda okuma yapildi. Bu okumalarin

sonucunda elde edilen isima egrileri Sekil 5.13'te gortlmektedir.
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Sekil 5.13. TL okumasi sonucu elde edilen isima egrileri.
a) Harshaw 3500 TLD okuyucucu sistemiyle elde edilen isima egrisi

(Verilen doz: 48 Gy).
b) Riso TL/OSL-DA-20 okuyucu sistemiyle elde edilen isima egrisi

(Verilendoz: 1 Gy).

Fluorit 6rnegi, 400°C’de 1 saat tavlandiktan sonra B 1sinlamasina tutuldu ve
her iki TL okuyucusuyla 1°C/s isitma oramnda okuma yapildi. Elde edilen isima
egrileri karsilastirmali olarak Sekil 5.14'te gortlmektedir.

L) [ 150 m EL L) i Elis
1510 T T ) - &15
] Hasnaw 3500 TLD Shuyucu Sistemi ]
1640 4 Rimo TLOSL-DA-20 Okuyucu S ateri A - ae1s
—~ 1 = ]
o S W1 o 4ozt
(] ] ; ]
~ a4 . q -2
ﬂ_')' ] U
- ol ] ' 01D
2 T - q m et
903 T N 1"
— o g = v s
(o ] BTy 5 Y
. LTl . L .
4 UKL o L T ko b
! s [ !
= x o S RS i ]
2010 ] e n '.'_,.L-'I'?_:--’-' | E q a0z
. e L O LAY e P R
U |:FiF"|r| Praor g [ [ L r.!-'l s
EH 10 150 200 250 R =M 30

Sicaklik (°C)

Sekil 5.14. 400°C'de 1 saat tavlamave 1 Gy’ lik B 1isinlamasindan sonra TL okumasi

sonucu elde edilen isimaegrileri.

91



5.BULGULARVE TARTISMA Mehmet YUK SEL

Fluorit 6rnegi, 450°C’de 1 saat tavlandiktan sonra B 1sinlamasina tutuldu ve
her iki TL okuyucusuyla 1°C/s isitma oramnda okuma yapildi. Elde edilen 1isima
egrileri karsilastirmali olarak Sekil 5.15'te gortilmektedir.
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Sekil 5.15. 450°C'de 1 saat tavlamave 1 Gy’ lik B 1isinlamasindan sonra TL okumasi
sonucu elde edilen isimaegrileri.

Laboratuvarlar arast karsilastirma calismalarindan elde edilen 1sima egrileri
incelendiginde, calisilan fluorit ©rneginin benzer TL oOzellikler gosterdigi ve
dozimetre materyali olarak tekrarlanabilir bir yapiya sahip oldugu sdylenebilir.

5.3. X-Isinlar1 Toz Difraktometres (XRD) ve X-lIsim Floresans Spektrometres
(WD/XRF) ileTlgili Bulgular

5.3.1. X-Isinlar1 Toz Difraktometres (XRD) Bulgulari

Calisilan dogal fluorit (CaF,) kayacindan 10 gr’'lik 3 ayr1 kristal alimp, ilk

kristal herhangi bir isleme tabi tutulmadan, ikinci kristal 500°C’de 1 saat ve ikinci
kristal 550°C de 1 saat tavlanmustir. Hazirlanan bu 6rneklerin, Erciyes Universitesi
Teknoloji Arastirma ve Uygulama Merkezi X-Isinlari Toz Difraktometresi (XRD)

Laboratuvari’ nda Bruker AXS D8 Advance model XRD cihaz: ile XRD analizleri
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yapilmistir. Analiz sonuglar: ile elde edilen XRD spektrum grafikleri Sekil 5.16,
Sekil 5.17 ve Sekil 5.18' de gortlmektedir.

Siddet (au.)

20 (Derece)

Sekil 5.16. Tavlama yapilmamis dogal fluoritin XRD spektrumu.
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Sekil 5.17. 500°C’ de tavlanmis dogal fluoritin XRD spektrumu.

93



Mehmet YUK SEL

5.BULGULARVE TARTISMA

Siddet (a.u.)

(111

= (*2 00

20 (Derece)
Sekil 5.18. 550°C’ de tavlanmis dogal fluoritin XRD spektrumu.

XRD spektrum sonuglarina ve yapilan analizlere bagli olarak hesaplanan
kibik birim hiicre parametreleri Tablo 5.1’ de gorilmektedir.

Tablo 5.1. Dogal fluoritin kiibik birim hiicre parametreleri;
a) Tavlama yapilmadan
b) 500°C’ de tavlanms
c) 550°C’ de tavlanmus

a b < Alfa Beta Gama | Birim Hacre
Hacmi a)
546229 | 546229 | 546229 o0 a0 o0 162.976
a h c Alfa Beta GGama | Birim Hicre
Hacmi h)
546365 | 546365 | 546365 a0 ad Qp 163 008
a b c Alfa Beia Gama | Birim Hicre
Haemi |,
545981 | 545981 | 545981 a0 a0 Q0 162754
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Elde edilen tepelerin agi degerleri, siddet parametreleri ve Miller indisleri Tablo
5.2'de gorilmektedir.

Tablo 5.2. Dogal fluoritin siddet parametreleri ve Miller indisleri;
a) Tavlama yapilmadan
b) 500°C’ de tavlanms
c) 550°C’ de tavlanmus

Tlets | Ng(Samm) | (hk D) 2lelm | My (Saymi}y | k) Thets | Nl (Sayim) | (hkD
24 2 1M1 O (111} I8 257 1t a {111y M 1 1441 (1171}
AT02F 4.8 220 46033 755 {220} 47 Q0 TiE 220
35776 17.9 (311) 35739 12.8 31l 55.£33 1E.7 (311}
GE.673 T.6 A0 G560 N | {4 00) 68.73% &7 400
75 B0 3.0 {33 1) TS5 A58 T4 {331) 15003 a3 (331}
E AN 2.0 {1727} PR LI | 120 A3 L0 {472
44237 3.3 (511) ¢4.215 34 {311) 44.3M 30 (511}

- " o

5.3.2. X-Isim Floresans Spektrometres (WD/XRF) Bulgulari

Calisilan dogal fluorit (CaF,) kayacindan 10 gr'lik 3 ayr1 kristal alinip, ilk
kristal herhangi bir isleme tabi tutulmadan, ikinci kristal 500°C’de 1 saat ve ikinci
kristal 550°C de 1 saat tavlanmustir. Hazirlanan bu 6rneklerin, Erciyes Universitesi
Teknoloji Arastirma ve Uygulama Merkezi Laboratuvart’ nda Panalytical Axios
Advanced model XRF cihazi ile XRF andlizleri yapmlmigtir. Tablo 5.3'te
tavlanmamis dogal fluoritin XRF analiz sonuclar1 gorilmektedir.
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Tablo 5.3. Tavlanmamis dogal fluoritin XRF sonuglar.

Element | Miktar (%) | Hata (%)
Ca 86,0819 0.1
F 13,6183 0.1
Fe 0.1081 0.003
Si 0,0713 0,002
Al 0.0713 0,001
Mn 0,0254 0,001
Mg 0,0251 0,001
Na 0.0083 0.001
Cu 0.0080 0,001
S 0.0077 0,001
Rb 0.0045 0.001
Sr 0.0043 0,001
P 0.0028 0.001

Tablo 5.3'te goruldugt gibi calismada kullanilan fluorit kristali, %99.7
oraninda Kalsiyum (Ca) ve Fluor (F) elementlerinden olusmaktadir. Mineralin %
0.3'luk kismu ise Demir (Fe), Silisyum (Si), Aliminyum (Al), Mangan (Mn),
Magnezyum (Mg), Sodyum (Na), Bakir (Cu), Kiukirt (S), Rubidyum (Rb),
Strontiyum (Sr) ve Fosfor (P) elementlerinden olusmaktadir. Kristalin yapisinda
bulunan elementlerin ytzde olarak dagilimi, % 86.0819 Kalsiyum (Ca), % 13.6183
Fluor (F), % 0.1081 Demir (Fe), % 0.0713 Silisyum (Si), % 0.0713 Aliminyum (Al),
% 0.0254 Mangan (Mn), % 0.0251 Magnezyum (Mg), % 0.0083 Sodyum (Na), %
0.0080 Bakir (Cu), % 0.0077 Kukirt (S), % 0.0045 Rubidyum (Rb), % 0.0043
Strontiyum (Sr) ve % 0.0028 Fosfor (P) seklindedir.

96



5.BULGULARVE TARTISMA

Mehmet YUK SEL

Tablo 5.4. 500°C’ de tavlanmis dogal fluoritin XRF sonuclari.

Element | Miktar (%) | Hata (%)
Ca £9.8081 0.1
F 9.9659 0.1
Si 0.0578 0.002
Fe 0.0571 0.002
Mn 0.0441 0.002
Al 0.0329 0.001
Na 0,0138 0,001
Mg 0.0093 0.001
Eb 0.0049 0,001
5 0.0036 0,001
P 0.0024 0,001

CGalisilan fluorit drnegi 500°C’de 1 saat tavlandiktan sonra yapilan XRF

analiz sonuglarina gore, kristalin yapisinda bulunan elementlerin yizde olarak
dagilimi, % 89.8081 Kalsiyum (Ca), % 9.9659 Fluor (F), % 0.0571 Demir (Fe), %
0.0578 Silisyum (Si), % 0.0329 Aliminyum (Al), % 0.0441 Mangan (Mn), % 0.0093
Magnezyum (Mg), % 0.0138 Sodyum (Na), % 0.0036 Kikurt (S), % 0.0049
Rubidyum (Rb) ve % 0.0024 Fosfor (P) seklindedir.

Tablo 5.5'te goruldugi gibi, 550°C’ de 1 saat tavlandiktan sonra yapilan XRF

analiz sonuglarina gore, kristalin yapisinda bulunan elementlerin yizde olarak
dagilimi, % 86.9359 Kalsiyum (Ca), % 12.8241 FHuor (F), % 0.0476 Demir (Fe), %
0.1224 Silisyum (Si), % 0.0080 Aliminyum (Al), % 0.0352 Mangan (Mn), % 0.0086
Magnezyum (Mg), % 0.0083 Sodyum (Na), % 0.0028 Kukurt (S), % 0.0053
Rubidyum (Rb) ve % 0.0018 Fosfor (P) seklindedir.

97



5.BULGULARVE TARTISMA Mehmet YUK SEL

Tablo 5.5. 550°C’ de tavlanmis dogal fluoritin XRF sonuclari.

Element Miktar (%) | Hata (%)
Ca 86,9359 0.1
F 12,8241 0.1
Si 0.1224 0.003
Fe 0,0476 0,002
Mn 0,0352 0,002
Mg 0.0086 0.001
Na 0,0083 0,001
Al 0,0080 0,001
Eb 0.0053 0.001
5 0,0028 0,001
P 0,0018 0,001

Tablo 5.3, Tablo 5.4 ve Tablo 5.5'teki analiz sonuclarina gore, kristalin
yapisinda bulunan elementlerin her ¢ durumda da fakli yizde degerlerine sahip
oldugu, hatta Bakirin (Cu) tavlanmamus fluorit kristalinde belirli bir miktarda
bulundugu ancak 500°C ve 550°C'de tavlanmis parcalarinda bulunmadigi
gorulmektedir. Bu farkliligin sebebi, fluorit kayacindan U¢ ayri parga alinarak
analizlerin ayr1 pargalar Uzerinde yapilmasindan kaynaklamyor olabilir. Calismada
kullanmilan dogal fluoritin, farkli kesitlerinin farkli element iceriklerinden olustugu
distndlebilir. Sonug olarak dogal olarak olusmus minerallerin yapilarinda bulunan
diger elementler mineral icerisinde homojen bir dagilim gostermemektedirler. Bu
nedenle fluorit kayacinin herhangi iki farkli kesitinden alinan ornekler aym
safsizlikta olmayabilirler.

Tablo 5.3, Tablo 5.4 ve Tablo 5.5'teki analiz sonuglarina gore, % 0,1 hata ile
analizi yapilan kristalin % 99,7’ sinin kalsiyum fluorit oldugu gorilmektedir.
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6. SONUCLAR

Bu tez calismasinda i¢c Anadolu Bolgesi’ nde bulunan Kirsehir ilinden alinan
dogal fluorit (CaF,) kristalinin termoliiminesans (TL) 1s1ma tepelerine taviamanin

etkisi calisildi. Yapilan calismaile asagidaki sonuclar elde edildi.
Fluorit, 400°C’den 650°C’ye kadar 50°C'lik artislarla 1’'er saat tavlandiktan
sonra sabit 48 Gy doz verilerek, 1°C/s 1sitma oraninda TL dl¢imleri alindi. Dogal

fluorit 6rneginin, tavlama sicakliklarina kars1 son derece duyarli oldugu ve 450°C’ lik
tavlama sicakliginda TL 1sima tepelerinin hepsinin en yiksek doz tepkisi verdigi
tespit edildi. Ayrica her bir tavlama sicakliginda, ¢alisilan dogal fluorit drneginin
verdigi TL 1s1ima tepesi siddetleri grafigi ve tavlama sicakliklarimin fonksiyonu
olarak normalize edilmis tepe alanlarinin grafikleri cizdirildi.

450°C’ lik tavlama sicakligi verdigi en yuksek doz yanit1 (response) nedeniyle
calisilacak tavlama sicakligi olarak secildi. 450°C’lik tavlama sicakliginda farkl
tavlama sirelerinde elde edilen TL 1sima tepeleri egriler cizdirilerek, bu egrilerden
15 dakikalik tavlama siresi sonucunda okunan TL isima tepelerinin en yiksek doz
tepkisi verdigi belirlendi.

Sonucta, yapilacak calismada fluoritin, 450°C’de 15 dakika tavlandiktan
sonra dozimetrik liminesans 6zelliklerinin arastirilmasina karar verildi.

450°C’de 15 dakika tavlanan dogal fluorit (CaF,) kristaline 0.004 Gy ile

10.368 kGy arasindaki degisik doz degerlerinin TL 1s1ma tepeleri arastirildi ve tim
1s1ma tepelerinin toplam alanlarinin ve 1s1ma tepesi siddetlerinin artan doz oran ile
50 Gy’'lik doz oranina kadar dogrusal olarak arttigi, 50 Gy’'lik doz miktarinin
Uzerindeki doz degerlerindeki artisin dogrusal olmadig: belirlendi.

Ayni dogal fluorit kristalinin Gst Gste binmis tepelerinin ayristiriimasi CGCD
metodu kullamilarak Topaksu ve Y azici tarafindan yapilmis ve 6 ayri isima tepesinin
oldugu belirlenmistir (Topaksu ve Yazici, 2007). Bu calismadan ve degisken doz
oranlar1 deneylerinden elde edilen verilerden yararlanilarak, 6 1s1ma tepesinin verilen
doz miktarinin fonksiyonu olarak, TL siddetleri grafigi logaritmik yatay ve disey
eksen kullamlarak gizdirildi.
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TUm TL tepelerinin 50 Gy’ lik doza kadar dogrusal bir artis, 100 Gy’ lik dozun
Uzerinde supralineer artis gosterdikleri ve P1+P2 TL tepesinin 1 kGy'lik dozdan
itibaren, P3 ve P4+P5+P6 TL tepelerinin ise 10 kGy’'lik dozdan itibaren doyuma
ulasmaya bagladiklar: belirlendi. Buna gore calisilan fluorit Ornekleri, verilen en
distik doz miktar1 0.04 Gy’ lik bir radyasyon miktarini hassasiyetle kaydedebilmekte;
kaydettigi en fazla 50 Gy’ lik doz, glivenilir bir sekilde 6lgulebilmektedir. Bu degerler
verilirken 270°C civarindaki tepe egrisi distintlmustir. Daha dusik sicakliklardaki
tepeler solma (fading) nedeniyle dozimetrik amagl: kullamm igin uygun degildir.

450°C’de 15 dakikalik tavlama isleminden sonra dogal CaF, kristaline 48

Gy doz verilip, 1°C/sile 10°C/s arasinda degisen farkli 1sitma oranlarinda sicakligin
fonksiyonu olarak TL 1sima tepelerinin grafikleri cgizdirildi. TL 1s1ma tepesi
siddetlerinin artan 1sitma oram ile azaldigi ve TL 1s1ma tepelerinin de artan 1sitma
orant ile yuksek sicakliklara dogru kaydig: gozlendi.

Farkl1 1sitma oranlarindan elde edilen TL 1s1ma tepelerinin, tepe yikseklikleri
hesaplandi ve 1sitma oranlarimin fonksiyonu olarak normalize edilmis tepe
yukseklikleri siddeti grafigi cizdirildi. P1+P2 ve PA4+P5+P6 tepelerine ait tepe
yukseklik siddetlerinin 1°C/s'den 10°C/s'ye kadar (1°C/s, 2°Cls, 3°Cls, 4°Cls ve
10°C/s) artan 1sitma oran ile dusts gosterdigi ve bu dististn, P1+P2 tepesi icin ilk
degerinin %23'U kadar, P4+P5+P6 tepesi icinse ilk degerinin %18'i kadar oldugu
belirlendi. P3'e ait tepe yukseklik siddetinin, 4°C/s 1sitma oramina kadar disus
gogerdigi, 10°C/s'lik 1sitma oranmina dogru artis gosterdigi ve 10°C/s 1sitma oranina
gelindiginde ise ilk degerine geri dondigu tespit edildi.

Fluoritin, TL 1s1ma tepelerinde 450°C’ deki tavlama sicakligindan 500°C ve
550°C’ deki tavlama sicakliklarina gecildiginde TL 1s1ma tepelerinde ani farkliliklar
gbzlendi. Bu tavlama sicakliklarinda dozimetrik fluorit malzemesinin kristal
yapisindaki degisikliklerin anlasilmas: amaciyla XRD ve XRF analizleri yapildi.

Dogal fluoritin, tavlanmamis, 500°C ve 550°C'de 1 saat tavlanmus U¢ ayri
kristalinin X-1ginlar1 toz difraktometresi (XRD) ile andlizleri yapildi ve analizler
sonucunda XRD spektrum grafikleri elde edildi.

XRD analiz sonuglarindan yararlanilarak bu G¢ kristalin kibik bir yapiya
sahip oldugu tespit edilerek, kibik birim hicre parametreleri ve birim hicre
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hacimleri hesaplandi. Ayrica, bu Ug kristalin XRD spektrumlarindan elde edilen
tepelerin ag1 degerleri, siddet parametreleri ve Miller indisleri hesaplanarak tablolar
halinde sunuldu.

Calisilan fluorit 6rneginin, 500°C ve 550°C'lik tavlama sicakliklarinda
gogerdigi ani TL 1s1ma siddeti degisikliklerinin, 500°C ve 550°C’deki tavlama
islemleri sirasinda meydana gelen elektron tuzaklarindaki yeniden sekillenme ve yeni
elektron tuzaklarinin olusmasi gibi sebeplerden meydana geldigi distinilmektedir.

Dogal fluoritin, tavlanmamis, 500°C ve 550°C'de 1 saat tavlanmus U¢ ayri
kristalinin, X-1s1n1 floresans spektrometresi (WD/XRF) ile andlizleri yapildi ve
analizler sonucunda kristallerin yapisinda bulunan elementlerin bulunma oranlari
ylzde olarak tablolar halinde sunuldu.

Tavlama yapilmadan alinan XRF analiz sonuglarina bagli olarak, CaF,

kristallerinin % 0,1 hataile % 99,7’ sinin kalsiyum (Ca) ve fluor (F) elementlerinden,
mineralin % 0.3'lUk kismi ise Demir (Fe), Silisyum (Si), Aliminyum (Al), Mangan
(Mn), Magnezyum (Mg), Sodyum (Na), Bakir (Cu), Kukirt (S), Rubidyum (Rb),
Strontiyum (Sr) ve Fosfor (P) elementlerinden olustugu belirlenmistir. Kristalin
yapisinda bulunan elementlerin yizde olarak dagilimi, % 86.0819 Kalsiyum (Ca), %
13.6183 Fluor (F), % 0.1081 Demir (Fe), % 0.0713 Silisyum (Si), % 0.0713
Aliminyum (Al), % 0.0254 Mangan (Mn), % 0.0251 Magnezyum (Mg), % 0.0083
Sodyum (Na), % 0.0080 Bakir (Cu), % 0.0077 Kukurt (S), % 0.0045 Rubidyum
(Rb), % 0.0043 Strontiyum (Sr) ve % 0.0028 Fosfor (P) seklindedir.

Calisilan fluorit drnegi 500°C’de 1 saat tavlandiktan sonra yapilan XRF
analiz sonuglarina gore, kristalin yapisinda bulunan elementlerin yizde olarak
dagilimimin, % 89.8081 Kalsiyum (Ca), % 9.9659 Fluor (F), % 0.0571 Demir (Fe), %
0.0578 Silisyum (Si), % 0.0329 Aliminyum (Al), % 0.0441 Mangan (Mn), % 0.0093
Magnezyum (Mg), % 0.0138 Sodyum (Na), % 0.0036 Kikurt (S), % 0.0049
Rubidyum (Rb) ve % 0.0024 Fosfor (P) seklinde oldugu belirlenmistir.

550°C’de 1 saat tavlandiktan sonra yapilan XRF analiz sonuclarina gore,
kristalin yapisinda bulunan elementlerin yizde olarak dagiliminin, % 86.9359
Kalsiyum (Ca), % 12.8241 Fluor (F), % 0.0476 Demir (Fe), % 0.1224 Silisyum (Si),
% 0.0080 Aliminyum (Al), % 0.0352 Mangan (Mn), % 0.0086 Magnezyum (Mg), %
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0.0083 Sodyum (Na), % 0.0028 Kikurt (S), % 0.0053 Rubidyum (Rb) ve % 0.0018
Fosfor (P) seklinde oldugu belirlenmistir.

Analiz sonuglarina goére, kristalin yapisinda bulunan elementlerin her g
durumda da fakl1 ytizde degerlerine sahip oldugu, hatta Bakirin (Cu) tavlanmamis
fluorit kristalinde belirli bir miktarda bulundugu ancak 500°C ve 550°C’ de tavlanmis
parcalarinda bulunmadigi gorulmektedir. Bu farkliligin sebebi, fluorit kayacindan ¢
ayr parca alinarak analizlerin ayr1 parcalar Uzerinde yapilmasindan kaynaklaniyor
olabilir. Calismada kullanilan dogal fluoritin, farkli kesitlerinin farkli element
iceriklerinden olustugu dusUndlebilir. Sonu¢ olarak dogal olarak olusmus
minerallerin yapilarinda bulunan diger elementler mineral igerisinde homojen bir
dagilim gostermemektedirler. Bu nedenle fluorit kayacinin herhangi iki farkl
kesitinden alinan drnekler ayni safsizlikta olmayabilirler.

Bu calismaya konu olan ve I¢ Anadolu Bolgesi’ nde bulunan Kirsehir ilinden

alinan dogal fluoritin (CaF, ), 450°C’ de 15 dakika tavlandiktan sonra 50 Gy’ lik doz

miktarina kadar, 1°C/s isitma oraninda termoliminesans (TL) olgimleri yapilarak
cok iyi bir termoliminesans dozimetre (TLD) olarak kullamlabilecegi sdylenebilir.
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