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Bu ¢alismanin amaci, katithal sentez yontemi ile sentezlenen polikristal yapidaki
SrGd,04, StGdy04:xSm (x = % 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece) ve SrGd,04:xEu (x
=% 0.25, % 0.5, % 1, % 2 ve % 3 kiitlece) fosforlarinin dozimetrik 6zelliklerinin kapsamli
bir sekilde belirlenmesidir. Sentezlenen fosforlarin yapisal ve dozimetrik dzelliklerinin
incelenmesinde sirastyla X-1ismn1 kirmimi (XRD) ve termoliiminesans (TL) ydntemi
kullanildi. TL galismasinda beta radyasyonu kaynaga (**St/*°Y) maruz birakilmis drneklerin
ana TL dozimetri 6zellikleri arastirilmis ve optimal TL bant geciren filtre, optimal katk1
konsantrasyonu, dogrusal doz araligi, g¢esitli 1sitma hizlar1 (VHR) altinda davranis, tekrar
kullanilabilirlik kalitesi ve elektron tuzak parametreleri belirlenmistir. Katkisiz SrGd,0,’1n
TL siddetini arttirmak amaciyla, katkilamalar sonucunda beta radyasyonuna duyarli en
yiiksek TL siddetinin % 0.5 Sm"™ ve % 0.25 Eu™ katki oranlarinda oldugu goriilmiistiir.
Her iki katki orani igin de en uygun filtrenin IRSL-TL genis band oldugu belirlenmistir.
Farkli 1sitma hizlari, baglangi¢ artis ve CGCD yontemleri kullanilarak tuzak parametreleri
aktivasyon enerjisi (E), kinetik mertebe (b) ve frekans faktorii (s) hesaplanmistir.

Anahtar Kelimeler: Termoliiminesans, Samaryum, Evropiyum Katkilama



ABSTRACT

MSc THESIS

DETERMINATION OF THE CHARACTERIZATION AND
THERMOLUMINESCENCE PROPERTIES OF SAMARIUM (Sm™)
AND EUROPIUM (Eu*) DOPPED SrGd,04

Savas SARIKCI
CUKUROVA UNIVERSITY
INSTITUTE OF NATURAL AND APPLIED SCIENCES
DEPARTMENT OF PHYSICS
Supervisor : Prof. Dr. Mustafa TOPAKSU
Year:2022, Pages: 89
Jury : Prof. Dr. Mustata TOPAKSU

: Prof. Dr. Emir Vural KADAFAR
: Assoc. Prof. Dr. Mehmet YUKSEL

The aim of this thesis, dosimetric properties of polycrystalline SrGd,O,,
SrGd,04:xSm (x =0.5, 1, 2, 3, 4, 5 mass%) and SrGd,O4:xEu (x =0.25, 0.5, 1, 2, 3 mass%)
phosphors synthesized via solid state reaction are extensively studied. X-ray diffraction
(XRD) and thermoluminescence (TL) were used to examine the structural and dosimetric
properties of the synthesized phosphors, respectively. In the TL study, main TL dosimetry
properties were investigated using samples exposed to beta radiation (**Sr/*°Y) and optimal
TL bandpass filters, optimal doping concentrations, linear dose ranges, behavior under
varying heating rates (VHR), reusability quality, and electron trap parameters were
determined. It was found that Sm* and Eu* have the most optimum value for increasing
the TL intensity of undoped StGd204. The IRSL-TL broadband filter was suggested as the
best filter to handle both doping levels. The traps parameters, namely activation energy (E)
, order of kinetics (b) and freqeuncey factor (s) were estimated using the various heating
rate (VHR), the initial rise (IR), the CGCD.

Key words: Thermoluminescence, Samarium, Europium Doping
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GENISLETILMIS OZET

Bu tez c¢aligmasinda, katihal sentez yontemi ile sentezlenmis SrGd,O,,
SrGdy04:xSm (x =% 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece) ve SrGd,O4:xEu (x
=% 0.25, % 0.5, % 1, % 2 ve % 3 kiitlece) fosforlarinin dozimetrik 6zelliklerinin
belirlenmesinde termoliiminesans (TL) yontemi kullanilmistir.  Sentezlenen
fosforlarin yapisal ve kristalografik ozellikleri X-Isin1 Kirinimi (XRD) yontemi
kullanilarak incelenmistir. Katkili ve katkisiz Orneklerin tiim TL oOlgiimleri,
ornekler pelet haline getirildikten sonra Lexsyg Smart TL/OSL okuyucu cihazinda
gerceklestirilmistir. Tiim 1sinlamalar Lexsyg Smart TL/OSL okuyucuda bulunan
beta (*Sr/”°Y) radyasyon kaynagi ile gerceklestirilmistir. Beta radyasyon
kaynaginin yarilanma 6mrii yaklasik 30 yil olup maksimum 2.27 MeV’lik enerjiye
sahip B parcgaciklar1 yaymaktadir. Kaynak numuneye saniyede 0.1 Gy’lik bir doz
hiz1 saglar. Radyasyon kaynagi 6zel bir kursun blok icerisine yerlestirilmistir.
Cihazin, sogutma ve bazi pnomatik alt sistemleri i¢in yliksek saflikta nitrojen gazi
kullanilir. TL 6l¢limii esnasinda fosforlardan yayilan liiminesans, bir foto-gogaltici
(PM) tiip ve sistem igerisinde yer alan optik filtreler araciligiyla detekte edilir.
Olgiimlerde yaygin olarak BSL, TL-365 nm, BSL, TL-365 nm (% 0.25), IRSL, TL-
410 nm, IRSL, TL-410 nm (% 0.25) , IRSL, TL-565 nm ve IRSL, TL-genis band
mavi optiksel algilama filtreleri kullanilmaktadir.

Katkisiz ve Sm™ katkili StGd,O4:xSm (x = % 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve
% 5 kiitlece) fosforlarinin XRD kirinim desenlerinin ICDD 98-019-3592 nolu PDF
kartinda verilen SrGd,O, ile uyum igerisinde oldugu goriilmiistiir. SrGd,O, ve
SrGd,04:xSm (x =% 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece) fosforlarinin her bir
katki orani i¢in BSL, TL-365 nm, IRSL, TL-410 nm, IRSL, TL-565 nm, IRSL-
TL-genis band mavi filtrelerinde deneysel ol¢iimler gerceklestirilmistir. Deneysel
olarak, IRSL-TL genis bant filtre kombinasyonunun, SrGd,0,:0.005Sm*
fosforunun TL analizi i¢in uygun filtre oldugu belirlenmistir. Bu filtre ile yapilan

olgtimler sonucunda, yiiksek hassasiyetli TL siddetinin % 0.5 Sm™* katk1 oranina
III



sahip fosforun oldugu goriilmiistiir. Doz-yanit yontemi ile elde edilen TL 151ma
egrilerinin altinda kalan alanlardan yararlanilarak, malzemenin 0.1-10 Gy arasinda
dogrusal fonksiyon ile uyum igerisinde oldugu belirlenmistir. SrGd,0,:0.005Sm**
fosforunun ilk okumaya gore 10 dongii sonunda % 2 oraninda bir sapma gosterdigi
ve bununda kabul edilebilir hata smirlar1 igerisinde oldugu goriilmistiir.
SrGd,0,:0.005Sm™ fosforuna 5 Gy’lik sabit beta dozu verilmesinin ardindan 0.5-9
°C/s’lik  farkli 1sitma hizlarinda elde edilen TL 1sima egrilerinin tepe
yiiksekliklerinin yiiksek sicaklik bolgelerine dogru kaydigi ve bu kaymalarin 1sisal
gecikmeden (temperature lag) kaynaklandig diisiiniilmiistiir. SrGd,04:0.005Sm™
fosforunun TL 1s1ma egrisinde goriilen Tepe 1°de literatiirde "Anomalous Heating
Rate Effects" (anormal 1sitma hizi etkisi) olarak adlandirilan fiziksel olay
gOriilmiigtiir. SrGd,0,:0.005Sm™  fosforunun 1sima  egrisinin  ka¢ tepeden
olustugunu bulmak i¢in T paxsimum-Tquma teknigi kullanilmistir. Bu teknikte 40-271
°C araliklarinda 3’er derecelik artiglarla tekrarlanan deneyler sonucunda elde edilen
TL 1smma egrilerine baslangigtaki artis yontemi (IR) uygulanarak tuzak
parametreleri hesaplanmistir. Tiaxsimum-7durma teknigi ile TL 1s1ma egrisinin kag tane
tepeden olustugu ve tepelere karsi gelen enerji sevileri belirlendi. Farkli 1sitma
hizlar1 deneyinde sicaklik diizeltmesi yapilmis T,, degerleri ile deneysel T,
degerleri kullanilarak SrGd,04:0.005Sm* fosforu igin aktivasyon enerjisi (E) ve
frekans faktorii (s) degerleri hesaplandi. CGCD yontemi ile analiz edilen
SrGd,04:0.005Sm™ fosforunun 1s1ma egrisinin i¢ i¢e girmis 5 1s1ma tepesinden
olustugu tespit edildi. Bu 1s1ma tepelerine ait tuzak paramatreleri hesaplandi.
Katkisiz ve Eu™ katkili SrGd,O4:xEu x=%0.25,%0.5, % 1, % 2,
% 3 kiitlece) fosforlarinin kristal yapist XRD o6l¢limleri ile analiz edilmistir.
XRD analiz sonuglarina gore, orneklerin tiimiimiin Pram (62) uzay
grubunda ve ortorombik kristal yapisinda oldugu belirlenmistir. XRD
desenlerinin ICDD 98-019-3592 nolu PDF kartinda verilen SrGd,O, ile uyum

igerisinde oldugu tespit edilmistir. Bir dizi TL ol¢timleri sonucunda optimal
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filtre IRSL-TL genis band oldugu ve optimal katki konsantrasyonunun ise %
025 Eu™ oldugu belirlenmistir. Doz-yanit deneyi sonucunda,
SrGd,04:0.0025Eu* fosforunun uygulanan £ dozuna karsilik 0.1-8 Gy araliginda
bir dogrusallik sergiledigi goriilmiistiir. StGd,0,:0.0025Eu* fosforunun ayni
kosullar altinda 15 kez 1s1nlama ve okumadan sonra doz 6l¢iim duyarliliginin
% 1 standart sapma gosterdigi ve bu da % 5 dozimetri kabul sinirinin altinda
oldugu belirlendi. 0.5-9 °C/s’lik farkli 1sitma hizlarinda elde edilen TL 1s1ma
egrilerinin tepe yliksekliklerinin yiiksek sicaklik bolgelerine dogru kaydigi
goriilmiistiir. Bu kaymalardan 1sisal gecikmenin (temperature lag) sorumlu oldugu
disiiniilmiistiir. SrGd,0,:0.0025Eu™ fosforunun TL 1s1ma egrisinin Tepe 1, Tepe 2
ve Tepe 3’in TL teorisine ters bir davramig gosterdigi gorilmistir. Tuzak
parametreleri, farkli 1sitma hizlar1 yontemi kullanilarak farkli 1sitma
hizlarindan elde dilmis olan tepe sicakliklar1 kullanilarak hesaplandi. Yani,
farkli 1sitma hizlari deneyinde sicaklik diizeltmesi yapilmis T, degerleri ile
deneysel T, degerleri kullanilarak Ser204:O.0025Eu+3 fosforu i¢in aktivasyon
enerjisi (E) ve frekans faktorii (s) degerleri hesaplandi. SrGd,04:0.0025Eu™
fosforu i¢in 40 °C den baglayarak 3’er derece araliklar ile 271 °C'ye kadar
Tmaksimum-T durma teknigi kullanilarak TL i1sima egrileri kaydedildi. Elde edilen
her bir TL 1s1ma egrisine IR ydntemi uygulanarak aktivasyon enerjileri
hesaplanmis ve SrGd,04:0.0025Eu™ fosforunun TL 1s1ma egrisinin kag tane
tepeden olustugu ve enerji sevileri belirlenmistir. SrGd,0,:0.0025Eu*
fosforunun tuzak parametreleri CGCD analizi ile de teorik olarak belirlendi.
CGCD analizi i¢in gerekli olan sicaklik ve aktivasyon enerjisi degerlerinin
baslangi¢ degerleri i¢in, Tmaksimum-7durma deneyinden ve IR analizinden elde

edilmis olan en olas1 degerler araligi kullanild. Ser204:0.0025Eu+3



fosforunun TL 1s1ma egrisi CGCD yontemi ile analiz edildiginde i¢ ige

girmis 6 1s1ma tepesinden olustugu goriilmiistiir.
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1. GIRIS Savas SARIKCI

1. GIRIS

Giinliik yasantimizin 6nemli bir pargasi olan radyasyon ve radyasyon
ile ilgili uygulamalar modern teknoloji ¢aginin en 6nemli unsurlarindan biri haline
gelmistir. Bu nedenle radyasyon c¢esitlerinin tanimlanmasi, yapict yonlerinin
belirlenmesi ve maruz kalinmasi durumunda olabilecek zararlarin farkina varilmasi
son derece onemlidir. Ornegin, radyasyon ¢esitlerinden biri olan iyonlastirict
radyasyonun, tipta teshis ve tedavi amaci ile kullanilmasinin yaninda
sogrulan doza bagl olarak kanser hastaligina, DNA yapisinin bozulmasina
ve genetik degisikliklere neden oldugu bilinmektedir. Bu nedenle,
iyonlagtirict radyasyon kaynagi ile calisan niikleer tip, radyoterapi ve
radyoloji gibi alanlarda calisan personelin giivenliginin saglanmasi amaciyla
kisilerin maruz kaldiklar1 radyasyon doz miktarinin periyodik araliklarla
takip edilmesi yani Olclilmesi Onemlidir. Ayrica, komsu iilkelerden
kaynaklanabilecek olas1 niikleer sizintilar ve niikleer kazalar sonusunda
herhangi bir malzemenin veya canli organizmanin maruz kaldigi radyasyon
doz miktarinin belirlenmesi de gerekmektedir. Bu baglamda iyonlastirict
radyasyonun kullanildig1 alanlarda doz miktariin Olgiilmesi oldukca
onemlidir. Bu 06lgiim genellikle sentetik olarak {iretilen ve dozimetre adi
verilen cihazlar ile yapilmaktadir. Dozimetreler, dogrudan ya da dolayli
olarak iyonlastiric1 radyasyona maruz kaldiginda gelen enerjinin bir kismini
yapisinda tutan ve ihtiya¢ duyuldugunda bu enerjiye ulasmamiza imkan
saglayan bir ¢esit algilama sistemleridir. Iyonlastirici radyasyonun
ilkemizde ozellikle saglik ve enerji alaninda hizla artan kullanimi
diistintildiiglinde dozimetreler ile ilgili ¢aligmalarin hassasiyetle devam
etmesi gerektigi anlagilmaktadir. Yaygin olarak kullanilan dozimetrelerden
birisi de termoliiminesans dozimetreleridir (TLD).

1
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Son yillarda yariiletken ve yalitkan malzemelerin dozimetrik
Ozellikleri iizerine binlerce ¢alisma yapilmistir. Bu ¢alismalarin az bir kismi
yeni TLD malzemelerin arastirilmasi iizerine yogunlasirken diger kismi ise
var olan TL malzemelerin farkli sentezleme yontemleri ile kimyasal
kompozisyonunda stokiyometrik oranlarda degisiklikler yapilarak TL
Ozelliklerini gelistirmeye yoneliktir. Bu amacla bu tez ¢alismasinda da,
katihal tepkime yontemi ile sentezlenmis olan SrGd,0,, SrGd,0,:xSm (x = %
0.5,% 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece) ve SrGd,04:xEu (x = % 0.25, % 0.5,
% 1, % 2 ve % 3 Kkitlece) fosforlarinin termoliiminesans Ozellikleri
arastirilarak bu fosforlarin ¢gevresel, medikal (klinik), kisisel (personel) veya
yilksek doz dozimetresi gibi alanlarin birinde TLD malzemesi olarak

kullanilabilme potansiyelleri aragtirilmistir.

1.1. Liiminesans

Yalitkan ya da yariiletken kristal bir malzeme, dis kaynaktan gelen X
ve gama () 1sinlar1 gibi iyonlastiric bir radyasyon kaynagina veya 1s1, elektron
demeti, mekaniksel kuvvet ve elektrik enerjisi gibi bir enerji kaynagina
maruz kalmasi sonucunda bu enerjinin bir kismini sogurabilir. Sogurulan bu
enerji malzeme igerisindeki atomun en dis yoriingesindeki elektronlar
uyararak bir {ist enerji seviyesine ¢ikarabilir. Elektron kararsiz olan bu enerji
seviyesinden tekrar eski kararli (temel) enerji seviyesine doniisimi
esnasinda sogurdugu bu enerjiyi iki enerji seviyesi arasindaki enerji farki
kadar bir enerjiye sahip foton (151k) olarak yayar. Bu sekildeki 151k yaymim
olayma genel olarak "liiminesans" (is1ma) adi verilmektedir (McKeever,
1985; Chen ve McKeever, 1997; Furetta, 2010; Sunta, 2015). Yayilan 1s181n

dalga boyu, 1s1ma yapan malzemenin karakteristik 6zelligi olup genellikle

2
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elektromanyetik spektrumun goriiniir bolgesine diismektedir (McKeever,
1985).

Liminesansin genel tanimindan da anlasilacagi {izere uyartim
kaynagma gore farkli liiminesans gesitleri bulunmaktadir. Ornegin uyartim
icin gerekli enerji, canli organizmalarin hiicrelerinde gerceklesen dogal
kimyasal reaksiyonlardan saglaniyorsa biyoliiminesans, elektriksel enerjiden
saglaniyorsa  elektroliiminesans, kimyasal enerjiden saglaniyorsa
kemiliiminesans, mekaniksel enerjiden saglaniliyorsa triboliiminesans, X-
1sinlari, alfa, beta ve gama gibi iyonlastirici radyasyondan saglaniyorsa
radyoliiminesans ve elektron demetinin enerjisinden saglaniyorsa
katodaliiminesans olarak adlandirilir. Liiminesansin olusumunda kullanilan

uyartim kaynaklari Cizelge 1.1°de 6zetlenmistir.

Cizelge 1.1. Uyartim kaynaklarina gore liiminesans ¢esitleri (McKeever, 1985)

Liiminesans Tiirii

Uyartim Kaynag

Termoliiminesans (TL)

Iyonlastiric1 Radyasyon

Fotoliiminesans (PL)

Uygun Dalgaboylu Isik

Katodoliiminesans (CL)

Elektron Demeti

Radyoliiminesans (RL)

Iyonlastirict Radyasyon

Triboliiminesans Mekanik Enerji
Biyoliiminesans Biyokimyasal Enerji
Kemiliiminesans Kimyasal Enerji
Elektroliiminesans (EL) Elektrik Alan
Sonoliiminesans Ses dalgalari




1. GIRIS Savas SARIKCI

Liiminesans, iyonlastirict radyasyonun malzeme tarafindan
sogurulmasi ile malzemeden 1518in acgiga ¢ikmasi arasinda gecen
karakteristik zamana gore floresans ve fosforesans olarak iki farkli sekilde
siiflandirilabilir (McKeever, 1985). Sekil 1.1°den de goriildiigli lizere
karakteristik zamanin (t.), 10® s’den daha kiigiik oldugu durumlardaki
(1.<10® ) 191ma ¢esidine “’floresans’’, 10™ s’den daha uzun siirdiigii (tc>10

8 s) 1s1ma ¢esidine ise ‘’fosforesans’’ adi verilir (McKeever, 1985).

Liminesans
Floresans Fosforesans
T.=10*s T.z10%s
Kisa Periyotiu Uzun Periyotiu
T.z10%s T.z10%s

Termoliminesans
dakika < T.<4,6x 10" yil

Sekil 1.1. Liminesans olaymin karakteristik zamana gore siniflandirilmasi
(McKeever, 1985)

Floresans, yalitkan ya da yariletken kristal bir malzemenin
radyasyon kaynagina maruz birakilmasi sonucunda sogrulan enerji ile
valans bandinda bulunan elektronlarin enerji kazanarak iletim bandina

cikmast (gecis 1) ve tekrar degerlik bandina gecisi (ge¢is ii) sirasinda 10°®
4
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saniyeden daha kisa bir siirede 151k yaymimini ifade eder (Sekil 1.2.a). Bu
durum, uyarilmanin devam ettigi siirece 1518 yayilmasi anlamina
gelmektedir. Yani uyartim kaynagin kesilmesiyle birlikte 151k yayiliminin da
duracagi sdylenebilir. Benzer sekilde, Sekil 1.2.b’de doriildiigii gibi yalitkan
ya da yariiletken kristal bir malzemenin iyonlastirici radyasyon kaynagina
maruz birakilmasmin sonucunda sogurulan enerji ile valans bandinda
bulunan elektron enerji kazanarak iletim bandina ¢ikabilir (gecis iii). Serbest
haldeki elektronun iletim bandindan tekrar kararli duruma gecisi esnasinda
yasak enerji araligindaki yar1 kararli bir enerji seviyesinde (7)
tuzaklanabilir. Tuzaklanmis elektronun uyarici bir kaynak (1s1 gibi) ile en az
tuzak derinligi (E) kadar bir enerjinin elektrona verilmesi ile tekrar iletim
bandina gecer ve daha sonra taban durumuna dénmesi esnasinda bir foton
yayilimi olusur (iv). Boylece, floresans olay: ile karsilastirildiginda yari
kararli enerji seviyesinden dolay1r uyarilma-isima arasinda bir gecikme
olabilmektedir. Bu sekilde 107 saniyeden daha fazla (te>10 ) siiren 151ma
cesidine fosforesans adi verilir. Fosforesans olayinda, malzeme iizerindeki
uyartim kaynagi kesildikten sonrada i1sima gozlenebilir. Floresans ve

fosforesans arasindaki en ayirt edeci 6zellik, fosforesans olay1 sicakliga bagliyken,

floresans olay1 sicakliktan bagimsizdir.
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lletim Bandi

F'y Fy

i | i) T ;

(iii) (iv)

@ (5)
Valans Bandi

Sekil 1.2. Floresans (a) ve Fosforesans (b) olayinin sematik goriintimii (McKeever,
1985)

1.2. Katilarda Bant Modeli ve Elektron Gegisler

Elektronlar i¢in Schrédinger dalga denkleminin periyodik olarak degisen
potansiyel altindaki ¢6ziimii, elektronlarin sadece izin verilen enerji araliklarinda
bulunabilecegini gosterir (Kittel, 2004). Diger olast enerji degerleri yasak enerji
araligin1 veya yasak band araligini olusturur. Yani, valans bandi ile iletim bandi
elektronlarin bulunabilecegi izinli bandlardir. Bu iki band arasinda yer alan
bolgeye yasak enerji aralif1 (E;) ya da band araligi denilmektedir ve bu
band izinli iki enerji durumunu birbirlerinden ayirmaktadir (Sekil 1.3).
Boylece katilar, yasak enerji araliginin biiytikliigline gore iletken, yari
iletken ve yalitkan olarak adlandirilir. Yasak enerji araliginin biiytikligi
thmal edilecek kadar kii¢lik ise materyal iletken olarak adlandirilir (Sekil

1.3.a). Yasak enerji aralifinin biiylikliigli yaklagik olarak 4 eV’dan kiiclik
6
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ise materyal yariiletken (Sekil 1.3.b.), 4 eV’dan biiyiik ise materyal yalitkan
olarak adlandirilir (Sekil 1.3.c.). Miikkemmel (kusursuz) bir kristal, sadece
mutlak sicaklikta (OK) bulunabilir. Mutlak sicaklikta fermi enerji seviyesinin
altindaki tiim enerji diizeyleri tamamen doluyken, iizerindeki enerji diizeyleri
tamamen bostur (Sekil 1.3). Kusursuz bir kristalde yasak enerji aralifinda
elektron bulunmaz ve bu durum yalnizca mutlak sifirda gegerlidir. Ancak,
cesitli nedenlerden dolay: kristalde yapisal kusurlar veya orgii igerisinde
safsizliklar olugmussa, kristal yapiin periyodik tekrarlanmasi bozulur
boylece kusursuz kristaldeki yasak enerji araliginda elektron bulunabilecegi
yeni ara enerji seviyeleri miimkiin olacaktir. Bu ara enerji seviyeleri yar1

kararlidir ve elektron-holler i¢in tuzak gorevi gormektedirler.

iletim Bandi

iletim Bandi 4

iletim Bandi

I E X EETEEE LR E LR R L N 2
IE R EEEEE L E L L RN LN
ol el e & & e

bk il lE Ll s s
T TR T
B T T
I E R R R R

(2)

Sekil 1.3. Mutlak sicakliginda denge durumunda bulunan metal (a), yariiletken (b)
ve yalitkan (c) bir malzemenin enerji seviyeleri. E; Fermi enerji
seviyesini gostermektedir (McKevver, 1985)

Enerji band modeline gore, mutlak sicaklikta yalitkan ya da

yariiletken kristal bir malzeme herhangi bir dis enerji kaynagma (isi,

7
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iyonlagtirict radyasyon gibi) maruz kalmadig: siirece elektronlarin degerlik
bandindan iletkenlik bandina ge¢is yapmast miimkiin degildir. Ancak bu
kristal malzemelerin alfa, beta ve gama gibi iyonlastirici radyasyon
kaynagima maruz birakilmasi ile valans bandinda bulunan elektronlarin
yeterli enerjiyi sogurmalart sonucunda kristal orgili icinde enerji seviyeleri
arasinda gecisler yaparlar. Bu gegisler bir enerji durumundan digerine olan
elektronik gegislerle olur. Elektron ve desiklerin olasi gecisleri Sekil 1.4’°te
sematik olarak gosterilmistir. Sekil 1.4’e gore siyah daireler elektronlari
acik daireler ise holleri (desikleri) temsil etmektedir. Sekil 1.4°te E.
iletkenlik bandinin en diisiik enerji seviyesini, Eg4 degerlik bandinin en

yiiksek enerji seviyesini, Ef Fermi enerji seviyesini gostermektedir.

- Iletim band
Ei R e
mf @ L@
ET
L
(6) (7 @
R g R R B AR e T e G s e o
1 Lo ] 0o
s b
Rz
HTL_O | I/’P’
-
E (3 & Y3 ®) .
_i --------------
O
Degerlik banda

Sekil 1.4. Yariiletken ve yalitkanlarda yaygin elektronik gegisler: (1) iyonizasyon;
(2) ve (3); sirasiyla elektron ve desik tuzaklanmasi; (4) ve (5) elektron
ve desigin serbest birakilmasi; (6) dogrudan yeniden birlesme; (7), (8),
(9) ve (10) dolayl yeniden birlesme. (ET: Elektron Tuzagi; HT: Hol
Tuzagi; Ry, R, ve R; yeniden birlesme merkezleri) (Yazici, 1996;
Topaksu, 2004)
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Sekil 1.4. (1)’de goriildiigii gibi yalitkan ya da yariiletken kristal bir
malzemenin iyonlastiric1 radyasyon kaynagina maruz kalmasi ile valans
bandinda bulunan elektronlarin yeterli enerjiyi sogurmalar1 sonucunda yasak
enerji araligmi gecerek iletim bandma gecerler. Iyonlasmanin bir sonucu
olarak bu sekilde iletim bandina gecen her elektron valans bandinda bir hol
(desik) birakir. Iletim bandindaki serbest elektron ve valans bandindaki
serbest desik, orgii tuzaklarinda tuzaklanana kadar serbestce hareket ederler.

Kristal orgiide serbest hareket eden elektron ve desikler Sekil
1.4°teki 2 ve 3 numarali gegisleri yaparak tuzaklanirlar. Tuzaklanmig
elektron ve desikler, kristal 1sitildiginda veya uygun dalga boylu 151k ile
uyartildiginda tuzaklardan serbest kalirlar (4 ve 5 nolu gegisler). Tuzaktan
kurtulan elektron ve desikler dogrudan ya da dolayli olarak yeniden
birlesme merkezlerindeki (R, Ry, R3) tuzaklanmis holler ile birlesebilirler
(6, 7, 8, 9 ve 10 numarali gecisler). Banddan banda olan yeniden birlesme,
dogrudan birlesme olarak adalandirilir. Banddan merkeze veya merkezden
merkeze yeniden birlesmeler ise dolayli birlesmeler olarak adlandirilir.
Yeniden birlesme siirecleri 1isimali (radiative) ya da 1is1masiz (non-radiative)
olarak gergeklesebilir. Liiminesans olusmast i¢in yeniden birlesme
merkezlerinde foton yayilimimin gergeklesmesi gerekmektedir. Yani,
birlesmeler sonucunda malzemeden foton yaymimi gergeklesiyorsa, bu
birlesme yerlerine yeniden birlesme merkezleri veya liiminesans merkezleri
denir (10 numarali gegis). Isimasiz gecislerde ise enerji, fononlara ya da
kristal rgii titresimlerine verilir ve bu durum malzemenin 1sinmasina neden

olur.



1. GIRIS Savas SARIKCI

1.3. Termoliiminesans

Bir malzemede termoliiminesans olaymnin gozlenebilmesi igin o
malemenin yasak enerji araliginda cesitli nedenlerle olusmus kusurlarin
olmast gerekir. Yani temelde TL olayi, kristal orgiideki kusurlarin bir
sonucudur. Yasak enerji araliginda yeni ara enerji seviyelerin olusmasina neden
olan safsizliklar kontrol edilerek farkli alanlarda kullanilabilen yeni dozimetrik
materyaller {retilebilir. Dolayisiyla, safsizlik icermeyen bir kristalin TL 6zelligi
gostermesi beklenemez. Elektron ve desik tuzagi olarak davranan safsizliklarin
olusturdugu yasak bolgedeki enerji seviyelerinin c¢alisilmasi, dozimetre
uygulamalarinda genis yer almistir. Buradan hareketle dozimetrik malzeme
arastirmalarinda ¢alisilacak malzemenin yalitkan ya da yari iletken olmasi
gerekmektedir. Metallerde ise safsizliklar1  bilinyesinde muhafaza
edilebilecek herhangi bir mekanizma olmadigi i¢in bu malzemelerde TL
olay1 gézlenmez.

Gergekte ¢ok karmasik olan TL olayimni tam olarak aciklayabilen bir
model yoktur. Ancak, katilardaki enerji-band modeli ile TL olaymi basite
indirgeyerek aciklayabiliriz. Sekil 1.5’da TL olaym basamaklar1 grafik
halinde sunulmustur. Birinci basamakta elektron ve desik c¢ifti olugsmaktadir
(1 1s1nlama). Bu basamak, yalitkan ya da yariiletken kristal bir malzemenin
iyonlastirict radyasyon kaynagmma maruz kalmasi ile valans bandinda
bulunan elektronlarin yeterli enerjiyi sogurmalar1 sonucunda yasak enerji
araligini gecerek iletim bandma gegmesini vurgulamaktadir. iyonlasmanin
bir sonucu olarak bu sekilde iletim bandina gecen her elektron geride bir hol
(desik) birakir. Boylece, sogrulan radyasyon doz miktarina bagl olarak
kristal yapida sebestce hareket edebilen elektron-hol ciftleri olusur. ikinci
basamakta, kristal orglide hareket halinde olan elekton-desik ciftlerinden

elektron, iletim bandina yakin elekton tuzaklarindan (7)) birine yaklanirken
10
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desik de valans bandina yakin bir bolgede bir desik tuzagina (L)
tuzaklanabilir (ii enerji depolama). Bdylece, elektronlar radyasyondan
aldiklar1 enerjiyi bu tuzaklarda biriktirmis olurlar. Elektronlarin
yakalandiklar1 tuzaklarda kalma siiresi iletkenlik band1 altindaki tuzagin £
derinligi ile belirlenir. Tuzak derinligi (E), tuzaklanmis bir elektronun
tuzakta ne kadar stlire boyunca kalacagini belirler. Bu stire birka¢ dakikadan
bir milyon yila kadar uzanabilmektedir. Kisa siirede bosalan tuzaklara si1g,
uzun siirede bosalanlara da derin tuzaklar denir. Derin tuzaklar olustuklar
andan itibaren kendiliklerinden bosalmadiklart i¢in maddenin aldig1

radyasyon miktarini tam olarak yansitirlar.

/

iletim bandi

Valans bandi

(i} Ismnlama (ii) Enerji Depolama (i} Uyartim

Sekil 1.5. TL olayinin fiziksel siireci (Aitken, 1998)

Ugilincii basamakta ise, yar1 kararli enerji seviyesindeki tuzaklanmisg
elektronlar, dogrusal bir 1sitma hizinda 1sit1ldig1 zaman tuzaktan kurtularak

iletim bandina gecerler. Iletim bandma ¢ikan elektronlar valans bandina

11
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donerken yeniden birlesme merkezindeki (liiminesans merkezi) holler ile
birleserek foton yayarlar (iii uyartim). Bdylelikle kristalde biriken
radyasyon miktar1 1s1k olarak geri verilmis olur. Yayimlanan 1s18in miktari
kusurlarda depolanan elektronlarin sayis1 yani kristalin maruz kaldig
radyasyon doz miktar1 ile orantilidir. Kristalden ¢ikan fotonlar (TL siddeti)
bir foto dedektor yardimiyla algilanip sicaklik veya zamanin bir fonksiyonu
olarak bir veya daha fazla tepeden olusan bir egri seklinde kaydedilir.
Kaydedilen bu egriye TL 1s1ma egrisi denilmektedir. Egrinin altinda kalan
toplam alan 1sitma sirasinda malzemeden ¢ikan toplam foton sayisini yani
malzemenin sogurmus oldugu radyasyon doz miktarin1 gostermektedir.
Ayrica, her bir 1s1ma tepesinin yliksekliginin sayisal degeri, kristalin maruz

kaldig1 radyasyon dozu ile orantilidir.

1.4. Termoliiminesans Kinetikleri

TL kinetikleri daha onceden iyonlastirici radyasyona maruz
birakilmis yalitkan veya vyariiletken kristallerde olusan elektron ve
desiklerinin kristal oOrgii igerisindeki tuzaklarda tuzaklanmasini ve bu
malzemelerin 1sitilmas1 sonucunda tuzaktan kurtulan elektronlarin bazi
varsayimlar  dogrultusunda  izleyebilecegi  yollarin  matematiksel
denklemlerle nasil ifade edildigini igermektedir. Bu matematiksel
denklemlerin anlasilabilmesi i¢in Sekil 1.6’de verilen "Bir Tuzak ve Bir
Yeniden Birlesme Merkezi" (OTOR) olan enerji band modeli
kullanilmaktadir (McKeever ve ark., 1995).

12
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fletim Bandi
t 5 :
@®) [(b) | ()
v T

(d)
E) (2)

R Y e R R e e e e T

—3—®

(b)

Valans Band1

Sekil 1.6.  OTOR model. (a) elektron-desik c¢iftinin olusumu (b) elektron-
desiklerin tuzaklanmasi (c) 1s1 ile elektronun tuzaktan kurtulmasi (d)
yeniden birlesme merkezinde elektron ve desiklerin birlestirilmesi.
Siyah ve beyaz daireler sirasiyla elektron ve desikleri temsil
etmektedir. 7, elektron tuzagini; R, hem yeniden birlesme merkezini
hem de desik tuzagini; E, tuzak derinligi; Ef, Fermi enerji seviyesini
ifade etmektedir (McKeever ve ark., 1995)

OTOR modeline gore yar1 kararli enerji seviyesindeki tuzaklanmig
elektronlarin  1sitilmas1  sonucunda tuzaktan kurtulan elektronlarin
gidebilecegi li¢ olast durum vardir. Birincisi, direk liiminesans
merkezlerindeki mevcut hollerle birlesip liiminesans vermesi durumu
(birinci derece kinetik). Ikincisi, ya tekrar tuzaklanabileceklerini ya da
liiminesans olusturmak icin yeniden birlesme merkezlerine gecebilecekleri

durum (ikinci derece kinetik). Ugiinciisii ise, birinci ve ikinci dereceden

13
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kinetiklere ait sartlarin saglanmadigi yani yetersiz kaldigi bazi durumlar

(genel derece kinetik).

1.4.1. Birinci Derece Kinetigi

1945 yilinda Randall ve Wilkins kristal yapida tek bir tuzak derinligini ele
alarak, 1sima egrisindeki her bir tepe noktasi i¢in matematiksel bir formiil
olusturmuslardir. Randall-Wilkins teorisine gore elektronlarin tekrar tuzaklanma
olasiliginin ¢ok diisiik oldugu varsayilir.
Buna gore TL siddeti /, herhangi bir sicaklikta tuzaklardan kurtulan fakat tekrar

tuzaklanmayan elektronlarin sayisiyla orantilidir.

Eq

I(t) = nys exp ( kT) exp [—st exp (— i—;)] (1.2)

Lineer 1sitma hizi (8 = dT/dt) kullanarak,

f i_n - (%) j exp (- IfT) dr’ (1.3)
In(n) - n(ng) = —(%) fT exp (- fT) T’ L)
To

denkleminde n degeri tek bagina birakilirsa denklem,

14
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T
= > f ( L )dT' 1.5
n =ngyexp 5 exp T (1.5)
To
sekline doniisiir.
I(t) = ( E“) s (7 ( E“)dT' 1.6
= nysexp T exp gl exp T (1.6)

olarak bulunur.

Bu ifade karakteristik bir 7, sicakliginda maksimum yogunlugu
bulmamizda yardimei olur.

Bu ifadeye ait TL siddeti-sicaklik grafigi Sekil 1.7°de gosterilmistir.

|
|
|
" 1
T T T2

Sekil 1.7.  Birinci derece TL denklemine gore normalize edilmis i1s1ma tepesi
(Furetta ve Weng, 1998)

Gerekli diizenlemeler ve yaklagimlar yapilarak; 7=T,, disiniilip TL

siddetinin sicakliga gore tiirevi alinip sifira esitlenirse,
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arit)

—2=0, T=T
dT M

olur ve kolay bir ¢6ziim i¢in logaritmik tiirev alinirsa,

d(in 1(£)) _ 1dI(t)

ar T dT
In(I(®)) = In(ns) — 2 — > ( E)dT'
n = In(nys kT ﬂ exp kT’
To
d(InI(t)) _E s ( E )_ 0
ar |, " KkTg B8P\ k) =

BE, E
e =5~

(1.7)

(1.8)

(1.9)

(1.10)

(1.11)

denklemi elde edilir. Bu denklemden bazi ¢ikarimlar yapilabilir. Buna gore;

- Sabit bir 1sitma hizt icin, aktivasyon enerjisi (E) arttikca veya frekans

faktorii (s) azaldik¢a T, yiliksek sicakliklara dogru kayar.

- E ve s nin sabit degerleri i¢in 1sitma hiz1 artikga T, yiiksek sicakliklara

dogru kayar.
- T, no dan bagimsizdir.

- Toplam 151ma siddeti S diye ifade edilirse;

[oe]

o) 0
dn
S=fl(t)dt=—cf—dt=—cfdn=cn0
dt
0

0 Ng

olur.

16
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S tuzaklanan yiiklerin baslangic sayilariyla orantilidir ve 1sitma
dongiisiinden bagimsizdir.
Tuzaklanan yiik sayis1 radyasyon miktar1 ile orantiliysa, S 'de radyasyon

miktari ile orantilidir.

1.4.2. ikinci Derece Kinetigi

Garlick ve Gibson, serbest bir yiik tasiyicisinin TL merkeziyle yeniden

birlesebilecegini veya tekrar tuzaklanabilecegini One siirmiislerdir. Buna baglh

olarak ikinci derece kinetik i¢cin matematiksel bagintilar1 olusturmuslardir.

=2 2l ( E)— ?s'exp E) 113
“at - CNEPUkr) T TSP Ty (1.13)
n t
dn 18
T Sexp (— ﬁ)fdt (1.14)
ng 0
Ll grem(-£) 115
—— s'texp| == (1.15)
E _1
= 1+’ —-— 1.1
n no[ +Sn0texp< kT)] (1.16)
ve buna gore yogunluk,
, E
1(6) = dn | ( E)_ n%sexp(—ﬁ) 117
= dt—nsexp W) = > (1.17)

[1 + s'ngt exp (— kiT)]

dt = %T ifadesini dikkate alarak,

17
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dn s’ E
ﬁ = —Eexp (_ﬁ) dT (118)
(d - E
n s
No To
1 1 an E
21 _ifexp (__> AT’ (1.20)
ng n B kT
Ty
1 T E , -1
n=ne[1+ (S%) Iy exp (-Z)ar] (1.21)
E
dn E n3s'exp (—7)
— " _ 2 4 -
I(t) = Tk exp( kT) 5 > (1.22)

4 s'ng (T _ ,
|1+ 55 e (=) a7
Garlick ve Gibson’1n ikinci derece kinetik denklemi elde edilmis olur.

1.4.3. Genel Derece Kinetigi

Birinci veya ikinci derece kinetik sartlarinin olusmadigi durumlarda genel
derece kinetigi diisiiniilir. Genel dereceden kinetik, birinci ve ikinci dereceden
kinetikte bahsedildigi gibi, tuzaklarin enerji seviyelerinin tek oldugu varsayimiyla
ele alinir. Tek bir enerji seviyesinde bulunan yiik tastyicilarinin n sayisinim, n® ile

orantili oldugunu disiinelim. Buna gore;
dn b E
I(t) = g S ns'exp (— ) (1.23)

kT

18
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dn E
= —sexp(— =)t (1.24)
n__ ton E
fnon Pdn = — [ s"exp (— E) dt (1.25)
E
nt=P =n}P [1 +s"nb1(b — Dt exp (— ﬁ)] (1.26)
1
n=ng [1 +s(b—1texp (— :—T)]l_b (1.27)
s =s''nk? (1.28)
1
E =7

I1(t) = —% =nbs"exp (— ﬁ) = sngexp (— kE_T) [1 +s(b— Dtexp (— %)] (1.29)

1sitma hizinin lineer oldugu diisiiniilerek, dT = fdt

Lt I S”f ( E)dT' 1.30
el R ey (1.30)
To
ey b-1
ni=b = pi-b [1 $ SO T o () dT'] (1.31)
1
B-1) T E 1-b
s(h —
n=ny|l+ 5 exp (— kT’) dar’ (1.32)
To
b
Ev| so-1 ey |
I(t) = sngexp (— ﬁ) 1+ 5 f exp <— kT’) dT’ (1.33)
To
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b s(b-1)

[I(T)] = In(sno) — = — s In |1+ ; Iy exp (— %) dr'|  (134)

d(lni(m)]  _ E b sb-1) [ By | st-1 E
ar HM‘W"E[” 8 Tf””("ﬁ)‘”} 7o (i)
—0 (1.35)
Tm
kTZbs ( E>_1+S(b_1)f ( E)dT’ 136
BE, exp KTy = 5 exp T (1.36)
To

denklemi elde edilir (Furetta ve Weng, 1998).

1.5. TL Tuzak Parametrelerinin Belirlemesi i¢in Kullanmilan Yéntemler
Termoliiminesans ¢alismalarinda kullanilan analiz yontemleri temel olarak,
herhangi bir materyalin tuzak yapisini anlamaya ve belirlemeye yoneliktir. Bu
yontemler ile TL Ol¢iimleri sonucunda elde edilen 1s1ma egrilerinden tuzak
parametrelerin hesaplanmasi ile malzemelerin 6rgli yapilarindaki tuzaklar
hakkinda bilgi saglanmaktadir. Her bir kusur bir enerji (E), frekans faktori
(s) ve kinetik bir mertebeye (b) sahip parametrelerden olusmaktadir. E
parametresi, kristalin Orgii yapisindaki yari kararli bir enerji diizeyinden
tuzaklanmis bir elektronun tuzaktan kurtulabilmesi i¢in tuzaga verilmesi
gereken aktivasyon enerjisidir. Bu aktivasyon enerjisi tuzak derinligi olarak
da tanimlanir. Kristalin orgii yapisindaki tuzak bir kutu olarak diisiiniiliirse s
parametresi, elektronun bu tuzaktan kagmak i¢in kutunun duvarlarina birim
zamandaki titresim sayisina (¢arpma sayis1) kagma frekansi (frekans
faktorii) olarak tanimlanabilir (Mott ve Gurney, 1940; Mott ve Stoneham,

1977). b parametresi ise, kristalin orgii yapisindaki yar1 kararl bir enerji
20
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diizeyinden tuzaklanmig bir elektronun tuzaktan kurtulduktan sora tekrar
tuzaklanip tuzaklanamayacagini ifade eder. Dozimetrik amacl sentezlenmis
bir malzemenin TL 6l¢timleri sonucunda elde edilen 1s1ma egrilerinden bu
parametrelerinin belirlenebilmesi i¢in bir¢ok deneysel/teorik yontemler
gelistirilmistir (Aitken, 1998; Azorin, 1986; Randall ve Wilkins 1945; Chen
ve McKeever, 1997; Chen ve Pagonis, 2011; Kirsh, 1992; McKeever, 1985;
Pagonis ve ark., 2006).

Bu tez calismasinda, katihal tepkime yontemi ile sentezlenmis olan
SrGd,0;, SrGd,04:xSm (x = % 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece) ve
SrGd,O4:xEu (x = % 0.25, % 0.5, % 1, % 2 ve % 3 kiitlece) fosforlarinin
tuzak parametrelerinin belirlenebilmesi i¢in doz yanit yontemi, farkli 1sitma
hizlar1 yontemi, bilgisayarla 1s1ma egrisi ayristirma (CGCD) yontemi ve

baslangi¢ artis yontemleri kullanilmistir.

1.5.1. Doz Yamit Yontemi

Termoliiminesans 1s1ma egrisindeki her bir 1s1ma tepesinin kinetik
mertebesini (b) belirlemek i¢in kullanilan yaygin bir yontemdir. Bu
yontemde ilk olarak 6nceden belirlenen farkli doz oranlarindan malzemeye
bir radyasyon dozu verilir ve ardindan TL okumasi yapilir. Elde edilen TL
1s1ma egrilerinden tepe maksimum siddetine karsilik gelen tepe maksimum
sicakligl (T1) belirlenir. Bu sekilde artan dozlar i¢in dongii tekrarlanarak her
bir doz degeri i¢in radyasyonun tepe sicakliklar1 iizerindeki etkisi
kaydedilir. TL teorisine gore sabit 1sitma hizinda birinci derece kinetige
sahip Tm sicaklig1 artan radyasyon dozundan bagimsizdir. Ancak artan doz

degerlerindeki radyasyona karst 7m sicakliginin diisiik sicakliklara dogru
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kaymast TL tepesinin ikinci veya genel dereceden kinetige sahip oldugu

anlamina gelir.

1.5.2. Baslangi¢ Artis (IR) Yontemi

Ik olarak Garlic ve Gibson (1948) tarafindan 6ne siiriilen baslangig artis
yontemi, ¢evresindeki diger 1sima tepelerinden izole edilmis her hangi bir 1s1ma
tepesinin aktivasyon enerjisini hesaplamada kullanilmaktadir. Bu yontemde, TL
1s1ma  tepesinin diisiik sicaklik kisminda sicakligin bir fonksiyonu olarak
tuzaklanan yiik tasiyict konsantrasyonu (n(T)) yaklasik olarak sabit kabul
edilmektedir. Birinci ve ikinci mertebeden kinetik denklemlerin birinci iissel kismi
sicakligin artmasiyla artar, ancak ikinci terim kismi neredeyse sabit kaldigi
varsayilir (Garlick and Gibson, 1948). Bu varsayim dogrultusunda birinci ve ikinci

dereceden kinetik denklemleri,

I(t) = C exp (— :—T) (1.37)

olarak basit haline indirgenmis olur. Burada E, eV cinsinden aktivasyon enerjisidir,
k, eV/K cinsinden Boltzmann sabitidir, T, K birimi cinsinden sicakliktir ve C,
neredeyse sabit oldugu varsayilan denklemin geri kalanini temsil eden sabittir. Bu
varsayim, TL 1s1ma egrisinin tepe maksimum degerinin (/,,) % 15’lik bir sinirina

kadar uygulanmaktadir (Pagonis ve ark., 2006). Bu denklemde esitligin her iki

tarafinin logaritmasi alindiginda;

In(I) =In(C) — (1.38)

= | =
SR

denklemi elde edilir. Bu denklemde, In (/)’nin -1/kT’ye gore grafigi cizildiginde

elde edilen lineer dogrunun egimi -E/k’ya esit olacaktir ve buradan aktivasyon
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enerjisi hesaplanilabilir. Herhangi bir izole TL 1s1ma egrisi igin, aktivasyon
enerjisini belirlemek icin baslangi¢ artis yontemini uygulamak miimkiindiir; ancak
TL 1s1ma egrisi birden fazla 1s1ma tepelerine sahipse ve bu 1sima tepeleri
birbirlerine ¢ok yakinsa, bdyle bir durum icin farkli yaklagimlar mevcuttur
(Pagonis ve ark., 2006). Bu yaklagimlardan biri 6rnegin ilk 1s1ma tepesinin
iizerindeki bir sicaklik seviyesine (Tg4,m,) kadar belirli bir 1stma hiz1 1le 1sitilmasini
ve ardindan oda sicaklifina sogutulmasini iceren isisal temizleme teknigidir
(Nicholas ve Woods, 1964). Hemen sonrasinda 1sima egrisinin geri kalanini elde
etmek icin Ornek ayni 1sitma hizinda tekrar isitilir ve ikinci 1s1ma tepesinin
(T maksimum) Otesinde yeniden 1sitilir ve tekrar sogutulur. Daha sonra 7y,, 10 yeni bir
degeri kullanilarak dongiiler birka¢ kez tekrarlanilir. Bu dongiiler sonucunda elde
edilen Ty, degerlerine karsilik 7, simum VEya her tepe icin hesaplanan aktivasyon
enerjisi degerlerinin grafigi c¢izilir. Bu sekilde ana 1s1ma egrisinin kag 1sima

tepesinden olustugu ve bu 1s1ma tepelerin enerji diizeyleri tespit edilmis olur.

1.5.3. Farkh Isitma Hizi1 Yontemi

Farkli 1sitma hizi ydntemi, dozimetrik bir malzemenin tuzak
parametrelerinin belirlenmesi i¢in kullanilan yaygin bir yontemdir. Isitma hizi TL
1isima  egrisinin  sekil ve maksimum tepe sicaklik degerlerinin degismesine

dogrudan neden olur. Birinci dereceden TL 1s1ma tepesi i¢in verilen

BE
KT

s =sexp(~ ) (1.39)

maksimum kosul denklemini kullanarak farkli 1sitma hizlari i¢in verilen Sy, T; ve

>, T> degerleri yerine yazilip gerekli matematiksel diizenlemeler yapildiginda

— Tmlel Bl TmZ ]
E = kmomen |22 G22) (1.40)
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denklemi elde edilir. Bu denklem iki farkli 1sitma hizindan birinci dereceden TL
1s1ma  tepesinin  aktivasyon enerjisinin  hesaplanmasidir (Bohun, 1954;
Porfianovitch, 1954; Booth, 1954). Farkli 1sitma hizlar1 ve bu 1sitma hizlarina
karsilik gelen 1s1ma egrisindeki tepe maksimum T, degerleri kullanilarak
aktivasyon enerjisini hesaplamak i¢in Onerilen baska bir yontem vardir
(Hoogenstaraaten, 1958). Bu baginti 1.39 esitliginin dogal logaritmasi alinip

gerekli matematiksel islemler yapilirsa
Tmy2 _ B o cE
In( 3 ) = P ln(sk) (1.41)

denklemi elde edilir. Burada 7T,,, maksimum sicaklik tepesi; f, lineer 1sitma hizi; &,
Boltzman sabiti; s, frekans faktorii ve E, aktivasyon enerjisidir. Farkli 1sitma hizlari

deneyinde elde edilmis olan TL 1s1ma egrilerinin maksimum sicaklik degerleri Tm
2
kullanilarak (--) kars1 1n(%m) grafigi cizildiginde diiz bir dogru elde edilir. Elde

edilen dogrunun egimi E/k’ya esittir ve buradan aktivasyon enerjisini
hesaplanabilir. Aktivasyon enerjilerinin hesaplanmasinda kullamilan bir diger
yontem de ise sadece § ve T degerleri ayn1 zamanda I degerleri de kullanilmaktadir
(Gartia ve ark., 1991).

Farkl1 1sitma hizlar yonteminde dikkat edilmesi gereken énemli bir husus
ise, TL 1s1ma egrileri ayn1 deney kosullarinda fakat farkli 1sitma hizlarinda elde
edildiginde 1s1ma egrilerinin tepe maksimumuna karsilik gelen tepe sicakliklarinin
yiiksek sicaklik bolgelerine dogru kaydigi ve tepe maksimum siddetlerinin azalarak
genisledigi gozlemlenmistir. Bu kaymalarin sebebi sicaklik gecikmesi (temperature
lag) ile agiklanabilir (Kitis ve Tuyn, 1998). Sicaklik gecikmesi, TL okumasi
sirasinda 1sitma islemini saglayan 1sil ¢ift (1sitict gubuk) ile 6rnek malzeme
arasindaki temasa gore degisen sicaklik farkindan kaynaklanmaktadir. Farkli 1sitma

hizlarn yontemi ile elde edilen kinetik parametrelerde, 1sitici eleman ve Ornek
24



1. GIRIS Savas SARIKCI

arasinda var olan sicaklik farki cok biiyiik hatalara sebep olabilmektedir. Kitis ve
Tuyn (1999), bu sicaklik farkindan kaynaklanan aktivasyon enerjisi ve frekans

faktoriiniin dogru hesaplanmasi igin
Ton; = Tm; = cln(t (1.42)

bagintisin1 gelistirmislerdir. Burada Tm]. TL 1s1mma tepesinin diizeltilmis sicaklik
degeridir, Ty, zaten diizeltilmis degerdir veya baslangicta bu deger en diisiik 1sitma

hiz1 ile kaydedilen tepe degeridir. ¢ ise, en diisiik iki 1sitma hiziyla hesaplanan

sicaklik gecikmesi diizeltme sabitidir ve

¢ = Tme_tm (1.43)
ln(B—l

bagintisi ile hesaplanilir. En diisiik 1sitma hiz1 i¢in sicaklik gecikmesinin etkisinin

ihmal edilebilir oldugu varsayilir.

1.5.4. Bilgisayarla Isima Egrisi Ayristirma (CGCD) Yontemi

Herhangi bir belirli spektrum ic¢in, onu olusturan alt pargalara ayirmak
miimkiindiir. Dozimetrik malzemelerin tek bir 1s1ma tepesinden olusan TL 1s1ma
egrilerilerine sahip olmasi ¢ok nadirdir. Dozimetrik malzemelerin gogunda 1s1ma
1s1ma egrilerin bitisik olarak {ist iiste binecek sekilde birbirine ¢ok yakin karmasik
(kompleks) 1s1ma egrilerinden olustugu goriilmiistiir. Bilgisayarla 1s1ma egrisi
ayristirma (CGCD) yontemi, 1smlanmig TL dozimetrik malzemelerden deneysel
olarak elde edilen TL 1s1ma egrilerinin tuzak parametrelerinin belirlenmesinde
kullanilan yaygin yontemlerden birisidir. Bu yontem diger deneysel yontemlere

gore daha avantajlidir. Ciinkii iist iiste binmis kompleks 1s1ma tepelerin 1sisal
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isleme ihtiya¢ duymadan ayristirilabilmektedir. Bilgisayarla veri kayit
yontemlerinin gelismesiyle birlikte, ayrigtirma yontemleri daha popiiler hale
gelmistir. Bu yontem, TL 1s1ma egrisine ait parametreleri bulmak ig¢in, birinci,
ikinci ve genel mertebeden denklemlerin onceden bilgisayarda kullanilan bir
yazilim diline tanitilmasi esasina dayanmaktadir. Ancak, Kitis ve arkadaslari, genel
derece kinetik denklemini herhangi bir malzemenin TL egrisi bilesenlerine
ayristirmada kullanmay1 6nermislerdir (Kitis ve ark., 1998). Bdylece, parametreler
daha sonra degistirilebilmektedir, buna bagli olarak da deneysel ve hesaplanmis
egriler arasindaki fark en aza indirilmektedir. Yani, baglangi¢c parametrelerini
(aktivasyon enerjisi, frekans faktorii ve kinetik mertebe) tahmin etmek ve ardindan
her bir parametreyi kendi sinirlar1 iginde denemektir, ta ki tahmin edilen tepe
noktalarinin degerlerinin referans spektrumuna benzer olana kadar. Bu tahmin,
deneme yanilma dongiisiinii igerir. Bu tahmini dagilim “uyum” olarak da
adlandirlir ve genel olarak uyum kalitesi R degeri ile gosterilir. Ancak deneysel
ve teorik olarak elde edilen 1s1ma egrisinin birbirine ne kadar iyi fit edildigini
belirlemek i¢cin FOM (Figure of Merit) degeri de kullanilabilir (Balian ve Eddy,
1977).

% TLexp _TLfit

FOM =100 x
XTLfit

(1.44)

Burada TL.,, deneysel verilerde farkli sicaklik degerlerinde 6lgiilen toplam
siddet degerleridir. TLg ise en iyi fit degerine karsilik gelen toplam veri
degerleridir. Arastirmacilar, bulunan FOM degeri % 0 ile % 2.5 arasinda
degisiyorsa iyi fit, % 2.5 ile % 3 arasi i¢in uyumlu ve % 3.5’dan biiylik olarak
bulunan FOM degerleri i¢in fit egrisinin uyumsuz oldugunu belirtmektedirler
(Balian ve Eddy, 1977; Misra ve Eddy, 1979). CGCD isleminin fiziksel kalitesi,
deneysel olarak goézlemlenen olasi enerji seviyesi, tepe konumu, kinetik mertebe ve

deneysel gozlem yoluyla belirlenebilen herhangi bir parametre ile dogrudan
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iligkilidir. TL 1s1ma egrisinin ayristirma isglemini yapmak i¢in yeni bir program
yazmak veya mevcut yazili ve test edilmis programlar1 kullanmak miimkiindiir. Bu
tez caligmasinda, licretsiz ve agik kaynak kodlu bir program olan “tgcd” isimli R
paketi kullanilarak TL 1s1ma egrisinin ayristirma islemleri yapilmistir (Peng ve
ark., 2016). Program, bu modellerin giincellenmis versiyonlar1 da dahil olmak
iizere bircok kinetik modele sahiptir. Ayrica, program literatiire gore de
giincellenmektedir. Kinetik mertebe olarak genel mertebeden kinetik secilmis ve

ayrigtirma i¢in

b
E 1 b—-1 E “b-1
I(T) = Imexp(gz (T = T)) [+ 557 exp(z (T = T)| 77 1.4

denklemi kullanilmistir (Gomez-Ros ve Kitis, 2002).
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2. ONCEKI CALISMALAR

Termoliiminesans olay1 ¢ok eski tarihlerden beri bilinmektedir. Du Fay,
dogal kuvars minerali ile ilgili yaptig1 deneylerinde TL’nin aslinda gecikmis bir
fosforesans oldugunu bilimsel ve deneysel olarak kanitlayan ilk kisi olmustur (Du
Fay, 1738). Ancak, termoliiminesans olaymin dozimetride kullanim1 ’Bir
Aragtirma Araci Olarak Termoliiminesans (Thermoluminescence as a Research
Tool)’” adl1 makale ¢aligmasi ile Farrington Daniels, Charles A. Boyd ve Donald F.
Saunders tarafindan gergeklestirilmistir (Daniels ve ark., 1953). Yeni TLD
malzemeleri gelistirmek amaciyla literatiirde bir¢ok yalitkan veya yari iletken
malzeme TL dozimetri c¢aligmalarina konu olmustur. Bunlardan bazilar
uluslararast kabul gormiis standart TL dozimetrelerdir. Ornek olarak, TLD-100,
Magnezyum ve Titanyum katkili lityum florir, TLD-200, Disprosyum katkili
kalsiyum floriir, TLD-400, Magnezyum katkil1 kalsiyum floriir, TLD-500, Karbon
katkilr aliiminyum oksit ve TLD-800 Mangan katkal1 lityum tetraborat verilebilir.

Ev sahibi olan SrY,O, SrLu,0,, BaY,O, ve BaGd,O, fosforlarinin
liminesans ozellikleri tizerinde farkli ¢alismalar yapilmistir (Wang ve ark., 2007;
Zhang ve ark., 2012; Sun ve ark., 2012; Besara ve ark., 2014). Ancak simdiye
kadar, nadir toprak iyonlar ile katkili SrGd,O,'lin termoliiminesansi hakkinda ¢ok
az artisma yapilmistir. Genel olarak, TL dozimetrelerinin tercih edilen 6zelliklerini
doku esdegeri, tek 1s1ma egrisi, gorliniir bolgede yaymim spektrumuna sahip
olmasi, genis bir lineer aralik, kolay iiretim siireci ve diisitk maliyetler olarak
siralanabilir (Kishor ve ark., 2021).

Singh ve arkadaglar1 (2017), hava ortaminda yiiksek sicaklikta kati hal
reaksiyon yontemi ile sentezledikleri SrGd,O,:Eu fosforlariin yapisal ve
liiminesans oOzelliklerini incelemislerdir. Fosforlarin yapisal 6zelliklerini XRD,
FESEM ve TEM tekniklerini kullanarak gerceklestirmislerdir. Safsizlik (Eu*) ve
1sitma hizinin TL 1g1ma egrisi iizerine olan etkilerini incelemislerdir. Gama ile

1sinlanmis SrGd,O4:Eu fosforuna ait TL 151ma egrisi 537 K’de bir omuz ile 393 ve
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598 K’de belirgin iki maksimum 1s1ma tepesine sahip oldugunu belirtmislerdir.
SrGd,04:Eu fosforunun 500 Gy-3 kGy arasinda lineer bir doz-yanit egrisine sahip
oldugu gozlemlemislerdir. CGCD yontemi ile tuzak parametrelerini
hesaplamislardir. SrGd,O,:Eu fosforunun yiiksek tekrarlanabilirliligi, genis bir doz
araliginda lineer ve solma (fading) miktarinin diisiik olmasi nedeniyle TL dozimetri
uygulamalar1 i¢in uygun bir fosfor oldugunu belirtmislerdir.

Singh ve arkadaslar1 (2017), ilk kez homojen ¢okeltme ve otomatik yanma
yontemiyle sentezledikleri SrGd,O,: Dy’* fosforlarinin yapisal ve liiminesans
ozelliklerini incelemislerdir. Fosforlarin yapisal oOzelliklerini XRD teknigini
kullanarak gergeklestirmislerdir. Safsizlik (Dy’*) ve 1sitma hizimin TL 1s1ma egrisi
iizerine olan etkilerini incelemislerdir. Gama kaynagina maruz birakilmig SrGd,Oy:
Dy3+fosf0runun TL 1s1ma egrisi CGCD yontemi ile 114, 161, 198, 248 ve 293
°C’de konumlanmig bes temel 1s1ma tepesinden olustugunu bildirmiglerdir.
SrGd,0y4: Dy’* fosforunun 80 Gy-2 kGy arasinda genis bir lineer doz-yanit egrisine
sahip oldugunu gostermislerdir. Bir aylik bekleme siiresi sonunda % 18 oraninda
sinyal kaybinin oldugunu belirtmislerdir. Tuzak parametrelerinin hesaplanmasinda

Chen’nin tepe sekil (PS) yontemini ve CGCD yontemini kullanmiglardir.
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3. MATERYAL VE METOT

3.1. Materyal
3.1.1. Tez Kapsaminda Kullamlan Kimyasallar

Bu tez kapsaminda TL dozimetresi gelistirmek amaciyla SrGd,O,,
SrGd,04:xSm (x =% 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece) ve SrGd,O4:xEu (x
= % 025, % 0.5, % 1, % 2 ve % 3 Kkiitlece) fosforlarinin sentezlenmesinde
kimyasal malzeme olarak stronsiyum oksit (SrO, % 99.99 saflikta, Aldrich),
evropiyum oksit (EuyOs, % 99.99 saflikta, Alfa Aesar), gadolinyum oksit (Gd,Os,
% 99.99 saflikta, Alfa Aesar) ve samaryum oksit (Sm,Os3, % 99.99 saflikta, Alfa
Aesar) bilesikleri kullanilmistir.

3.1.2. Tez Kapsaminda Kullamlan Cihazlar
3.1.2.1. Lexsyg Smart TL/OSL Okuyucusu

Bu tez calismasinda, sentezlenen dozimetrik malzemelerin liiminesans
ozelliklerinin incelenmesinde Cukurova Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi Fizik
Boliimii Termoliiminesans (TL)/Optik Uyarmali Liiminesans (OSL) Dozimetri ve
Tarihlendirme Laboratuvarinda bulunan "Lexsyg Smart TL/OSL Okuyucu" cihazi
kullanilarak gerceklestirilmistir (Sekil 3.1). Freiberg Instruments tarafindan
gelistirilen Lexsyg Smart TL/OSL Okuyucusu hem TL hem de OSL teknigi ile
Olciim yapabilen gelismis bir cihazdir (Richter ve ark., 2015). Lexyg Smart
TL/OSL Okuyucu sisteminin, yapabilecegi her tiirlii islem i¢in LexStudio yazilimi
ile kontrol edilir. Lexsyg Smart cihazi 6rnek tablanin cihaza yerlestirilmesi ve
cikarilmasi diginda yazilimla calistirilir (Richter ve Kumar, 2014). Sequence
programi, kullanicinin yeni bir 6l¢iim yazmasimi veya mevcut Ol¢iim dizilerini
diizenlemesini miimkiin kilar. TL Sl¢iimii devam ederken sicaklia/zamana bagh
olusan 151ma egrisi goriilebilmektedir. Toplanan Sl¢iim verileri, lexyg formatindaki
bir xsyg dosyasinda saklanir. Ayrica, siralama dosyasiyla birlikte verilen 6l¢iim
ayarlarinin tiim ayrintili bilgileri de bu xsyg dosyasina kaydedilir (Richter ve ark.,
2015). Sistem ayrica farkli formatlarda ¢iktilar verebilmektedir. Bunlar bin, binx ve

ASCII dosya kayzt tiirleridir.
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Sekil 3.1. Lexsyg Smart TL / OSL Okuyucu cihazinin genel goriiniimii

Lexsyg Smart TL/OSL Okuyucu, orneklerin yerlestirildigi 6rnek tablasi
(karosel), orneklerin 1gmmlanmasini1 saglayan beta radyasyon kaynagi, orneklerin
wsitilmasi (TL) veya optiksel olarak uyarilmasini saglayan TL/OSL boliimii ve bu

boliimden ¢ikan fotonlarn algilanmasini saglayan foto ¢ogaltici tiip (PMT) olmak

iizere bes temel boliimden olusmaktadir (Sekil 3.2).

Degisebilir
Flitre Haznesi

Beta
Radyasyon
Kaynagi

Isil Cift
Sekil 3.2. Lexsyg Smart TL/OSL okuyucunun temel boliimleri (Richter ve ark.,
2015)
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Cihaz igerisinde 40 6rnek haznesine sahip 6rnek tablasi ile 6rneklerin toz
veya pelet seklinde yerlestirilebilecegi 10 mm capli, 0.5 mm kalinlikta ve
maksimum 2.5 mm yiiksekliginde aliiminyum ya da paslanmaz c¢elik kenarlikli
diskleri alabilecek yuvalar bulunmaktadir (Sekil 3.3). TL 6l¢timii devam ederken,
ornek tablasi ile 6lclim odasi arasinda herhangi bir tasima olmadiginda kenarh
disklerin (planchetlerin) c¢ikarilmasi, eklenmesi ve/veya degistirilmesi de

miimkiindiir (Richter ve ark., 2015).

Sekil 3.3. Lexsyg Smart TL/OSL okuyucuda bulunan 6rnek tablasi

Lexsyg Smart TL/OSL okuyucuda beta (*°Sr/’°Y) radyasyon kaynag
kullanilmaktadir. Beta radyasyon kaynaginin yarilanma 6mrii yaklasik 30 yil olup
maksimum 2.27 MeV’lik enerjiye sahip f parcaciklar1 yaymaktadir. Kaynak,
numuneye saniyede 0.1 Gy’lik bir doz hiz1 saglar. Radyasyon kaynagi 6zel bir
kursun blok igerisine yerlestirilmistir.

Cihazdaki 1sitma islemi, genel olarak 0.5°C/s’lik 1sitma hizindan
baslayarak 20 °C/s’lik 1sitma hizlarina kadar yapilabilmektedir. Tabla iizerinde
olan ornekler asansor yardimiyla yukari cikartilir ve kol yardimiyla isitict
boliimdeki 1s1l ¢iftin lizerine getirilerek 1sitma islemi gergeklestirilir. 0.5 ile 20 °C/s
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1sitma hizlar1 arasinda ¢ikilabilecek maksimum sicaklik degeri 500 °C iken, 0.5 ile
10 °C/s 1sitma hizlar1 arasinda ¢ikilabilecek maksimum sicaklik degeri 710 °C’dir.

Lexsyg Smart TL/OSL okuyucuda optiksel uyarimi saglayan infrared,
goriiniir veya ultraviyole lazer diyot/LED iinitesi kaynaklar1 bulunmaktadir.

Lexsyg Smart TL/OSL okuyucuda, ornekten ¢ikan fotonlar bir
fotokatlandirict tiip (Photomultiplier Tube, PMT) tarafindan algilanmaktadir.
Yayilan fotonlar, bir PMT ve sistem igerisinde yer alan optik filtreler araciligiyla
detekte edilir. Optik filtreler bi-alkalin foto katlandirict tiiplin 6niinde yer alir.
Ornekten ¢ikan fotonlar farkli dalga boylarina sahip olabilir ve bu dalga boylart
farkli fiziksel oOzelliklere karsilik gelebilir. Bu nedenle, optik filtrelerde bir
kisitlama ihtiyact ortaya cikmaktadir (Richter ve ark., 2015). Sistemde filtre
kombinasyonlari i¢in filtre modiilii bulunmaktadir. Cihazda 6 farkli optiksel filtre

bulunmaktadir (Cizelge 3.1).

Cizelge 3.1. Lexsyg Smart TL/OSL okuyucuda bulunan filtre kombinasyonlari

Kombinasyonun Ismi Her Filtrenin Bireysel ismi
BSL, TL-365 nm v" Hoya-U340-Glas (2.5mm)
v' Delta-BP 365/50 EX-Interference (5
mm)
BSL, TL-365 nm (% v" Hoya — U340-Glas (2.5mm)
0.25) v Delta-BP 365/50 EX-Interference (5mm)
v" Schott-NG 4- Glas (1.2 mm)
IRSL, TL-410 nm v' Schott-BG 39 (Glas-3mm)
v" AHF-BrightLine HC 414/46-Interference
(3.5mm)
IRSL, TL-410 nm (% v" Schott-BG 39-Glas (3mm)
0.25) v" AHF-BrightLine HC 414/46-Interference
(3.5mm) Schott-NG 4-Glas (1.2mm)
IRSL, TL-565 nm v' Schott-BG 39-Glas (3mm)
v" AHF-BrightLine HC 575/25-Interference
(5mm)
IRSL, TL-genis band v' Schott-KG 3-Glas (2mm)
mavi v' Schott-BG 25-Glas (3mm)
v" Schott-BG 39-Glas (3mm)
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3.1.2.2. X-Isim1 Kirmnimi (XRD) Cihaz

X-1s1m1 kirimim cihazi, kristal yapilarin analizinde kullanilan yaygin bir
tekniktir. Bu teknik, kristal yapi igerisindeki atomlarin incelenmesini temel alarak
her bir kristal yapiin kendine has atomik dizilimlerine baglh olarak, X-1sinlarimi
karakteristik bir diizen igerisinde kirmasi esasina dayanir. Her bir kristal fazi igin
bu kirmim desenleri bir parmak izi gibi o kristali tanimlamaktadir. XRD kirinim
Ol¢iimlerinden kristal yapinin birim hiicre parametreleri, diizlemler arasi mesafe,
kristal 6rgiiniin hangi yapida oldugu, bilinmeyen bir malzemenin kristal yapis1 ve
kristal orgliniin mitkkemmelligi gibi bircok 6zelligi belirleyebiliriz. Katihal sentez
yontemiyle sentezlenen fosforlarin  XRD &lgiimleri Cukurova Universitesi
CUMERLAB Merkezi Arastirma Laboratuvarinda bulunan PANalytical
EMPYREAN XRD marka cihaz ile yapildi1 (Sekil 3.4). Sentezlenen fosforlarin X-
1sin1 Olglimleri igin sinterlenmis tabletler agat havanda oOgiitiilerek toz haline

getirilmistir.

Sekil 3.4.PANalytical EMPYREAN XRD marka cihaz (https://cumerlab.cu.edu.tr/)
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3.1.2.3. Isil islemlerde Kullamlan Kiil Firim

Katihal sentez yontemiyle sentezlenen fosforlarmn  yiiksek
sicakliklarda kalsinasyon, tavlama ve sinterleme gibi 1s1l islemlerinin
yapilmasi i¢in Cukurova Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi Fizik Boliimii
Termoliiminesans (TL)/Optik Uyarmali Liiminesans (OSL) Dozimetri ve
Tarihlendirme Laboratuvarinda bulunan Protherm PLF 14/50/450 marka
firn kullanilarak gergeklestirilmistir (Sekil 3.5). Firin programlanabilir
Ozellige sahip olmasindan dolay1r her tiirli 06zel ayarlamalara imkan
saglamaktadir. Isil islem esnasinda firinin sicakligi cihazin 6n panelindeki

ekran vasitasiyla dijital olarak okunmaktadir.

Sekil 3.5. Protherm PLF 14/50/450 marka firin
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3.1.2.4. Agat Havan

Katihal sentez yontemiyle sentezlenen toz halindeki 6rneklerin pargacik
boyutlarindaki homojenligi saglamak ve triboliiminesans etkisinden kaginmak igin
agat havanda ogiitiilmiistiir (Sekil 3.6). Agat havan kirilma ve ¢izilmeye dayanikli
olup oldukga sert bir malzemeden yapilmistir. Sert yapisindan dolayr malzeme

istenilen toz haline getirilip, 6gilitme islemi rahatca yapilabilmektedir.

Sekil 3.6. Ogiitme isleminde kullanilan agat havan

3.1.2.5. Hassas Terazi

Calismada kullanilan kimyasallarin tartim islemi, Prescisa XB 220 A
marka dijital hassas terazi kullanilarak gerceklestirilmistir (Sekil 3.7). Terazi, 0.1
mg tartim hassasiyeti, 0.1 mg'den 212 g'a kadar tartim araligina sahipir. Dara alma

6zelligi sayesinde hedeflenen miktarin tam olarak tartimi yapilabilmektedir.
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Sekil 3.7. Prescisa XB 220 A marka

3.1.2.6. Hidrolik Pres Cihazi

Agat havanda yapilan 6giitme isleminden sonra hazirlanan toz numuneler,
CARVER marka hidrolik presleme cihazi ile pellet haline doniistiiriilmistiir (Sekil
3.8). Tiim toz drnekler 2 ton-kuvvet/cm® basing altinda pelet haline getirilmistir.
Her presleme isleminde, cihazin malzeme ile temas eden her bir pargasi,
istenmeyen herhangi bir kontaminasyon olasiligindan korumak igin her seferinde

metanol ile dikkatlice temizlenmistir.
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Sekil 3.8. Carver marka hidrolik pres cihazi ve parcalari

3.1.2.7. Ceker Ocak

Laboratuvarda malzeme {iretimi esnasinda g¢eker ocaklarin kullanilmasi
saglik, giivenlik ve hijyen acisindan ¢ok dnemlidir. Ceker ocak igerisinde sentezi
yapilan malzemelerin sentezlenme siirecinde ortaya c¢ikan zehirli gazlarin
laboratuvar ortamina yayilmasini engellemek igin fan ve filtre sisteminin
bulundugu bir cihazdir (Sekil 3.9). Calisma esnasinda ortaya ¢ikan istenmeyen

kimyasal gazlarin ortamdan ¢ekilmesi otomatik olarak ayarlanabilmektedir.
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Sekil 3.9. Ceker ocak

3.2. Metot

Dozimetrik malzemelerin {iretiminde farkli kimyasal yoOntemler tercih
edilebilmektedir. Bu yontemlerden bazilar1 kati-hal sentez yontemi, ¢ozelti yanma
sentez yontemi, sol-jel yontemi, ¢oktiirme yontemi ve nitrik asit yontemidir. Tim
bu yontemlerin ortak hedefi, kiiglik parcacik boyutuna sahip polikristal veya tek
kristal olan yiiksek saflikta homojen Orneklerin hazirlanmasidir. Bu tez

calismasinda bu yontemlerden katihal sentez yontemi kullanilmistir.

3.2.1. Katihal Sentez Y6ntemi

Katihal sentez yontemi ile malzemeler kolaylikla ve az bir maliyetle
sentezlendigi i¢in arastirma gruplar tarafindan yaygin olarak tercih edilen bir
yontemdir. Bu yontemde hedeflenen bilesikler oksitler, karbonatlar ve nitratlar gibi
baslangi¢c kimyasallar1 kullanilarak hazirlanilir. Hedeflenen diizeyde malzeme
sentezleyebilmek i¢in bu baslangic materyallerin uygun saflikta olmasi1 gerekir.
Homojen bir karisim elde etmek igin baslangic maddeleri uygun oranlarda
karistirilarak agat havanda ogiitiiliir. Ogiitme islemindeki temel amag¢ miimkiin
oldugu kadar ince tozlarin elde edilmesidir. Ogiitme islemi bittikten sonra ilk 1s1l
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islem olan kalsinasyon asamasina geg¢ilir. Kalsinasyon isleminde tozlar porselen bir
krozeye konularak sicakligi ayarlanabilir bir firin igerisine 6nceden belirlenmis
sicaklik ve silirede tutulur. Bu islemin amaci, 6giitme sirasinda veya olasi ¢evre
durumlarinda toz karisimin i¢ine girebilecek yabanci maddelerin, nemin, oksit ve
karbondioksit gibi ugucu maddeleri yapidan uzaklagmasi icin sicaklikla ayrigmasini
saglamaktir. Daha sonra firindan cikarilan tozlar tekrar agat havanda 6giitiiliir ve
tekrar kalsinasyon islemi gergeklestirilir. Bu dongii ile karistmda homojenlik
saglanana kadar oOgiitme ve kalsinasyon islemleri birka¢ kez tekrarlanabilir.
Kalsinasyondan sonra toz drnekler belirlenen ton altinda preslenerek peletler haline
getirilir. Preslemedeki temel amag, tanecikler arasindaki mesafeyi yakinlastirarak
malzemedeki 1s1 iletiminin daha kolay olmasini saglamaktir. Pelet hazirlama
islemlerinden diger bir 1sil islem olan sinterleme asamasina gecilir. Sinterleme,
malzemeyi olusturan atomlar arasi1 baglantilar1 giiclendirmek, polikristalleri
meydana getirmek ve bazi orgii kusurlarini ortadan kaldirmak i¢in hazirlanmig
peletlerin ayr1 ayri porselen krozelere yerlestirilerek yiiksek sicaklikta belirli bir
stire bekletmektir. Bu siire sonunda malzeme igerisinde ¢atlaklar ve dislokasyonlar

olusmamasi i¢in firn yavas ve kontrollii sogutulmalidir. Bunun yani sira
sinterleme yapilan kabr dogru se¢cmek gerekir. Ciinkii, sinterleme siiresince

kabin yapildig1 materyalden malzemenin igerisine sizmalar olabilir.

3.2.2. Orneklerin Hazirlanmasi

Bu c¢alisamada yeni TL dozimetresi gelistirmek amaciyla SrGd,O,,
SrGd,04:xSm (x =% 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece) ve SrGd,0,:xEu (x
=% 0.25, % 0.5, % 1, % 2 ve % 3 kiitlece) fosforlarinin sentezlenmesi Cukurova
Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi Fizik Béliimii Termoliiminesans (TL)/Optik
Uyarmali Liiminesans (OSL) Dozimetri ve Tarihlendirme Laboratuvari’nda
gerceklestirilmistir  (Sekil 3.10). Bu fosforlarin sentezlenmesinde baglangig
kimyasallari1 olarak stronsiyum oksit (SrO, % 99.99 saflikta) ve gadolinyum oksit

(Gd,03, % 99.99 saflikta) bilesikleri kullanilmistir. SrGd,0O, fosforunu elde etmek
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icin baslangi¢ karisimlar1 denklem 3.1 deki gibi olusturuldu. Benzer sekilde
diger katki fosforlarini sentezlemek igin gerekli baslangic materyalleri

uygun stokiyometrik oranlarda tartilarak sentezlenmistir.

181

S10 + Gd, 05 SrGd,0, 31

Sekil 3.10. Malzeme hazirlama laboratuvarindan bir kare

Stronsiyum oksitten (SrO, % 99.99 saflikta) kiitlece 1.03 gram ve
Gadolinyum oksitten de (Gd,O03;, % 99.99 saflikta) 3.62 gram alinarak hassas
terazide tartildi. Tartim islemi yapildiktan sonra kati halinde bulunan kimyasallar
agat havanda karistirildi. Homojenligi saglamak i¢in karisim agat havanda 15-20
dk boyunca 6giitiildii. Malzeme 1s1l islem i¢in hazir hale getirildi. Agat havandan
alinan malzeme aliiminyum krozeye konuldu. Aliiminyum kroze firina yerlestirildi.
Malzeme firma konulduktan sonra, firin, 2 saatte 900 C’ye ¢ikmasi ve 900 "C’de
4 saat bekletilmek iizere ayarlandi. Bu islemden sonra malzeme oda sicakligina
kadar sogutulmaya birakildi. Sogutma isleminden sonra firindan alinan malzeme
agat havana aliarak 15-20 dk boyunca tekrar doviilerek toz haline getirildi ve iyice

karistirildi. Ogiitiilen toz 6rnekler 2 ton basing altinda 20 dakika bekleyerek 10 mm
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capinda silindirik peletlere doniistiiriildii. Peletler krozeye konularak ikinci defa 1s1l
isleme tabi tutuldu.

Daha sonra firin, 2 saat icerisinde 1300 °C sicakliga c¢ikacak sekilde
programlandi. Kristallesmenin tam olugmasi ve atomlar arast baglarin
kuvvetlenmesi i¢in hazirlanan peletler ayri ayri1 aliimiyum krozelere konularak
1300 °C sicaklikta 4 saat boyunca sinterlendi. Sinterleme siiresinin sonunda
peletler yavas bir sekilde oda sicakligina kadar sogutulmaya birakildi. Soguyan
peletler firindan ¢ikarildi. Agat havanda tekrar 6giitme islemine tabi tutuldu ve toz
haline gelen malzeme plastik tiiplere konularak gerekli analizler i¢in 6l¢liime hazir
hale getirildi. Orneklerin hazirlanma asamalar1 Sekil 3.11°de sematik olarak

verilmistir.

Baslangic Ta tilan
Baslangic Bileglklerin Bllesin .rin Agat
Bilesikleri Hassas Terazide LEVELE]

Tartiimasi Koyulmasi

Presleme

(6)
Sinterleme

(8)

Sekil 3.11. Malzemelerin sentezleme asamalari
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1. Giris

Bu bolimde, yeni TL dozimetresi gelistirmek amaciyla SrGd,O,,
SrGd,04:xSm (x =% 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece) ve SrGd,0,:xEu (x
=% 0.25, % 0.5, % 1, % 2 ve % 3 kiitlece) fosforlarinin yapisal ve dozimetrik
ozelliklerinin belirlenmesine yonelik analiz sonuglarina yer verilmektedir.
Sentezlenen  fosforlarin  yapisal  karakterizasyonlar1  i¢in  X-151m1
difraktometresi (XRD) kullanilarak analizler yapilmistir. Sentezlenen
fosforlarin dozimetrik 6zelliklerinin belirlenmesinde Lexsyg Smart TL/OSL

okuyucu cihazi kullanilmustir.

4.2. SrGd204:xSm (x = 0, % 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4, % 5) Fosforlarimin
Yapisal Ozellikleri
4.2.1. XRD Analizleri

Katihal sentez yontemi ile sentezlenen SrGd,O,:xSm (x = 0, % 0.5, % 1,
% 2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece) fosforlarin kristal orgii yapisina sahip olup
olmadiklarm1 ve ev sahibi malzemeye katkilanan farkli katki
konsantrasyonlarinin ana yapiy1 degistirip degistirmedigini belirlemek i¢in
oda sicakliginda 10° < 20 < 80° araliginda XRD ol¢timleri yapilmistir. Sekil
4.1’de SrGd,O4u:xSm (x =0, % 05, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 Kkiitlece)

fosforlarina ait XRD kirmnim deseni verilmektedir.
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\Jj | s SrGd,0,:Sm 3%
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Sekil4.1. SrGd,O4xSm (x =0, % 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 Kkiitlece)
fosforlarinin XRD desenleri

Siddet (k.b.)

Sentezlenen fosforlarin XRD kirinim desenlerinindeki piklerin konum ve
siddetleri ICDD 98-019-3592 nolu PDF kartinda verilen SrGd,O, ile uyum
icerisinde oldugu gorilmiistir. Yapilan analizlerden katkisiz 6rnekte oldugu
gibi, Sm* katkili fosforlarn da Pnam (62) uzay grubunda ve ortorombik
kristal yapida oldugu tespit edilmistir (Sarikci ve ark., 2022). Bununla
birlikte, daha Onceki c¢alismalarda goriildigii gibi safsizlik fazi olarak
SrGd,04 fazinin ithmal edilecek bir diizeyde oldugu goriilmiistiir (Singh ve
ark., 2017). SrGd,O,’iin yapist Sm* katkisindan etkilenmez. Buna ek
olarak, farkli konsantrasyonlarda sentezlenen orneklerin kirmim tepe
noktalar1 simetrik ve keskindir, bu da sentezlenen orneklerin 1yi kristalli

oldugunu gosterir.
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4.3. Termoliiminesans (TL) Ol¢iimleri ile ilgili Bulgular
4.3.1. SrGd,04xSm (x =0, % 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 Kkiitlece)
Fosforlarinin Filtre Testleri ile Ilgili Bulgular

Katihal sentez yontemi ile sentezlenen SrGd,O4:xSm (x =0, % 0.5, % 1, %
2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece) fosforlarinin dozimetrik ozellikleri TL yontemi
kullanilarak kapsamli bir sekilde aragtirilmistir. Sentezlenen bu fosforlarin XRD
Olciimlerinden krsital yapida olduklari belirlendikten sonra ikinci adim olarak
katkisiz SrGd204 ve samaryum katkili StGd,O4:xSm (x = % 0.5, % 1, % 2, % 3,
% 4 ve % 5 Kkitlece) Ornekler icin en uygun filtrenin belirlenmesi
gerceklestirilmistir. Bunun i¢in katkisiz ve katkili her bir fosfor 6rnegi 10 Gy beta
radyasyon kaynagina maruz birakilmigtir. Ardindan 2 °C/s 1sitma hizi ile 450 °C’ye
kadar TL teknigi ile dl¢iim alindi. Bu 6l¢im sonucunda TL 1s1ma egrileri elde
edilmistir. Sekil 4.2’de SrGd,O, fosforona ait farkli filtre testi sonuglari
verilmektedir. Bu sonuglardan en yiiksek TL sinyali, IRSL-TL genis band mavi
filtresinde oldugu tespit edildi. Katkisiz SrGd,O, fosforundan elde edilen TL
1sima  egrileri  degerlendirilerek malzemenin dozimetrik amaglar i¢in

kullanilabilecegi goriilmiistiir.
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Sekil 4.2. SrGd,0, fosforuna iligkin filtre testi

SrGd,0, fosforunun TL sinyalini daha da arttirmak ve kompleks
olmayan bir 1s1ma egrisi elde etmek i¢in Onceden belirlenen farkli
oranlardaki Sm™ iyonu SrGd,0, fosforuna katkilandirilmistir. Her bir katki
orani farkl filtrelerde 10 Gy beta radyasyon dozuna maruz birakilmistir.
Elde edilen TL 151ma egrilerinin analizi sonucunda en uygun filtrenin IRSL-
TL genis bant oldugu belirlenmistir (Sekil 4.3.a-f). Bu filtre ile yapilan
Olctimlerde, yiiksek hassasiyetli TL siddeti bakimindan en uygun katki

oraninin % 0.5 Sm™ oldugu belirlenmistir.
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Sekil 4.3.  a-f. SrGd,04:xSm (x =0, % 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece)
fosforlarinin dort farklr standart filtre kombinasyonlari test sonuglari
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Sekil 4.4°de her bir katki orant i¢in SrGd,O4:xSm (x =% 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4
ve % 5 kiitlece) fosforlariin 5 Gy’lik beta radyasyon dozuna maruz birakildiktan
sonra TL okumasi yapilarak olusan liminesansin IRSL-TL genis bant filtresi ile
kaydedilmis sonuclar1 gosterilmektedir. Bu sonuglara gére en uygun katki oraninin

% 0.5 oldugu belirlenmistir.

Konsantrasyon (% kotlece)
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Sekil 4.4. SrGd,O4uxSm (% 05, % 1 % 2, % 3, % 4 ve % 5 Kkiitlece)

fosforlarinin IRSL-TL genis banddaki TL 1s1ma egrileri

Benzer sekilde, her bir katki oranina SrGd,04:xSm (x = % 0.5, % 1, % 2,
% 3, % 4 ve % 5 kiitlece) karsilik toplam egri alan1 grafigi ¢izilmistir (Sekil 4.4).
Katkilama sonuglarindan belli bir degere kadar TL 1sima siddetinin artmasi
beklenir. Ana malzemeye katkilanan elementlerin yiizde oranlar1 olabildigince
diisiik secilmelidir. Bu oranlama islemi TL 1s1ma siddetini belli bir seviyeye kadar
maksimum yapar. Daha sonra kademeli olarak TL siddetinin azalmasi beklenir.
Sekilden de goriildiigii iizere katki orani, ev sahibi malzemenin TL siddetini belli

bir degere kadar c¢ikarmis ve o degerden sonra da konsantrasyon soniimlemesi
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olaymin gergeklesmesi ile de TL siddetlerinde bir azalma meydana gelmistir. Bu

sonuglara gore en uygun katki oraninin % 0.5 oldugu belirlenmistir (Sekil 4.5).
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Sekil 4.5.  Her bir katki oranina (SrGd,O4:xSm (X = % 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4
ve % 5 kiitlece) karsilik toplam TL egri alanlari

4.3.2. Doz Yamt Deneyleri Ile Ilgili Bulgular

TL doz-yanit deneyi, herhangi bir fosfor malzemesinin giivenilir
lineer araligin1 belirlemek agisindan olduk¢a 6nemlidir. Yani, bir fosforun
lineer oldugu araligin maruz kalinan doza bagl olarak belirlenmesi fosforun
nerede kullanilabilecegini tanimlamada en 6nemli parametrelerden biridir.
Bu baglamda sentezlenen SrGd,O4:xSm (x = % 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5
kiitlece) fosforlarinin personel, ¢evresel, yiiksek doz ve klinik dozimetre gibi

alanlarin hangisi ya da hangilerinde kullanilabileceginin 6ngoriilebilmesi
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icin, malzemenin doz-yanit egrisinin belirlenmesi gerekir. Sentezlenen bu
fosforlar farkli dozlarda beta radyasyon kaynagina maruz birakilmasinin

ardindan elde edilen TL 1s1ma egrileri Sekil 4.6’ da gosterilmektedir.
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Sekil 4.6. SrGd,0,:0.005Sm™ fosforunun 0.1-10 Gy araligindaki farkli doz
oranlarina maruz birakilmasiyle elde edilen TL 1s1ma egrileri

Sekil 4.6’da goriildiigii gibi 6rnege verilen radyasyon dozu artikca
TL egrilerinin tepeleri gittikce daha da belirginlesmektedir. Doz miktarinin
artmasi ile beraber TL siddetlerinde de bir artisin oldugu gozlenmektedir.
SrGd,0,:0.005Sm™ fosforu igin 1s1ma siddeti tepeleri yaklasik olarak birinci tepe
icin 100°C ile 150°C, ikinci tepe icin 200°C ile 260°C arasinda oldugu iki ana
maksimumdan olusmaktadir. SerzOL;:O.OOSSmJr3 fosforuna verilen her doz
degeri icin TL 151ma egrilerinin altindaki alanlar, log-log eksenleri ve uygun
TL = aD" (burada y ekseni TL yogunlugu ve x ekseni verilen dozdur)

aracilifiyla belirlendi. D uygulanan dozlar oldugunda, a orant1 faktoriinii b
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ise egimi belirtir. TL teorisinde, supralineerlik yani b>1 oldugu durumdur.
Sublineerlik ise daha c¢ok doygunluga ulasilirken goézlenmekte olup bH<1
olarak tanimlanabilir (McKeever ve ark., 1995). Sekil 4.7°de goriildiigii gibi
SrGd,04:0.005Sm™* fosforu 0.1 Gy’lik dozdan 10 Gy’lik doza kadar olan

bolgede veri bilgileri dogrusal fonksiyon ile uyum igerisindedir.

4 S1Gda 0, Sm (%0.5)

RSO, Y S 8D
a Walia Ermer
10% o T AETIGES 118378 8816
3 120165 0 00TED

T Feduced ChiSar 3,18851E11
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B Toplam Alan
107 o [—Fit

Toplam Alan (k.b.)

'Iﬂﬁ".':
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Sekil 4.7.  SrGd204:0.005Sm fosforunun 0.1-10 Gy araligindaki doz-yanit egrisi

4.3.3. Tekrar Kullamlabilirlilik Deneyi ile Tlgili Bulgular

Herhangi bir TLD malzemenin her seferinde ayni sartlar altinda ayni
radyasyon dozuna maruz birakilmasinin ardindan herhangi bir zamanda ya da
ardigik 1ginlama-okuma dongii sonrasinda ayni siddet ile cevap vermesi beklenir.
Bu sekilde cevap veren bir malzeme giivenilir ve tekrar tekrar kullanilabilir
oldugunu gostermektedir. Bundan dolayi, dozimetrik calismalarda tizerinde
durulmas1 gereken en 6nemli noktalardan biri tekrarlanabilirliliktir. lyi bir
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dozimetrik malzemenin yeniden kullanilabilirligi, ayn1 doz ve okuma kosulu
altinda tekrarlanan 6l¢timler i¢in % 5 giiven aralig i¢erisinde olmalidir (Furetta,

2003).

14

5tGdoy: Sm (H0.5) B Dongo says
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0.6 ~

Mormalize Edilmis Pik Alam (k.b.)
[ |

04 T T

Dongl Sayisi
Sekil 4.8. SrGd204:0.005Sm fosforunun 10 dongii sonrasindaki degisimi

SrGd,0,:0.005Sm™ fosforunun 10 déngii sonunda ilk dongiiden baslayarak
son dongliye kadar en fazla % 2 oraninda bir sapma gosterdigi ve bu sapma

degerinin kabul edilebilir hata sinirlari igerisinde oldugu goriilmiistiir (Sekil 4.8).

4.3.4. Farkh Isitma Hizlar1 Deneyi ile ilgili Bulgular

Isttma hizi, TL 1s1ma egrisinin konumunu ve seklini etkileyen Onemli
parametrelerden biridir. Sekil 4.9°da SrGd,04:0.005Sm™* fosforuna 5 Gy’lik beta
dozu verilmesinin ardindan 0.1-5 °C/s’lik farkli 1sitma hizlar1 kullanilarak elde

edilen 1s1ma egrileri goriilmektedir.
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Sekil 4.9.  SrGd,0,4:0.005Sm fosforuna 1sitma hizinin TL 1s1ma egrilerine etkisi

Sekil 4.9°da goriildiigi gibi 1sitma hizinin artmasiyla TL 1s1ma
egrilerinin tepe ylikseklikleri yiiksek sicaklik bolgelerine dogru
kaymaktadir. Bu kaymalar literatiirdeki bircok calismada verilen 1sisal
gecikme (temperature lag) ile aciklanabilir (Kitis ve Tuyn, 1999). Isisal
gecikme, TL okumasi sirasinda 1s1l ¢ift (1sitict cubuk) ile iizerinde bulunan
malzeme arasindaki sicaklik farkindan kaynaklanmaktadir. Yani, TL
okumasi1 sirasinda 1sil ¢ift ile tlizerinde bulunan malzemenin sicaklik
degerleri farklilik gosterebilmektedir. Ozellikle, Slciimlerde kalin olarak
kullanilan pelletlerin sicakligi ile 1s1l ¢iftin sicakligi belirgin bir sekilde
farklilik géstermektedir. Sekil 4.9°da 1sitma hiz1 artik¢a Tepe 1’in TL 1s1ma

siddetlerinin artig1 goriilmektedir. Tepe 2’de ise 1sitma hizinin artmasiyla
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birlikte TL siddetlerinin hemen hemen ayni oldugu goriilmektedir (Sekil

4.9). Tepe 1°deki TL siddetindeki bu artis, literatiirde anormal 1sitma hizi

etkisi olarak ifade edilmektedir (Delice ve ark., 2014; Dogan ve ark., 2017;

Bulcar ve ark., 2022). Sicaklik diizeltmesi yapilmig T, degerleri ile deneysel

T degerleri kullanilarak c¢izilen (Ti) karsi ln(%) grafiklerinin egiminden

yararlanilarak aktivasyon enerjisi (E) ve frekans faktorii (s) degerleri

hesaplanmustir (Sekil 4. 10-4.11).
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Sekil 4.10. Farkli 1sitma hizlar1 sonucunda elde edilen Tepe 1 igin sicaklik
gecikmesine bagl olarak diizeltilmemis ve diizeltilmis T,, degerleri
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Sekil 4.11. Farkli 1sitma hizlar1 sonucunda elde edilen Tepe 2 icin sicaklik
gecikmesine bagli olarak diizeltilmemis ve diizeltilmis 7, degerleri

Sicaklik diizeltmesi yapilmisg

T, degerleri ile deneysel T, degerleri

kullanlarak SrGd,04:0.005Sm™* fosforu i¢in aktivasyon enerjisi (E) ve frekans

faktorii (s) degerleri hesaplanmig ve elde edilen sonuglar sirasiyla, Cizelge 4.1 ve

Cizelge 4.2°de verilmistir.

59



4. BULGULAR VE TARTISMA Savas SARIKCI

Cizelge 4.1. Tepe 1 ve Tepe 2 icin deneysel ve diizeltilmis T, degerleri

Tepe 2
Isitma Hizi Tepe 1
B(°C/s) | Dizeltiimemis (°C) | Diizeltilmis ("c) | Duzeltilmemis (°C) | Dizeltilmis (*C)
0,1 79 79 221 221
0,2 85 85 227 227
0,5 95 92,93 235 234,93
1 103 98,93 248 240,93
2 113 104,93 252 246,93
3 119 108,44 260 250,44
4 129 110,93 266 252,93
5 131 116,93 270 254,86

Cizelge 4.2. Tepe 1 ve Tepe 2 icin deneysel ve diizeltilmis Tm degerleri
kullanilarak hesaplanan tuzak parametreleri

Maxima 1 dizeltilmemis dizeltilmig
s (Hz) 1,05183E8 2,22165E15
E (eV) 0,69906 1,20712
Maxima 2 dizeltilmemis dizeltilmis
s (Hz) 6,68297E13 8,20108E23
E (eV) 1,54948 2,53495

4.3.5. Baslangi¢c Artis (IR, Initial Rise) Yontemi ile ilgili Bulgular

T maksimum=T qurma yONteminde, SrGd,04:0.005Sm™ fosforu 5 Gy beta dozu ile
1sinlandiktan sonra oda sicakligindan ilk tepenin diisiik sicaklik bdlgesine (40 °C)
karsilik gelen bir sicakliga kadar 1sitildi ve bu Tyym. (40 °C) olarak kaydedildi.
Isitilan fosfor, oda sicakligina kadar sogutuldu. Isima egrisinin geri kalanini elde
etmek i¢in fosfor ayni i1sitma hizinda hedeflenen sicakliga kadar tekrar isitilarak
Tmaksimum  Kaydedili. Daha sonra Tgy,m, 1n yeni bir degeri kullanilarak benzer bir
sekilde her 1sinlamadan sonra 40 °C’den 271 °C’ye kadar 3 °C’lik artiglarla
tekrarlanarak TL 151ma egrileri kaydedildi (Sekil 4.12.).
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Sekil 4.12. SrGd,0,4:0.005Sm fosforunun sabit 5 Gy beta dozu altinda 40 °C ile
271 °C arasinda 3 °C’lik artiglarla Tg,m, olarak ifade edilen sicaklik
degerlerine kadar 1s1sal temizleme islemi uygulanmasi ile elde edilen
TL 151ma egrileri

Elde edilen her bir TL 1s1ma egrisine IR yoOntemi uygulanarak

Arrhenius grafigi olusturulmus ve aktivasyon enerjileri hesaplanmistir.

Hesaplanan aktivasyon enerji degerlerine karst Tgyma grafigi c¢izilerek

SrGd,04:0.005Sm fosforunun TL 1s1ma egrisinin kag tane tepeden olustugu

ve enerji sevileri belirlenmistir (Sekil 4.13).
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Sekil 4.13. IR yontemi kullanilarak elde edilen aktivasyon enerjisine karst 7yma
grafigi

4.3.6. Bilgisayarla Isima Egrisi Ayristirma (CGCD) Yontemi ile lgili Bulgular

Bilgisayarla 1s1ma egrisi ayristirma yontemi (CGCD), bilgisayardaki
yazilim programlari sayesinde karmagik bir yapida olan TL 1s1ma egrilerinin kag
tepeden olustugunu ve bu tepelerin tuzak parametrelerini hesaplayan bir yontemdir.
Bu yontemin temel avantajlarindan biri, 1sisal islem olmaksizin 1s1ma tepe
parametrelerinin kisa siirede bulunmasini saglamaktadir. 5 Gy beta dozuna maruz
brrakilmis  SrGd,04:0.005Sm" fosforuna ait 1smma egrisi ayristirma
yapilmaksizin incelendiginde, 1s1ma egrisinin birbirinden bagimsiz ve
belirgin bir sekilde iki 1s1ma tepesinden meydana geldigi goriilmektedir.

Ancak 1s1ma egrisi CGCD yontemi ile analiz edildiginde bir birine ¢ok
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yakin ve i¢ ice girmis 5 1s1ma tepesinden olustugu goriilmektedir (Sekil

4.14.). Ayrica bu tepelere ait tuzak paramatreleri Cizelge 4.3°te verilmistir.

TL inlensity (counts)

=0= Fitted Curve
1th-Peak
- DiePeak
= 3l-Feak
— d&lh-Feak
Sth-Peak

Residuals

364 A

L5

L7u] 5]

Temperature (K}

Sekil 4.14. tged isimli R paketi kullanilarak SrGd,0,:0.005Sm fosforunun TL
151ma egrisinin ayrigtirtlmasi

Cizelge 4.3. CGCD ydntemi ile analiz edilen 1s1ma tepelerinin tuzak parametreleri

Tw (°C) Hg Eort (€V) s (s”)
Tepe 1 97,53 0,475 1,03 1.72E+13
Tepe 2 119,43 0,530 1,13 5.16E+13
Tepe 3 143,31 0,493 1,20 5.15E+13
Tepe 4 171,59 0,533 1,25 2.01E+13
Tepe 5 251,92 0,465 1,43 6,17E+18
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4.4. SrGd,04xEu (x = % 0.25, % 0.5, % 1, % 2, % 3 Kkiitlece) Fosforlariin
Yapisal Ozellikleri
4.4.1. XRD Analizleri

Sekil 4.15°da SrGd,04:xEu (x = % 0.25, % 0.5, % 1, % 2 ve % 3 kiitlece)
fosforlariin XRD kirinim desenleri verilmektedir. Fosforlarinin XRD kirinim
desenlerinin konum ve siddetleri ICDD 98-019-3592 nolu PDF kartinda verilen
SrGd,0y, ile uyum igerisindedir. XRD sonuglar1 ile SrGd,O4:xEu (x = % 0.25, %
0.5, % 1, % 2, % 3 kiitlece) fosforlarinin Pram (62) uzay grubunda ve ortorombik
kristal yapisina sahip oldugu belirlenmistir. Boylelikle katkilama ile ev sahibi

malzemenin kristal yapisinin degismedigi soylenebilir.

—— %3 Eu
\_—-ML. A Al

—— %2 Eu

——%1Eu

—— %0.5 Eu

\-\«..__.JW}UA ki
—— %0.25 Eu
\_._,___’.JLW\U A
—— Katkisiz
J_JJU A I M A
8rGd,0, :98-019-3592
. 2 lll 1 . 1] ma IJ. -t . —ta
0 20 40 60 80 100

20 (Derece)

Sekil 4.15. SrGd,O4xEu (x = 0, % 0.25, % 0.5, % 1, % 2, % 3 Xkiitlece)
fosforlarinin XRD desenleri

64



4. BULGULAR VE TARTISMA Savas SARIKCI

4.5. Termoliiminesans (TL) Ol¢iimleri ile ilgili Bulgular
4.5.1. SrGd,O4xEu (x = 0, % 0.25, % 05, % 1, % 2, % 3 Kiitlece)
Fosforlarinin Filtre Testleri ile Ilgili Bulgular

Katihal sentez yontemi ile sentezlenen SrGd,O4:xEu (x = 0, % 0.25, % 0.5,
% 1, % 2, % 3 kiitlece) fosforlar 1 Gy beta test dozuna maruz birakildiktan sonra
standart BSL-TL 365 nm, IRSL-TL 410 nm, IRSL-TL 565 nm, ve IRSL-TL genis
band filtre kombinasyonlari ile TL dl¢iimii alinmistir. Bunun i¢in katkisiz ve katkili
her bir fosfor 6rnegi 1 Gy beta dozuna maruz birakilarak 2 °C/s 1sitma hizi ile 450
°C’ye kadar TL teknigi ile 6l¢iim alindi. Bu 6lgimler sonucunda TL hassasiyeti

bakimindan en uygun filtrenin IRSL-TL genis band oldugu ve en uygun

katkilama oraninin ise % 0.25 oldugu belirlenmistir (Sekil 4.16).
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Sekil 4.16. SrGd,O4:xEu (x = 0, % 0.25, % 0.5, % 1, % 2, % 3 Kkiitlece)
fosforlarlarinin 1 Gy beta doz sonrasi elde edilen TL 1s1ma egrileri
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Benzer sekilde, IRSL-TL genis band filtre testi kullanilarak her bir katki
oranina SrGd,O4:xEu (x = 0, % 0.25, % 0.5, % 1, % 2, % 3 kiitlece) karsilik
toplam egri alam grafigi ¢izildi (Sekil 4.17). Ev sahibi malzemeye katkilanacak
olan safsizlik miktarlar1 olabildigince diisiik secilmelidir. Ciinkii, yiiksek katki
oranlarina ¢ikildiginda konsantrasyon soniimleme etkisinden dolayr liiminesans
olaymin verimliliginde bir azalma meydana gelmektedir. Bundan dolayi, Sekil
4.17°de goriildiigii gibi artan Eu™ konsantrasyonunun degeri ile TL siddetinin
asamali bir sekilde artig1, ancak % 0.25 Eu™ katki konsantrasyonundan sonra
konsantrasyon soniimleme etkisi ile TL siddeti onemli bir Ol¢iide azalmaya
baglamaktadir (Sekil 4.17). Dolayisiyla, TL hassasiyeti bakimindan en uygun

katkilama oranimin % 0.25 Eu* oldugu belirlenmistir.

8 - B Total TL Glow Curve Area

1 ———=%0

Normalize Edilmis Toplam Egri Alani (k.b.)
H
1

v v

T v T L; T T ~ T & 1
0005 0010 0015 0020 0025 0.030
Konsantrasyon (% katlece)
Sekil 4.17. SrGd,O4:xEu (x = 0, % 0.25, % 0.5, % 1, % 2 ve % 3 Kkiitlece)
fosforlarindaki her bir katki oraninin toplam egri alanina kars1 grafigi

1
0.000
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4.5.2. Doz Yamt Deneyleri ile Ilgili Bulgular
Sentezlenen SrGd,0,:0.0025Eu™® fosforunun farkli beta dozlarina maruz

birakilmasindan sonra elde edilen TL 1s1ma egrileri Sekil 4.18’de verilmistir.
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Sekil 4.18. 0.1-8 Gy araliklarindaki farkli beta dozlari ile elde edilen TL 1s1ma

egrileri
Sekil 4.18’de gorildigi gibi, artan doz degerleri ile TL 1s1ma tepe
siddetleri artmaktadir. TL 1s1ma tepelerindeki bu artis beklenen bir durumdur.
Artan dozla birlikte tuzaklara yakalanan elektronlarin sayisinin arttigi ve
1sitma  ile tuzaktan kurtulan elektronlarin  verimli 1s1ma sonucunda TL
siddetlerinde bir artisin oldugunun gostergesidir. Iyonlastiric1 radyasyona maruz
kalmig yalitkan ya da yan iletken kristal bir malzemenin sabit bir 1sitma hiz1 ile

elde edilen 151ma egrilerin altinda kalan alan o malzemenin aldig1 radyasyon
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dozunun bir 6lglistidiir. Doz miktarmin arttirilmasiyla birlikte TL siddetinde
orantili bir sekilde artig meydana gelmesi beklenir. Dolayisiyla ideal dozimetrik bir
malzemenin lineer bir doz-yamit egrisine sahip olmast gerekir. Calisilan
Ser204:0.0025Eu+3 fosforu, 0.1 Gy’lik dozdan 8 Gy’lik doza kadar olan bolgede
dogrusal fonksiyon ile uyum icerisindedir (Sekil 4.19).
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Sekil 4.19. SrGd,0,:0.0025Eu*? fosforuna 0.1-8 Gy araliklarinda elde edilen doz-

yanit egrisi
4.5.3. Tekrar Kullamlabilirlilik Deneyi ile Tlgili Bulgular
Tekrar kullanilabilirlilik, dozimetrik bir malzemenin her seferinde ayni
radyasyon dozuna maruz kalmasinin ardinda ayni kosullar altinda tekrarlanan
Olciimler sonrasinda malzemeden elde edilen TL siddetinin ayni olup olmadiginin
belirlenmesi olayidir. SrGd,04:0.0025Eu™ fosforu 15 kez ayni kosullar altinda 5
Gy doza maruz birakildiktan sonra, elde edilen TL 1s1ma egrilerinin altinda kalan
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alanlardan yararlanilarak malzemelerin kararliliklan test edilmistir. Bu baglamda
SrGd,0,:0.0025Eu*’ fosforunun ayni kosullar altinda 15 déngiiye kadar
tekrarlanan TL Ol¢iimleri sonucunda elde edilen TL 1s1ma egrilerinin altinda
kalan alanlarinin ilk dongliye goére % 1 oraninda bir sapma gosterdigi ve bu
sapma degerinin kabul edilebilir hata smirlart igerisinde oldugunu
gostermektedir (Sekil 4.20). Bu sonug, SrGd,0,:0.0025Eu*  fosforunun

miikemmel bir tekrarlanabilirligine sahip oldugunu gostermektedir.

SrGdy04: Eu (%0.25)

§id B Dangd Sayisi

1.2 5

1.0 + ® E g g E E EEEEEENEGE®

0.8 4

MNormalize Edilmis Pik Alani(k.b.)

0.6 -

0.4

0 2 4 6 8 10 12 14 16

Déngl Sayisi

Sekil 4.20. SrGd,04:0.0025Eu fosforunun ilk TL okumasina goére normalize
edilen TL siddetlerinin 15 dongiiye kadar tekrarlanabilirlik grafigi
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4.5.4. Farkl Isitma Hizlar1 Deneyi ile ilgili Bulgular

Sekil 4.21’de 2 Gy’lik sabit beta radyasyon dozuna maruz birakilan
SrGd,0,:0.0025Eu™ fosforunun 0.1-5 °C/s’lik farkli 1sitma hizlarinda elde edilen
1s1ma egrileri gorilmektedir. Sekil 4.21°de goriildiigii gibi artan 1sitma hizina
bagli olarak 1s1ma tepelerinin de yiiksek sicaklik bolgelerine dogru kaydigi
goriilmektedir. Bu kaymalar 1sitma islemini saglayan 1s1l ¢ift (thermocouple)
ile Ornek arasindaki sicaklik farkinin olusmasindan kaynaklanan bir
durumdur. Bu sicaklik farki, 1sisal gecikme (temperature lag) olarak
adlandirilir ve yiiksek 1sitma hizlarinda bu sicaklik farkinin olugma olasilig
cok yiiksektir (Kitis ve Tuyn, 1998; Dogan ve ark., 2017; Portakal ve ark.,
2017; Bulcar ve ark., 2018; Kucuk ve ark., 2018; Yiiksel ve ark., 2018;
Oglakci ve ark., 2019; Ayvacikli ve ark., 2020; Oglakci ve ark., 2021;
Souadi ve ark., 2022; Bulcar ve ark., 2022; Ataséz ve ark., 2022; Sarikci ve
ark., 2022).
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Sekil 4.21.  SrGd,0,:0.0025Eu*® fosforu icin farkli 1sitma hizlarinda elde edilen
TL 151ma egrilerinin karsilastiriimasi.
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Sekil 4.21°de goriildiigii gibi 1sitma hizi artikca Tepe 1’in TL siddeti
hemen hemen ayn1 kalirken, Tepe 2 ve Tepe 3’lin 151ma tepelerinin TL siddetleri
artmaktadir. Tepe 2 ve Tepe 3’deki artts TL teorisi ve su ana kadar
degerlendirilmis olan davranislar ile agiklanamamaktadir. Bu davranis literatiirde
“’Anomalous Heating Rate Effects’” (anormal 1sitma hizi etkisi) olarak adlandirilan
fiziksel bir olaydir. Bazi arastirmacilar, farkli 1sitma hizlar i¢in bu anormal etkiyi
aciklamak icin yerel gecislerin 1sinimsal olmayan katkisinin ve yerel olmayan
gegcislerin 1sinimsal katkisinin hesaba katilmasini rapor etmislerdir (Mandowski ve

Bos, 2011). Sicaklik diizeltmesi yapilmis T}, degerleri ile deneysel T,, degerleri
2
kullanilarak ¢izilen (Ti) kars1 ln(%") grafiklerinin egiminden yararlanilarak

aktivasyon enerjisi (E) ve frekans faktorii (s) degerleri hesaplanmigtir (Sekil 4.22-
4.24).
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Sekil 4.22. Farkli 1sitma hizlarinda sonucunda elde edilen Tepe 1 igin sicaklik
gecikmesine bagl olarak diizeltilmemis ve diizeltilmis 7m degerleri.
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Sekil 4.23. Farkli 1sitma hizlarinda sonucunda elde edilen Tepe 2 icin sicaklik
gecikmesine bagl olarak diizeltilmemis ve diizeltilmis 7m degerleri.
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Sekil 4.24. Farkli 1sitma hizlarinda sonucunda elde edilen Tepe 3 igin sicaklik
gecikmesine bagli olarak diizeltilmemis ve diizeltilmis 7m degerleri.
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Sicaklik diizeltmesi yapilmis 7,, degerleri ile deneysel T,, degerleri

kullanilarak SrGd204:0.0025Eu* fosforu igin aktivasyon enerjisi (E) ve frekans

faktori (s) degerleri hesaplanmis ve elde edilen sonuglar sirasiyla, Cizelge 4.4 ve

Cizelge 4.5’te verilmistir.

Cizelge 4.4. Tepe 1, Tepe 2 ve Tepe 3 icin deneysel ve diizeltilmis Tm degerleri

Isitma Tepe 1 Tepe 2 Tepe 3
Hizi Duizeltiimemis |Duzeltilmis(® [Dizeltilmemis( |Duzeltilmis(® |Duzeltilmemis( |Duzeltilmis(®
B(°C/s) [(°C) Q) °0) 9) °Q) Q)
- 75 75 155 155 199 199
0:2 79 79 163 163 207 207
05 89 84,28771 | 175 173,57542 | 217 217,57542
1 97 88,28771 | 185 181,57542 | 229 225,57542
5 105 92,28771 | 195 189,57542 | 240 233,57542
3 111 94,62756 | 201 194,25512 | 248 238,25512
4 115 96,28771 | 203 197,57542 | 252 241,57542
5 123 97,57542 209 200,15085 | 258 244,15085
Cizelge 4.5. Tepe 1, Tepe 2 ve Tepe 3 icin deneysel ve diizeltilmis 7m degerleri
kullanilarak hesaplanan tuzak parametreleri
Tepe 1 Diizeltilmemis Diizeltilmis
s (Hz) 2,16381E10 3,16612E251
E (eV) 0,84762 1,88341
Tepe 2 Diizeltilmemis Diizeltilmis
s (Hz) 1,14637E12 1,22338E15
E (eV) 1.20283 1,45724
Tepe 3 Diizeltilmemis Diizeltilmis
s (Hz) 4,10541E11 5,60276E16
E (eV) 1.28363 1.76257
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4.5.5. Baslangi¢ Artis Yontemi ile Ilgili Bulgular

Baglangic artis yontemi, iki veya daha fazla i¢ ice gecmis 1s1ma
tepelerinden olusuyorsa uygulanamaz. Bagka bir deyisle, baslangic artig
yontemi, ¢evresindeki diger komsu 1s1ma tepelerinden ayrilmis tek bir 151ma
tepesinin aktivasyon enerjisini hesaplamak i¢in kullanilan bir yontemdir. TL
1s1ma tepelerini birbirinden ayirmak i¢in Taksimum-Tdaurma teknigi yaygin
olarak kullanilmaktadir (McKeever, 1985). Bu teknikte, SrGd,0,:0.0025Eu™
fosforu 2 Gy beta dozu ile 1isinlandiktan sonra oda sicakligindan ilk tepenin diisiik
sicaklik bolgesine (40 °C) karsilik gelen bir sicakliga kadar 1sitildi. Isitilan fosfor,
oda sicakligina kadar sogutuldu. Isima egrisinin geri kalanini elde etmek igin fosfor
ayni1 1sitma hizinda hedeflenen sicakliga kadar tekrar isitilarak 7'pisimum belirlendi.
Daha sonra Tyum,'1n yeni bir degeri kullanilarak benzer bir sekilde T oasimum
belirlendi. SrGd,0,:0.0025Eu™ fosforu 2 Gy doza maruz birakip 40 °C den
baslayarak 3’er derece araliklar ile 271 °C'ye kadar Toaksimum-Tdurma teknigi
kullanilarak TL 1s1ma egrileri kaydedildi (Sekil 4.25).
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Sekil 4.25. SrGd,0,:0.0025Eu™ fosforunun 40-271 °C arasinda 3 °C’lik artiglarla
elde edilen TL 1s1ma egrileri.
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Elde edilen her bir TL 1g1ma egrisine IR yontemi uygulanarak aktivasyon
enerjileri hesaplanmistir. Hesaplanan aktivasyon enerji degerlerine karst Tguma
grafigi cizilerek SrGd,0,:0.0025Eu® fosforunun TL 1sima egrisinin kag tane

tepeden olustugu ve enerji sevileri belirlenmistir (Sekil 4.26).

1.7
B Aktivasyon Enedlsi (V) a
1.6 - :
SrGds04 : Eu (%0.25) -J.
1 ne
1.5 [ ]
— ]
% 1 | ]
= 144 -
@ [ ]
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c 134 =
w ﬁp
5 ' .
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é el - I.I
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Y T T T ’ T ¥ T T T '
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Sekil 4.26. SrGdy04:0.0025Eu™  fosforlarinin  3°C’lik artiglarla  40-271°C
araliginda elde edilen aktivasyon enerjileri

4.5.6. Bilgisayarla Istma Egrisi Ayristirma (CGCD) Yontemi ile lgili Bulgular

5 Gy beta dozu sonrasi elde edilen Ser204:O.OO25Eu+3 fosforunun
1s1ma egrisine bakildiginda belirgin bir sekilde 3 151ma tepesinden meydana
geldigi goriilmektedir. Ancak 1s1ma egrisi CGCD yontemi ile analiz
edildiginde bir birine ¢ok yakin ve i¢ ige girmis 6 1s1ma tepesinden olustugu
gorilmektedir (Sekil 4.27). Ayrica, bu tepelere ait tuzak paramatreleri

Cizelge 4.6’da verilmistir.
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Sekil 4.27. CGCD yénterﬁi kullanarak Ser£O4:O.002“5Eu+3 fosforunun |
TL 1s1ma egrisinin ayristirilmasi.

Cizelge 4.6.  SrGd,0,:0.0025Eu™ fosforunun CGCD yontemi ile elde edilen

tuzak parametreleri
Tw(C) Eat(eV) s (s7)
Tepe 1 76,09 0,382 1,07 5,60E+14
Tepe 2 103,15 0,515 1,12 1,74E+14
Tepe 3 127,48 0,489 1,55 6,91E+18
Tepe 4 150,14 0,457 1,20 2,91E+13
Tepe 5 192,14 0,466 1,25 4,46E+12
Tepe 6 242,47 0,485 1,40 5,64E+12
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5. SONUC VE ONERILER

Bu tez kapsaminda, yeni TL dozimetresi gelistirmek amaciyla SrGd,O,,
SrGdy04:xSm (x =% 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4, ve % 5 kiitlece) ve SrGd,O4:xEu (x
=% 0.25, % 0.5, % 1, % 2 ve % 3 kiitlece) fosforlarinin sentezlenmesi Cukurova
Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi Fizik Boliimii Termoliiminesans (TL)/Optik
Uyarmali Liiminesans (OSL) Dozimetri ve Tarihlendirme Laboratuvari’nda
gerceklestirilmistir. Bu fosforlarin sentezlenmesinde baslangi¢ kimyasallar1 olarak
stronsiyum oksit (SrO, %99.99 saflikta) ve gadolinyum oksit (Gd,O;, %99.99
saflikta) bilesikleri kullanilmistir. Sentezlemeden sonra elde edilen fosforlarda
homojenligi saglamak i¢cin 15-20 dakika boyunca agat havanda 6giitme islemi
gerceklestirilmistir. Ogiitme isleminden sonra toz haline getirilen fosforlarin
yapisindaki organik bilesiklerin uzaklagtirilmasi igin kiil firrnda 900 °C sicaklikta 4
saat boyunca kalsine edildi. Firindan ¢ikarilan fosforlar tekrar agat havanda 15-20
dakika boyunca ogiitiildii. Ogiitiilen toz &rnekler 2 ton basing altinda 20 dakika
bekleyerek 10 mm capinda silindirik peletlere doniistiiriildii. Kristallesmenin tam
olugmasi ve atomlar arasi baglarin kuvvetlenmesi i¢in hazirlanan peletler 1300 °C
sicaklikta 4 saat boyunca sinterlendi. Sinterleme siiresinin sonunda peletler yavas
bir sekilde oda sicakligina kadar sogutulmaya birakildi. Soguyan peletler firindan
cikarildi. Agat havanda tekrar 6giitme islemine tabi tutuldu ve toz haline gelen
malzeme plastik tiiplere konularak gerekli analizler igin 6l¢iime hazir hale getirildi.

Katihal sentez yontemi ile sentezlenen SrGd,O,:xSm (x =0, % 0.5, % 1, %
2, % 3, % 4 ve % 5 Kkiitlece) fosforlarin XRD kirinim desenlerinindeki piklerin
konum ve siddetleri ICDD 98-019-3592 nolu PDF kartinda verilen SrGd,0, ile
uyum igerisinde oldugu gorilmiistir. Katkilama ile elde edilen fosforlarinin
tiimiiniin Pnam (62) uzay grubunda ve ortorombik kristal yapida oldugu tespit
edilmistir. StGd,O4:xSm (x =0, % 0.5, % 1, % 2, % 3, % 4 ve % 5 kiitlece)
fosforlar1 i¢in elde edilen TL 151ma egrilerinin analizi sonucunda en uygun filtrenin

IRSL-TL genis bant oldugu ve en uygun katki orammmin % 0.5 Sm"™ oldugu
77



5. SONUC VE ONERILER Savas SARIKCI

belirlenmistir. Doz-yanit yontemi ile elde elde edilen TL 1s1ma egrilerinin altinda
kalan alanlardan yararlanilarak, malzemenin 0.1-10 Gy arasinda dogrusal
fonksiyon ile uyum igerisinde oldugu belirlendi. SrGd,0,:0.005Sm™** fosforunun ilk
okumaya gore 10 dongii sonunda % 2 oraninda bir sapma gosterdigi tespit edildi.
Farkli 1sitma hizlar1 deneyinde, sicaklik diizeltmesi yapilmis 7;, degerleri ile
deneysel T, degerleri kullanilarak SrGd,04:0.005Sm™ fosforu icin aktivasyon
enerjisi (E) ve frekans faktorii (s) degerleri hesaplandi. SrGd,0,:0.005Sm™ fosforu
icin 40 °C den baslayarak 3’er derece araliklar ile 271 °C'ye kadar Taksimum-
Tmaksimem  teknigi kullanilarak elde edilen her bir TL 1s1ma egrisine IR yontemi
uygulanarak  Arrhenius grafigi olusturulmus ve aktivasyon enerjileri
hesaplanmustir. Bu teknikle TL 1s1ma egrisinin kag tane tepeden olustugu ve enerji
sevileri belirlendi. CGCD yontemi ile analiz edilen SrGd»0,:0.005Sm™* fosforunun
1s1ma egrisinin i¢ ige girmis 5 1s1ma tepesinden olustugu tespit edildi. Bu 1s1ma
tepelerine ait tuzak paramatreleri hesaplandil. Tiaksimum-Tauma 1l€ €lde edilen 1s1ma
tepeleri ile CGCD yontemi ile elde edilen 1s1ma tepelerinin uyum ig¢inde oldugu
gOriilmiistiir.

SrGd,04:xEu (x = % 0.25, % 0.5, % 1, % 2, % 3 kiitlece) fosforlarinin
XRD kirinim desenlerinin konum ve siddetlerinin ICDD 98-019-3592 nolu PDF
kartinda verilen SrGd,Q, ile uyum igerisinde oldugu goézlemlendi. SrGd,O4:xEu (x
=% 0.25,% 0.5, % 1, % 2, % 3 kiitlece) fosforlarinin Pnam (62) uzay grubunda ve
ortorombik kristal yapisina sahip oldugu belirlenmistir. Bir dizi TL olgtimleri
sonucunda en uygun filtrenin IRSL-TL genis band oldugu ve en uygun katkilama
oraninin ise % 0.25 Eu® oldugu belirlendi. SrGd,0,:0.0025Eu™ fosforunun 0.1-8
Gy’lik doz araliklarindaki lineerligin dogrusal fonksiyon ile uyum igerisinde
oldugu tespit edildi. SrGd,0,:0.0025Eu*® fosforunun ayni kosullar altinda 15
dongiiye kadar tekrarlanan TL Olciimleri sonucunda elde edilen TL 1s1mma
egrilerinin altinda kalan alanlarimin ilk dongliye gére % 1 oraninda bir sapma
gosterdigi tespit edildi. Farkli 1sitma hizlar1 deneyinde sicaklik diizeltmesi yapilmis

T, degerleri ile deneysel T,, degerleri kullanilarak SrGd,0,:0.0025Eu** fosforu igin
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aktivasyon enerjisi (E) ve frekans faktorii (s) degerleri hesaplandi.
SrGd,0,:0.0025Eu™ fosforu igin 40 °C den baslayarak 3’er derece araliklar ile 271
°C'ye kadar Taxsimum-Tdqurma teknigi kullanilarak TL 1s1ma egrileri kaydedildi. Elde
edilen her bir TL 1s1ma egrisine IR yontemi uygulanarak aktivasyon enerjileri
hesaplanmis ve SrGd,04:0.0025Eu* fosforunun TL 1sima egrisinin kac tane
tepeden olustugu ve enerji sevileri belirlenmistir. SrGd,0,:0.0025Eu™ fosforunun
1s1ma egrisi CGCD yontemi ile analiz edildiginde i¢ i¢e girmis 6 151ma tepesinden
olustugu ve bu 1s1ma tepelere ait tuzak paramatreleri hesaplandi.

Bu calismada elde edilen sonuglar dogrultusunda SrGd,0,:0.005Sm™ ve
SrGd,0,:0.0025Eu* fosforlarinin miikemmel bir tekrarlanabilirlik ozellige sahip
oldugu goriilmiistiir. Doz-yanit sonuglar1 kullanilarak elde edilen lineerlik aralig
her ne kadar dar bir alanda olsa da bu fosforlarin ¢evresel dozimetreler olarak
kullanilabilecegi soylenebilir. Boyle yiiksek liiminesans 6zellik gosteren fosforlara,
lantanit ya da nadir toprak grubundan belli stokiyometrik konsantrasyonlarda
elementler tekli veya ¢ift olarak katkilanarak dozimetrik 6zellikleri gelistirilebilir.

Bu baglamda SrGd,0, fosforu ideal bir ev sahibi materyaldir.
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