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Bu ¢alismada, Tiirkiye nin Orta Anadolu Masifi, Kirgehir bolgesinden alinan
dogal fluorit (CaF,), 400°C’den 650°C’ye kadar 50°C’lik artiglarla 1’er saat tavlanip
her tavlama isleminden sonra sabit 48 Gy doz verililerek, degisik tavlama
sicakliklarinda termoliiminesans (TL) tepelerinin doz tepkileri arastirildi. TL 151ma
tepesi siddetlerinin, tavlama sicakliklarina karsi son derece duyarli oldugu ve
450°C’de TL 1s1ma tepelerinin en yiiksek doz tepkisi verdigi gozlendi. Ayrica,
450°C’de 15 dakikalik tavlama isleminden sonra TL okumast sirasinda farkli 1sitma
oranlarmin ve 0.04 Gy ile 10.368 kGy arasindaki degisik doz degerlerinin TL 1s1ma
tepelerine etkisi arastirildi. Caligilan 6rnegin tiim 1s1ma tepelerinin toplam alanlarinin
ve tepe siddetlerinin artan doz orani ile dogrusal olarak arttigi1, diger taraftan, tim TL
1s1ma tepesi siddetlerinin, artan 1sitma orani ile azaldig1 gézlendi.

Anahtar Kelimeler: Dogal Fluorit, Orta Anadolu Fluoritleri, Termoliiminesans (TL)
Dozimetre, Fluoritlerin Doz Karsiliklari, Fluoritlerin Tavlanmasi



ABSTRACT
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In this study, natural fluorite (CaF , ) collected from Kirsehir region in Central

Anatolian Massif, is annealed from 400°C to 650°C with an increament of 50°C for
one hour. 48 Gy dose amound has been to the fluorite sample after each annealing
process and the dose responses of thermoluminescence (TL) glow-peaks for the same
temperatures were recorded. It was observed that the TL glow-peaks are very
sensitive to annealing temperatures and that the dose responses of TL glow-peaks
have the highest points at 450°C. Furthermore, the effect of various dose values
between 0.04 Gy and 10.368 kGy and effects of different heating rates on the TL
glow-peaks after 15 minutes of annealing at 450°C were examined. It was observed
that the total area and peak intensities of all glow-peaks increase linearly with
increasing dose response, and that all glow-peak intensity values decrease with
increasing heating rate.

Key Words: Natural Fluorite, Central Anatolian Fluorites, Thermoluminescence
(TL) Dosimetry, Dose Response of Fluorites, Annealing of Fluorites
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1.GIRIS Mehmet YUKSEL

1. GIRIS

Gilinlimiizde radyoaktivite ile ilgili uygulamalar yagsantimizin bir¢ok alaninda
yaygin olarak yer almaktadir. Radyoaktivite uygulamalari ve radyasyon o&lgiimii,
Fizik, Kimya, Biyoloji, Tip, Metalurji, Tarih, Arkeoloji ve Jeoloji gibi bir¢ok
bilimsel ve teknik alanda kullanilmaktadir. Dogada, dogal halde bulunan
materyallerin bazilar1 radyasyon yayarlar. Cevresel radyasyonun olc¢timii, bilimsel
aragtirmalarin ¢ogunda Onemli ve vazgecilemez bir yere sahiptir. Yapilan
caligmalarda oOl¢iimii yapilacak olan radyasyon dozu, radyasyona maruz kalan canli
organizmanin veya bir malzemenin aldigi radyasyon miktarinin OSlgiimii ile
belirlenmektedir.

Canli bir organizmanin ya da bir materyalin maruz kaldigi radyasyon
dozunun, dogrudan ya da dolayli olarak 6lgiilmesi "Dozimetrik Olgiim" olarak
adlandirilmaktadir. Alinan radyasyon dozunu belirlemeye yarayan 6l¢ii aletlerine
"Dozimetre" adi verilir. Dozimetreler, radyasyon 6l¢timii ile ilgili ¢alisma yiiriitiilen
birgok alanda (Tip, Niikleer Miihendislik, Fizik, Jeoloji, Arkeoloji) yogun olarak
kullanilmaktadir. Termoliiminesans dozimetri (TLD) sistemleri, siirekli olarak
gelistirilmekte ve ilerlemektedir (Ranogajec, 2002).

Liiminesans olay1 dozimetrik amacla ¢ok genis bir kullanim alan1 bulmustur.
Bu konu hakkinda bircok makale ve kitap yayinlanmistir (Schulman ve Compton,
1962; Cameron ve ark., 1968; Fowler, 1968; DeWerd ve Stoebe, 1972; DeWerd ve
ark., 1976; Braunlich, 1979; McKinlay, 1981; Horowitz, 1984; Hufton, 1984;
Mahesh ve ark., 1989; McKeever ve ark., 1993). Liiminesans dozimetreleri, bazi
katilardaki alkali halideler gibi (6rnegin LiF) safsizliklarin elektron depolama
ozelliklerini kullanir. Iyonlasma radyasyonu, elektronlar1 valans banttan iletkenlik
bandina uyarir. Bu sirada elektronlar genellikle uygun bir elektron tuzak safsizliginda
tuzaklanip yer degistirirler. Paralel bir tanim, desikler (pozitif yiikler) i¢in de
yapilabilir; bu durumda desikler valans banttan uygun safsizliklara dogru yer
degistireceklerdir. Bu tuzaklanmis elektronlar, atomlarin yerlestikleri safsizliklarda
bazi durumlarda uyarilincaya kadar kalirlar. Eger bu uyarilma 1sikla gerceklesiyorsa

bu siirece foton uyarilmali liiminesans, eger uyarilma istyla yapiliyorsa bu siirece

1



1.GIRIS Mehmet YUKSEL

termoliiminesans (TL) denir. Kristal 1s1yla veya 1sikla uyarildiginda elektronlar iletim
bandina uyarilirlar ve buradan bir desikle yeniden birlesmek {izere yer degistirirler.
Bu desik, valans bandi veya bir safsizlik igerisindedir. Serbest birakilan enerji, 151k
fotonlar1 bi¢imindedir. Eger yeniden birlesme, bir yeniden birlesme merkezi seklinde
hareket eden safsizlik icerisinde gergeklesirse o zaman liiminesans bu safsizligin
enerji durumlarinin karakteristigidir.

0.1 mGy’den 10 Gy’e kadar genis bir doz dagilimi {izerinde kristaller
dozimetrelerin sogurdugu doz ile direkt orantili olarak 151k yayarlar. Baz1 materyaller
LiF:Mg, Ti gibi, bir limit degerine kadar, 6rnegin 10 Gy, doza lineer cevap verirler
ve 1000 Gy’e kadar supralineer bdlgedir ve bunun iizerinde doygunluga ulasirlar. Bu
supralineeritenin baglangic1 baska safsizliklara, temel olarak hidroksit iyonlarina
baglidir (Stoebe ve DeWerd, 1985).

Termoliiminesans dozimetreleri (TLD) degisik bigimlerde olabilir, toz
halinden (ezilmis kristaller) kat1 bicimlerine kadar, genellikle bir ana yapi igerisine
gdmiilmiis veya bir ana yapidan ¢ikarilmis bicimdedirler. Bir kristalin safsizlik
konsantrasyonu kristal boyunca degisiklik gdstereceginden, genellikle bir kristalin
dedektor olarak kullanimi enderdir. Genellikle TL hassasligi mevcut aktif fosforun
kiitlesi ile orantilidir.

Tavlama uygulamasi doz Ol¢limiinii etkileyebilir. Bu yontem tuzaklanmig
elektronlarin popiilasyonunu seyreltmek i¢in veya malzemeyi yeniden kullanima
hazirlamak i¢in tuzak yapisim1 degistirmek amaciyla kullanilan bir yontemdir. Bazi
TL materyalleri 6zellestirilmis tavlama uygulamalarma sahiptirler. Oyle ki bu
tavlama uygulamas: ile diisiik sicaklik 1s1ma tepeleri, yiiksek sicaklik 1s1ma tepelerini
etkilemeden bertaraf edilebilir. Bu, okumadan 6nceki diisiik sicaklik 6n 1sitmast (pre-
heating) ile gerceklestirilebilir. Bu sirada elektronlar diisiik sicaklik tuzaklarindan
ayrilirlar ve yliksek sicaklik tuzaklarinda onemsiz etkiler olusur. Bu LiF:Mg, Ti
okumasindan o6nceki 100°C’de tavlamanin temelini olusturur. Alternatif olarak,
80°C’de 24 saat tavlayarak diisiik sicaklik tuzak yapisi yeniden diizenlenebilir (dipol
tuzak yapist hep birlikte {i¢lii dipol olur). Bu durumda, diistik sicaklik tuzaklarindaki
tuzak yapis1t mevcut degildir ve bu nedenle elektronlar yiiksek sicaklik tuzaklarinda

tuzaklanirlar. Bunun sonucunda okuma ile sadece yliksek sicaklik tuzaklarindaki
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elektronlar bir TL 1s1ma tepesi verirler. Tuzaklardaki elektronlar oda sicakliginda
durmaktan, yavas yavas (¢cok zaman alan bir siiregte) etkilenirler. Buna solma
(fading) denir. Bu, materyal radyasyona tutulduktan sonra ve herhangi bir yerde oda
sicakliginda birakildiktan sonra olusur. Ornegin, LiF:Mg, Ti igerisinde ana dozimetri
tepesi olan tepe 5, oda sicakliginda her y1l sadece % 1 oraninda azalir. Bu tepenin 80
yillik yar1 émrii vardir (Zimmerman ve ark., 1966). Bu ana dozimetri tepesinin her
yil sadece % 1 oraninda azalmasi anlamima gelir. Halbuki daha diisiik sicaklik
tepeleri ¢cok daha hizli azalirlar; 6rnegin tepe 2 oda sicakliginda 10 saatlik yar1 dmre
sahiptir. Bu nedenle, diisiik sicaklik tepe noktasi mevcutsa 6nemli 6lgiide 1s1sal solma
olusacaktir ve TL okumasini etkileyecektir. Isisal etkilerin yaninda 151k da solmaya
neden olabilir. Is18in enerjisine ve kusur merkezi elektron tuzaklarina bagl olarak
daha yiiksek sicaklik tuzaklari, saklandiklar1 sirada 1s18a maruz kalirlarsa
etkilenebilirler.

Liiminesans dozimetresi, liiminesans malzemesinin X-1s11 tepkisini olger;
bu, malzeme igerisinde X-1sinlarinin sogurulmasina baghdir. ilgilendigimiz sey hava,
su veya dokudaki dozdur. Cilinkii bunlarin her biri kliniksel olarak faydali dozlardir.
Bu nedenle liiminesans dozimetreler Olgiimii istenen malzeme igerisindeki doza
cevrilmelidir. Ornegin hava, su veya doku. Verilen bir radyasyon hiizmesi i¢in bu
problem dozimetreyi, o tip hiizme igerisinde kalibre ederek asilabilir. TLD’nin
kullanim1 ¢ok dikkat, kesin tekrarlanabilirlik ve bir zamandan diger zamana
uygulamada benzerlik ister. Dogruluk ve kesinlikteki en biiylik problem zaman
igerisinde TLD’nin farkli muamelelerinden kaynaklanir. TLD’ler kii¢iik
dozimetrelerden biiyiik sinyaller verdikleri i¢cin genellikle hastalarin bedenindeki
Olciimler i¢in tercih edilir. TLD nin boyutlar1 viicuttaki kullanimi i¢in onu elverisli
yapar.

Baz1 yalitkan ve iletken maddeler 1sitildiklari zaman 1sima yaparlar. Bu
fiziksel olaya "isitma ile 1s1ma" anlamina gelen termoliiminesans (TL) denir.
Termoliiminesans (TL) yontemi madde i¢inde depolanan "Uranyum" (U), "Toryum"
(Th) ve "Potasyum" (K) gibi uzun Omiirli radyoaktif izotoplarin bozunmasi
sonucunda ortaya ¢ikan alfa (o), beta (B) pargaciklar ile gama (y) 1sinlar tarafindan

taginan enerjinin madde igerisinde birikmesi olayma dayanmaktadir.
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Mineralleri olusturan kristaller, ¢evrelerinden kaynaklanan 1sinimin etkisiyle,
blinyelerinde bir miktar enerji depolarlar. Bu enerji depolanmasi, serbest
elektronlarin, kristal yap1 icerisinde bazi nedenlerden dolay1 olusan ve "tuzak" olarak
adlandiran kusurlarda yakalanmasiyla meydana gelir. Bu enerji, kristal yap1
i¢erisinde zaman ilerledikge birikir.

Termoliiminesans (TL), genellikle ¢alisilan 6rnegin belli bir sicakliga kadar
sabit bir hizla 1sitilmasiyla kristal igerisinde bulunan elektron tuzaklarinin
bosaltilmas1 yoluyla maddede biriken enerjinin serbest birakilmasi temeline dayanir.
Tuzaklanmis bir elektron kristaldeki 1sisal titresimlerle ¢ikarilabilir. Sicaklik miktari
arttikca daha derin tuzaklardaki elektronlarin ¢ikarilma olasiligi artmaktadir.
Elektron tuzaklarmin bosaltilmasi sirasinda yayilan liiminesans sinyali sicakliin bir
fonksiyonu olarak kaydedilir. Karakteristik TL sinyali ‘1s1ma egrisi’ (glow curve)
olarak adlandirilir.

Bir TL 1s1ma egrisi diizgiin; tepesiz devam edebilir. Bunun anlami, 1s1ma
egrisinin farkli diizeylerdeki tuzaklardan agiga cikan elektronlarin olusturdugu
birbirini Orten tepeler igcermesidir. Elektronlarin derin tuzaklardaki omri, si1g
tuzaklardakinden fazladir. Normalde 200°C’den daha diisiik sicakliklarda i1sima
egrisi veren tuzaklardaki elektronlar, ¢evre sicaklik kosullarinda uzun siire kalmalar
durumunda bu tuzaklardan ¢ikabileceklerinden, dozimetrik amag i¢in uygun degildir
(Aitken, 1985). Dozimetrik 6l¢iim i¢in 300°C ya da daha yiiksek sicakliklarda olusan
kararli 1s1 egrileri uygundur (Wintle, 1993).

Termoliiminesans (TL) yOntemi ge¢misten gliniimiize bircok asamadan
gecerek gelmistir. Termoliiminesans teoremi: 17. yy’da ilk kez Robert Boyle (1664)
tarafindan gozlenmistir. Boyle, elmas1 avucunun igerisinde 1si1tt1§1 zaman, parlaklig
karanlik bir odada kolaylikla goriilen 1s1k bigiminde dagildigini gozlemlemistir.
Uygulamali fizikteki etkinin giiniimiizdeki kullanimi Wisconsin Universitesi’nde
Farrington Daniels’in ¢calismalar1 sonucunda ortaya ¢ikmistir (Daniels ve ark., 1953).

Radyoaktivitenin kesfinden hemen sonra, radyum i1simasi altindaki fluorit
kristalindeki TL olay1 ilk olarak Becquerel tarafindan tespit edilmistir (Becquerel,
1885). Wiedeman ve Schmidt dogal radyoaktivitenin minerallerin TL 06zelliklerine

etkisini fark etmislerdir (Wiedemann-Schmidt, 1895). Dogal fluoritteki TL olayinin
4
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jeolojik arastirmalari ilk olarak Steinmentz ve Gisser tarafindan gerceklestirilmistir.
Steinmentz ve Gisser ayrica TL spektrumlar1 yardimi ile fluorit minerali gesitlerini
simiflandirmaya ¢alismiglardir (Steinmentz-Gisser, 1936). Devam eden siiregte birgok
bilim adami kayatuzu, NaCl, kuvars ve kalsiyum gibi minerallerin termoliiminesans
Ozelliklerini incelemislerdir. Bu zaman boyunca yayilan termoliiminesansin tayfi ile
ilgili ilk eksiksiz g¢aligma 1905’te Morse tarafindan yapilmigtir. Morse bu

calismasinda, CaF, mineralini kullanmistir (Aitken, 1985). Fotokatlandiricilarin

icadindan sonra 1953 yilinda termoliiminesans Daniels tarafindan, maruz kalinan
niikleer radyasyon miktarinin 6l¢iilmesinde kullanilmistir (Daniels, 1953).

Gilinlimiizde termoliiminesans (TL) yoOntemi, dozimetrik materyallerin
incelenmesi, tuzak parametrelerinin belirlenmesi gibi c¢alismalarla birlikte tip
alaninda teshis ve tedavide de yaygin olarak kullanilmaktadir.

Termoliiminesans dozimetre materyalleri, son elli yildir niikleer tipta oldugu
gibi ¢evresel ve kisisel dozimetride de olagan uygulamalar ic¢in kullanilmaktadir
(McKeever ve ark., 1995). Bazi dogal mineraller ve sentetik kristaller
termoliiminesans dozimetre 6zelliklerine sahiptir. Ozellikle termoliiminesans (TL)
1stma tepeleri iyi belirlenmis dogal mineraller, radyasyon dozu Olgiimii icin
elveriglidir. Bu nedenle bir¢ok mineral dozimetrik 6zelliklerinin belirlenmesi amaci
ile bilimsel calismalara konu olmustur. Dozimetrik o6zellikleri test edilen

minerallerden birisi de kalsiyum fluorittir (CaF,). CaF,, dogal ve sentetik

formlarinin her ikisi de dozimetre olarak kullanilan uygun bir materyaldir (Polymeris
ve ark., 2006). Dogal fluoritin sentetik formlar1 genel olarak Disprosyum (Dy),
Mangan (Mn) ya da Tulyum (Tm) katkili olup, radyasyon dozimetrisinde c¢okca
kullanilan bir materyaldir. Dogal CaF , radyasyon dozimetrisinde son derece hassas
ve kullanigh bir termoliiminesans materyaldir (Sunta, 1985).

Dogal fluorit (CaF ,) minerali, kristal yapisina ve bulundugu boélgeye bagl
olarak beyaz, mor, mavi, yesil kahverengi, pembe, siyah ve kirmizimsi gibi degisik
renklerde  olabilmektedir. Farkli  renklerdeki fluorit mineralleri, farkli
termoliiminesans Ozellikler gosteren karmasik bir yapiya sahiptir. Fluoritin bu

ozelliklerinden dolay1 dozimetrik 6zellikleri de rengine ve bulundugu bolgeye bagh
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olarak degismekte oldugundan, termoliiminesans ydntemi kullanilarak yapilan
dozimetrik calismalarda sikca test edilen ve dozimetre olarak kullanilan bir mineral
olma 6zelligine sahiptir.

Orta Anadolu Masifi Tiirkiye’nin en 6nemli fluorit yataklarini biinyesinde
bulundurur. Masif igerisinde Akgakent ve Kaman bolgelerinde fluorit, damarlar
seklinde, tersiyer yash Ortii birimlerinde, karstik dolgular seklindedir. Karstik
karbonath yan kayaca sahip Pohrenk fluoritleri, meteollejeni agisindan diinyadaki
benzerlerine gore ayricalikli bir yer tutar. Fluoritlerin kdkenlerinin incelenmesinde
belirleyici olan faktorler, Nadir Toprak Elementleri (Lantanitler) igerikleri ve
dagilimlaridir. Orta Anadolu bélgesinde fluoritler degisik seviyelerde olugsmus ve
degisik Nadir Toprak Elementleri (NTE) icerikleri ile karakteristik 6zellik gdsterirler
(Yaman, 1985).

Yapilan bu calismada, Orta Anadolu fluoritlerinin granitik masiflerinde

goriilen damar tipli fluorit yataklarindan alinan dogal fluorit (CaF,) Orneginin

termoliiminesans (TL) 1s1ma tepelerine, tavlamanin etkisi aragtirilmigtr.
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2. TERMOLUMINESANS (TL) TEORISI

2.1. Liiminesans Tiirleri

Bir madde iizerine radyasyon geldigi zaman, enerjisinin bir kismi sogurulur
ve daha uzun dalga boylu bir 151k olarak yeniden yayilir (Stoke’s Yasasi). Bu olay
liiminesans olayidir. Yayilan 15181n dalga boyu, 151ma yapan maddenin karakteristigi
olup gelen radyasyonun karakteristigi degildir. Genellikle liiminesans olayi ile ilgili
cogu calisma, goriinen 15181 yayilimi ile ilgilidir; fakat diger dalga boylarinda da
yayilma olabilir. Ornegin ultraviyole (UV) ve kiziltesi (infrared) gibi. Biz burada
sadece goriinen 15181n yaymimi ile ilgilenecegiz.

Liiminesansa yol agan enerji kaynaklari, elektron akisi, elektrik ya da
manyetik alan, morétesi 1sinim, alfa pargaciklar1 salimimi seklindedir. Bu yolla
uyarilmig atomlar, kararli hallerine donerken disariya 1s1 ya da elektromanyetik
1sinim -ya da her ikisi birden- yoluyla enerji verirler. Atomdaki bu uyarilma en
distaki elektron kabugunda olusur. Belirtilen sekilde uyarilan atomun en dis elektron
kabugundaki elektron valans ya da degerlilik elektronu, bir iist enerji diizeyine
yiikselir. Ancak bu enerji diizeyi kararsiz oldugundan tekrar eski enerji diizeyine
diisecektir. Bu, elektronun aldig1 enerjiyi geri vermesidir ve bir foton salinimi1 olarak
gergeklesir.

Sekil 2.1°de baz1 liiminesans tiirleri ve tanimlar1 verilmektedir.
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[ LUMINESANS ]

@loresans: Istma ile uyarilan ve uyarma 1$1mas>

kalktiktan sonra, 10" sn’den fazla devam etmeyen

Qﬁminesanstlr. )

Gotoh’iminesans: Ultraviyole 1sikla uyarilan maddedb

olusan bir liminesans c¢esididir. Floresans ve

fosforesans olaylar1 fotoliiminesansin ozel
durumlardar.

NG J
- . — ) ~
Termoliiminesans: lyonlagsma radyasyonu ile uyarilan

baz1 cisimler sicaklik yiikseldiginde bir liiminesans

gosterirler. Bu 1s1maya termoliiminesans denir.

e , . A
Yavas Floresans: Hig¢ 1sitilmadan ve saniyenin kesri

\mertebesinde 151ma gosteren bir liiminesanstir. )

(Sonuliiminesans: Yiiksek frekansli ses dalgalar Veyz;

E‘ononlarla meydana gelen bir liiminesans tiirtidiir.

Ve X ~
Katodoliiminesans: Elektronlarin kristallere

\g:arpmamyla olusabilen liiminesanstir. )

(Elektroliiminesans: Maddeye  elektrik alaninin)

uygulanmasi ile meydana gelen liiminesans ¢esididir.
\ J

(Triboliiminesans: Mekanik deformasyonlar Veya?

siirtiinmelerle olusan liiminesans tiirtidiir.
N J

@adyolﬁminesans: Hizlandiricilardan, kozmib

isinlardan, radyoaktif maddelerden veya diger

kaynaklardan gelen yiiksek enerjili parcaciklarin etkisi

Qe meydana gelen liiminesans ¢esididir. .

Sekil 2.1. Liiminesans tiirleri.
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2.2. Termoliiminesansla Ilgili flk Calismalar

Bilimsel olarak kayitlara ge¢mis ilk Termoliiminesans (TL) teoremi: 17.
yy’da ilk kez Robert Boyle (1664) tarafindan gdzlenmistir. Boyle, elmas1 avucunun
igerisinde 1sitti§1 zaman, parlakligl karanlik bir odada kolaylikla goriilen 1s1k olarak
dagildigin1 gézlemlemistir. 1676’da Elsholtz, fluorspar mineralinde de benzer bir etki
gozlemlemistir (Seeley, 1975). Bu gozlemle ilgili ilk yorumlar, isitmanin (1s1
enerjisinin) dogrudan 1s18a doniistiigli seklinde yapilmistir. Oldenburg 1676’da
(Oldenburg,1676) "Smaragdinus fosforu" adli bir mineralin TL’si ile ilgili olarak
maddenin, yaydigr 1s1gin kaynaginin sadece ates oldugunu yazmustir. Du Fay
1726’da (Du Fay, 1726) liiminesansin 1sitma esnasinda materyallerin i¢inde yanan
bir siilfirden kaynaklandigini diistinmiis, ama sonradan 1738’de TL’nin aslinda
gecikmis bir fosforesans siirecinden bagka bir olgu olmadigini kanitlayan delilleri
bulan ilk kisi de kendisi olmustur (Du Fay, 1738). Du Fay’in dogal kuvars minerali
ile ilgili deneyleri gdstermistir ki, TL, materyali 15132 maruz birakmakla yeniden
aktive edilebilmektedir. Isitma, sadece 1s1may1 uyaran etkendir, kesinlikle nedeni
degildir.

Deribere’nin (Deribere, 1936) raporuna gore, 1821°de Calloud adli Fransiz
kimyaci, siilfat kinini 1sittiginda, 100°C-180°C arasinda mavi bir 151k yayarak
liiminesans yaptiginit gozlemistir. 1864’te iinlii astronom William Herschel’in oglu
Alexander Herschel tarafindan diinya dig1 minerallerden Middlesborough aerolitinin
i¢ kisimlarindan elde edilen tanecik ve tozlarin kizgin bir iitiiyle 1sitildiklar1 zaman
sartya yakin beyaz renkte bir 1s51ma yaptiklari gézlenmistir (Herschel, 1864). 1867°de
Becquerel, florsparin isitilinca liiminesans yaptigni rapor etmistir (Rutherford,
1913).

Radyoaktivitenin kesfinden hemen sonra, radyum i1simasi altindaki fluorit
kristalindeki TL olay1 ilk olarak Becquerel tarafindan tespit edilmistir (Becquerel,
1885). Literatiirde ilk defa "Termoliiminesans" ismini kullananlar Wiedemann ve
Schmidt’tir (Wiedemann ve Schmidt, 1895). Wiedeman ve Schmidt’in deneyleri ile
daha 6nce yapilan TL goézlemlerinin farki; termoliiminesansi laboratuvar ortaminda

elektron demetiyle saglamis olmalaridir. Bu tiir liiminesans yapay liiminesans olarak

9



2. TERMOLUMINESANS (TL) TEORISI Mehmet YUKSEL

da bilinir. Wiedeman ve Schmidt, genis bir fosfor grubu iizerinde ¢alismalar
yapmiglardir. Dogal 6rneklerin termoliiminesansini laboratuvar ortaminda ¢aligarak
ilk kez yaymlayan bilim insanlar1 ise Trowbridge ve Burbank’tir (Trowbridge ve
Burbank, 1898).

Radyasyon nedenli TL arastirmalari, Marie Curie’nin 1904’te doktora tezini
yaymlamasiyla artis kazanmistir. Curie, deneylerinde fluorit gibi bazi maddelerin
wsitildiklart zaman termoliiminesans 6zellik kazandiklarini, 1s1malarinin bir siire sonra
sondiiglinli, fakat tekrar 1sitildiklarinda veya radyasyona tutulduklarinda bu
ozelliklerini yeniden gosterdiklerini gozlemlemistir.

Lyman’m bildirdigine gére (Lyman, 1932), TL ile ilgili yaymlanan ilk eksiksiz
calismay1 fluorit iizerinde Morse 1905°te yapmistir. CaF, minerali Morse’un
arastirmasinin konusuydu (Aitken, 1985).

1923’te Lind ve Bardwell radyasyon nedenli TL c¢alismasini radyum
kullanarak bazi kiymetli tag ve saydam minerallerle ger¢eklestirmislerdir (Lind ve
Bardwell, 1923). Bu ¢alismay1, Wick’in 1924°te fluoritle yaptig1 dogal TL gozlemi
izlemistir (Wick, 1924). Daha sonra Wick ve arkadaslari, sectikleri dogal mineraller
ve sentetik fosforlar lizerinde X-151m1 ve elektron demetiyle uyarim saglayarak TL
calismaya devam etmislerdir.

1927°de Frisch tarafindan katod 1sinlarina tabi tutulan NaCl kristalinde TL
gozlenmistir (Weinberg ve Merrill, 1970).

Dogal fluoritteki TL olaymin jeolojik arastirmalar ilk olarak Steinmentz ve
Gisser tarafindan gergeklestirilmistir. Steinmentz ve Gisser ayrica TL spektrumlari
yardimi ile fluorit minerali ¢esitlerini siniflandirmaya caligmiglardir (Steinmentz ve

Gisser, 1936).

2.3. Termoliiminesans (TL) Kavramm ve TL Dozimetreleri

Bazi yalitkan ve yar1 iletken maddeler 1sitildiklar1 zaman 1s1ma yaparlar. Bu
fiziksel olaya "1sitma ile 1s1ma" anlamina gelen termoliiminesans (TL) denir.
Yalitkan ve yar1 iletken maddeler iclerinde ve ¢evrelerinde bulunan uranyum
(U), toryum (Th) ve potasyum (K) gibi radyoaktif elementlerin yaydig: alfa (o) ve
10
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beta () parcaciklart ile gama (y) 1smnlart gibi radyasyonlar etkisiyle, enerji
sogururlar. Sogurduklar1 enerjinin bir kismini kristal yapilarinda depo ederler.
Maddede enerji birikimi su sekilde olmaktadir: Maddeden gecen radyasyon,
yolu lizerindeki atomlarla ¢arpisir. Bu arada atomlardaki elektronlar enerji kazanirlar
ve atomlardaki enerji diizeylerinden daha yiiksek diizeylere ¢ikarlar. Bu elektronlarin
bir kismi1 kazandiklar1 enerjiyi aninda geri vererek eski yerlerine veya benzer yerlere
donerler. Bir kismi1 ise maddenin kristal yapisinda c¢esitli nedenlerle olusan ve
"tuzak" adi verilen yerlere baglanirlar. Tuzaga baglanan elektronlara "tuzaklanan
elektronlar" veya "tuzaga yakalanan elektronlar" denir. Bu elektronlar eski yerlerine
donen elektronlarin tersine radyasyondan aldiklar1 enerjiyi geri vermeyip bu

tuzaklarda biriktirmis olurlar (Sekil 2.2).

[letim Band1
S1g Tuzaklar
Derin Tuzaklar
Isima Merkezleri
Valans Bandi

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

Elektronlarin yakalandiklar1 tuzaklarda kalma siireleri, ¢evre kosullarina ve
tuzak oOzelliklerine baghdir. Birkag dakikadan bir milyon yila kadar elektronlari
tutabilen tuzaklar vardir. Kisa siirede bosalan tuzaklara sig, uzun siirede bosalanlara
da derin tuzaklar denir. Bizi ilgilendiren uzun dmiirlii tuzaklardir. Ciinkii bu tuzaklar
olustuklar1 andan itibaren kendiliklerinden bosalmadiklart i¢in maddenin aldig:
radyasyon miktarini tam olarak yansitirlar.

11



2. TERMOLUMINESANS (TL) TEORISi Mehmet YUKSEL

Flektronlart tuzaklardan kurtarmamin yollarindan biri maddeyi 1sitmaktir.
Isitma sonucu tuzaklardan kurtarilan elektronlar birer 151k tanecigi (foton) salarak
diisiik enerji diizeylerine donerler. Maddede biriken radyasyon enerjisi de boylece
151k olarak geri verilmis olur. Cikan 151k miktar1 maddenin biriktirdigi radyasyon
enerjisi miktarina baghidir. Ne kadar ¢ok enerji birikirse o kadar ¢ok 1s1k ¢ikar. Hig
enerji birikkmemigse veya biriken enerji herhangi bir nedenle, 6rnegin 1sinma yoluyla
bosalmis ise termoliiminesans gozlenmeyecektir.

Bir kristal yapida degisik derinlikte tuzaklar vardir. Bunlar, genellikle birkag
gruba ayrilirlar. Her grubun derinlifine gére bir bosalma sicakhign vardir. Madde,
sabit bir hizla isitilacak olursa, tuzaklar, Sekil 2.3’te goriildiigii gibi siglardan
derinlere dogru sirayla bogalirlar.

Ornek icindeki elektron tuzaklar: sirayla bosalirken farkli sicakliklarda ayri
ayn tepeler meydana gelir. Kristal yapidaki kusurlar bu tuzaklardan sorumludur. Bir
elektron tuzag olarak davranan negatif iyon boslugu tipik bir tuzaktir. Tuzaklanmis
bir elektron kristaldeki isisal titregsimlerle cikarlabilir. Sicaklik yiikseldikce bu
titresimler giiglenir ve ¢ikarilma olasih@ artar. Baz elektronlar tuzaklanms

desiklerle yeniden birleserek TL 1gimasi yayarlar.

NS A2 &\\&% N

T[ : Isil yodo
' ; optiksel

~@r yayim 1,~

\- S Laik yaymm m@i
Y A

Sekil 2.3. Tuzaklanms elektronlarin bosalmasi.
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2. TERMOLUMINESANS (TL) TEORISI Mehmet YUKSEL

Tuzak gruplarinin bosalma sicakliklarina yaklastikca 1sima artar ve bir
maksimum deger aldiktan sonra azalmaya baslar. Bu azalma bir sonraki tuzak
grubunun bosalmaya basladig1 sicakliga kadar devam eder. Ondan sonra yeniden
artmaya baglar. Isimadaki bu artma ve azalmalari, sicakliga karsi gosteren egriye
"isima egrisi" (glow curve) denir. Sekil 2.4°te bir seramik pargasinin dogal ve
radyasyona tutulmus o6rneklerinin 1s1ma egrileri goriilmektedir. Bu egrilerdeki 1s1ma
doruklari (tepe noktalar1) degisik derinlikteki tuzak gruplarinin bosalma sicakliklarini
gostermektedir. Tuzak gruplarmin birbirinden ¢ok farkli derinlikte olmasi
durumunda 1s1ma doruklar1 belirgin bir sekilde goriiliir. Eger, gruplarin tuzak
derinligi birbirine yakinsa 1sima doruklar1 da yakin sicakliklarda olacaklar igin
birbirlerini etkilerler ve tek tek belirmeyip genis bir egri seklinde ortaya ¢ikarlar. Bu
durumda egrinin ka¢ doruktan olustugu ilk bakista anlasilmaz. Sekil 2.4’teki egriler

birka¢ dorugun girisiminden olusmaktadir (Tiiretken, 1984).

200 1
'3 160
s
§ 120
e
p
< -
£ A
p— LO !
100 200 300 00 0
Sicaklik (°C)

Sekil 2.4. Bir seramik parcasinin 11ma egrileri
a) Dogal 1s1ma egrisi
b) Dogal+laboratuvar dozu almis 6rnegin 1s1ma egrisi

¢) Karacisim ig1masi
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Sekil 2.5’te TL olayinin acgiklamasi ve modeli goriilmektedir. Kusursuz ideal
bir kristalin TL 6zelligi gostermesi beklenmez. Elektron tuzaklari ve liiminesans
merkezleri ilgilenilen minerallerin  kristal  Orgiilerindeki  bozukluklardan
olugmaktadir. Bu bozukluklara 6rnek olarak yerinde olmayan bir iyonu veya
konumunda olmayan bir atomu gosterebiliriz. Baslangicta TL’nin nasil olustugu
diisiiniildiiglinde bu bozukluklar kristal i¢in 6nem tasimaktadir ve dozimetrenin
temelini de bunlarin arasindaki elektronlarin hareketleri olusturur.

Iyonlasma radyasyonu, bir TL fosforuyla ve cevresindeki ortamla etkilestigi
zaman fosfor tarafindan enerji sogurulur ve detektore gelen radyasyon ile orantili
olarak tuzaklar tarafindan depolanir. Bu enerjinin bir kismi, fosforu isisal olarak
uyararak Olgiilebilir 151k cinsinden serbest birakilabilir. Isik ¢iktis1 ya fosforun
1sitilmasi sirasinda sicakligina karsi gizilerek veya 1sitilmasi sirasinda zamana karsi
cizilerek bir 1s1ma egrisi olusturulur. Bazi durumlarda 1s1ma egrisi altindaki integral,
bazi durumlarda da 1s1ma tepesinin yiiksekligi bicimindeki doz karsiligi fosforun
maruz kaldig1 radyasyon dozu ile orantilidir.

TL fosforlar1 diger gama radyasyon detektorlerinin birgok problemini
paylasirlar. Fosforlarin ¢ogunun TL karsiliklar1 enerjiye baghdir, ¢ogunlukla 100
keV’in altindaki fotonlarin enerjilerini fazlalastirarak karsilik (yanit) verirler.
Fotonlarin enerjisine olan bu baglilik, fosforun uygun bir muhafaza i¢ine alinmasiyla
minimuma indirilir. Maalesef fosforu muhafaza i¢ine almak veya paketlemek, eger
fosfor kiiresel simetriye sahip degilse, siklikla yone ait bagimliliga neden olmaktadir.
Ayrica fosforlarin ¢ogunun iizerine 15181n veya nemin etkisini minimuma indirmek
icin paketlenmesi gerekmektedir. Cam iginde kapsiile yerlestirmek bu sorunlardan
korur; fakat siklikla cam igerisindeki potasyumdan ( *’ K) dolay1 kendi radyasyonuna
neden olur. Baz1 fosforlar zaman igerisinde depolanarak sinyali kaybederler buna
"fading" (solma) denir; solma orani genellikle sicaklikla artar. Solma son derece
karigik bir siire¢ olarak literatiirde genis olarak tartisilmig ve genellikle silire¢ ve
etkileri ile ilgili sonuglar birbirleriyle uyumsuz olmustur.

Diisiik 6lgme limitinde oldugu gibi bu problemler uygulamalar i¢cin dnem

teskil etmistir. Bu uygulamalarda ¢evre kosullari, 6zellikle sicaklik, radyasyona

14



2. TERMOLUMINESANS (TL) TEORISI Mehmet YUKSEL

maruz kalma gibi, birbirlerinden farklidir. Olgiilebilen radyasyon miktar1 1 mrad’a

kadar inebilir ve genis bir enerji spektrumuna dagilir.

4 [letim 3and:
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Sekil 2.5. Termoliiminesansin agiklanmasi ve band modeli (Leute, 1987).

2.4. Kristal Kusurlari

Gergek kristaller hicbir zaman kusursuz degildirler. Alasimlarda soguk
sekillendirilebilirlik, yar iletkenlerde elektrik iletkenligi, atomlarin hareket hiz1 ve
metallerde korozyon gibi bir¢ok fiziksel ve mekanik o6zelligi kapsayan kusur
igerirler. Kristallerin miikkemmelliginin bozuldugu an kristal kusurlar1 ortaya ¢ikar.
Bir¢ok degisik tipte kusur vardir. Kristalin {iretimi veya dogal olusum islemleri bir
kristalde hangi tip kusur oldugunun belirlenmesinde 6nemli faktorlerdir. Kristal
kusurlar1 dort ana baslik altinda toplanabilir. Bunlar, noktasal kusurlar, cizgisel

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

Kristal kusurlarinin en basit sinifi nokta kusurlaridir. Bir atomun kendine ait
yerde bulunmamasi demek olan atom bogluguna nokta kusuru denir. Atom bosluklari
metallerde denge kusurlaridir ve olusma enerjileri yaklasik olarak 1-2 eV’tur.
Metallerde bi¢im degistirme, yliksek sicakliklardan diisiik sicakliklara aniden diisme
ilave bosluklar olusturabilmektedir. Sekil 2.6’da nokta kusurlarinin temel tiirleri
goriilmektedir. Bosluk kusurlar1 atomdaki bosluk sayisina gore iice ayrilmaktadir.
Eger tek bir bosluk varsa F merkezli bosluk kusuru, iki bosluk varsa M merkezli
bosluk kusuru ve ii¢ bosluk varsa R merkezli bosluk kusuru olarak adlandirilmistir.
Olugmast i¢in 1-2 eV’ye gereksinim olan bosluklar, 6rgli arasi fazlaliklar (ara yer
atomu), kristallerde 1sisal uyarilmanin bir sonucu olarak meydana gelirler ve sayilari
sicaklikla hizla yiikselir. Bu kusurlarin pargacik 1simimi ile olusumu da ¢ok
onemlidir. Ornegin bir niikleer reaktdrde yiiksek enerjili ndtronlar atomlar: normal
konumlarindan oynatirlar (Beiser, 1995).

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

Bir iyonik kristalden iki kars1 yiiklii iyon yok oldugunda "Schottky Kusuru"

denilen katyon-anyon ikili boslugu olusur.
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Sekil 2.6. Bir kristalde nokta kusurlar.
a) Bosluk kusuru (F Merkezli)
b) Bosluk kusuru (M Merkezli)
¢) Bosluk kusuru (R Merkezli)
d) Ara yer atomu

e) Ara yer safsizlif1

2.4.2. Cizgisel Kusurlar

Bir ¢izgi boyunca Orgiiniin garpilmasina neden olan 6rgii kusurlandir.
Kristalin katilasmasi sirasinda olusurlar. Cesitli ¢izgisel kusurlar Sekil 2.7°de

goriilmektedir.
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Dug et ile e Py . ® .
atomlart kaydirrsak

Sekil 2.7. Bir kristalde ¢izgisel kusurlar.

2.4.3. Yiizeysel Kusurlar (Tane Simirlar)

Bir kristal kiigik kristal taneciklerinden olusmustur. Genellikle kristal
malzemeler bu tip kristal taneciklerinin iist iiste yigalmastyla olusturulmustur. Kiigiik
metal tanecikler diizglin olmalarina ragmen birlesme aminda birbirleriyle agi
yaptiklanindan yiizeyde kusur olustururlar. Tane simirlan, gok kristalli metallerde
farkli yonelimdeki taneleri birbirinden ayiran ylizey kusurlandir. Metallerdeki tane
siirlari, katilagma sirasinda farkli ¢ekirdeklerden olusan ve aym zamanda biiyiiyen

kristaller birbirine degince olusur.
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2.4.4. Hacimsel Kusurlar

Hacimsel kayma kusurlarinin olugmasi i¢in gereken enerji miktar1 oldukga
fazladir. Hacimsel kusurlarin basinda kayma kusuru gelmektedir. Kayma kusuru, bir
atom dizisinin dogru yerinde olmadigi bir kristal kusurudur. Kayma kusurlarinin iki
temel tird vardir. Sekil 2.8 bir atom tabakasinin bir kisminin ortadan kalkmasi

sonucu olusan kenar kayma kusurunu gostermektedir.
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Sekil 2.8. Bir kristalde hacimsel kusurlar.

Kuvvet uygulanan bir kristal, yapisindaki kayma kusurlart konum
degistirdikleri i¢in kalic1 sekil bozukluguna ugrar. Sekil 2.8.a’da kenar kayma kusuru
olan bir kristalin baglangigtaki yapist gosterilmektedir. Kayma kusurunun altindaki
tabakada bulunan atomlar, {istlerindeki atomlarla olan baglarmi birer birer
kaydirirken, kayma kusuru saga dogru ilerler (Sekil 2.8.b). Sekil 2.8.c’de kristal
kalict sekil degisikligine ugramaktadir. Diger tiir dislokasyon vida kayma
kusurlaridir. Bir vida kayma kusurunun olusumunu g6z Oniinde canlandiralim.
Miikemmel bir kristalde yarim bir kesik yapildigini ve Sekil 2.9°daki gibi kesigin bir
tarafinin diger tarafina gore yerinden oynatildigini diisiinelim. Atom tabakalari

kayma kusurunun etrafinda spiraller olustururlar (Beiser, 1995).
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Sekil 2.9. Bir kristalde vida kayma kusuru.

Enerji seviyeleri kusurun ve orgiliniin yapisina bagli olarak tek veya dagilmis

olabildikleri i¢in kristal kusurlar1 liiminesans olaylar1 i¢in 6nemlidir.

2.5. Termoliiminesans Teorileri

2.5.1. Mott-Seitz Gosterimi

Mott-Seitz (Seitz, 1940; Mott, 1948) mekanizmasinda uyarilmis durum ve
temel durum arasindaki elektronik gecisler bigimsel koordinat diyagramiyla bigimsel
koordinat kusuru yakimindaki atomlarin yer degistirmesidir ve dengede temel
durumdaki elektron minimum enerjidedir (A noktasi). Radyasyondan enerji
sogurulmast uyarilmis durum B’ye gecisle sonucglanir. Sekil 2.10°da Mott-Seitz
mekanizmasi goriilmektedir.

Uyarilmis durumda minimum enerji i¢in bi¢imsel koordinat temel
durumdakinden farklidir. Bunun i¢in elektron yeni minimum enerjiye (C noktasina)
ulagsmak i¢in E, kadarlik enerji kaybeder. CD gecisi liminesans yayilimi ile
sonuglanir. Bigimsel koordinat yeniden diizenlenir ve elektronun orijinal konumuna

(A noktasi) geri donmesi sirasinda E, kadarlik enerji kaybeder. Liiminesans enerjisi

CD, sogurulan enerji AB’den E,+ E, kadar azdir. Boylece yayinim bandi, sogurma

bantlarinin uzun dalga boylu kisminda bulunur.
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TFemel

Uganinug

Enerji

Bi¢cimsel Koordinat

Sekil 2.10. Mott-Seitz mekanizmasi.

Eger elektron uyarilmis durumda AE kadar enerji sogurursa C’den E’ye gecis
olusur. Elektron temel duruma 1smim yaymlamadan geri doner fakat 1s1 yaymimi

elektronun A noktasindaki minimum enerjiye geri donmesini saglar. Bdylece
1s1masiz gegis olasiligi sicakhiga, exp(-AE/kT ) bagmtisi ile baghdir. Fakat 1g1mali

gecis sicakliktan bagimsizdir. Bir materyalin 1s1ma ve enerji sogurmayi takiben 1s1ma
gosterip gostermemesi 1s1mali ve 1g1masiz gegis olasiliklarina baglidir. Genellikle bir

fosforun 1s1ma verimi 7, 1s1mal gegis olasiligi P, ’ye

n=F, [P +P, = 1/[1+cexp(- AE/kT)] 2.1

bagintisiyla baglidir.
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2.5.2. Schon-Klasens Gosterimi

Schon-Klasens (Latyshev ve ark., 2004) mekanizmasi enerji band modeline
dayanir. Yeniden birlesme (rekombinasyon), yiik tasiyicilarinin, kristal orgii
icerisinde 1s1ma olusturmak i¢in 1s1ma merkezlerindeki desiklerle birlesirler.
Yeterince yliksek sicakliklarda elektronlar direkt olarak valans bandindan 1s1ma
merkezlerine gecerler (desikler 1sisal olarak serbest kalmis olabilirler) ve serbest
desikler ilerler ve diger merkezlerde (Oldiiren merkez olarak adlandirilir) yeniden
tuzaklanirlar. Oldiiren merkezin yogunlugundaki ve sicakliktaki artis 1s1masiz gegis

olasiligini arttirir. Mekanizma Sekil 2.11°de gosterilmistir.

= @
! )
(D l (5)
| . v J)T Oldieren Werker
FHIA Merkezl
iO— 4)
i @
—3 = :
(3)
Sekil 2.11. Schon-Klasens modeli.
Elektronlarin 1g1ma merkezlerinde, yeniden birlesme ile verim
n=1/1+cexp(- W/kT) (2.2)

seklinde yazilabilir.
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Istma merkezleri diisiik sicakliklarda yeniden birlesme merkezi gibi
davranirken yiiksek sicakliklarda desik tuzagi gibi davranir. Bir yiik tasiyicisinin

tuzaktan kurtulma olasihig1 exp(— E/kT) ile orantilidir. Burada E tuzak derinligi yani

tuzak ile delokalize bant arasindaki enerji farkidir. Verilen bir sicaklik i¢in E kiiciik
ise merkez tuzak gibi davranir. Bundan dolay1 yeniden birlesme merkezleri yasak
araligin ortasina dogru, tuzaklar ise yasak araligin kenarlarina dogru yerlesmislerdir.

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

Bir 6ldiiren merkezin yiiksek sicakliklarda yeniden birlesme merkezi gibi
davranabilmesi i¢in enerji derinliginin, 1s1tma merkezinin valans banddan olan

derinliginden (W) biiyiik olmas1 gerekir.

2.5.3. Basit Model

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

seviyesi ve delokalize bant arasma (D, ve E_ veya D, ve E)) digeri ise sinir

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

davranir. Sekil 2.12°de tuzak dengi Fermi seviyesinin E , ’nin istiine yerlestirilmistir

ve denge durumunda bostur (Radyasyondan enerji sogurmadan oOnce). Bdylece
potansiyel elektron tuzagidir. Yeniden birlesme merkezi Fermi seviyesinin altina
yerlestirilmistir ve tamamen elektronlarla doludur. Bundan dolay1 potansiyel desik
tuzagdir.

Radyasyon enerjisinin sogurulmasi iletim bandinda serbest elektronlar ve
valans bandinda desikler olusturur. Serbest elektronlar T seviyesinde tuzaklanirlar.

Tuzaklanan bu elektronlar yeterince enerji sogururlarsa iletim bandina donerler.
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Tekrar serbest kalan elektronlar yeniden birlesme merkezinde tuzaklanmis desiklerle

birlesirler. Bu yeniden birlesme gecisi 1s1ma yayinimi ile sonuglanir (Sekil 2.12).

Isima yayinimi tuzakta harcanan zaman t kadar gecikir.

p=1"'=s exp(— E/kT) (2.3)

Burada,

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

k: Boltzman sabiti,

T: sicakliktir.

Sekil 2.12. Termoliiminesans igin iki seviyeli basit model. Izinli gegcisler: (1)
iyonlagsma; (2) ve (5) tuzaklanma; (3) 1sisal serbest kalma; (4) 1sinimsal yeniden

birlesme ve foton yayimimai.

Eger tuzak derinligi E, 1s1nlama sicakligi T ,’da E>>KT , ise elektron uzun bir

siire tuzakta kalir. Serbest elektron ve desikler ciftler halinde olustuklari ve yine
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ciftler halinde yok olduklar1 i¢in R seviyesinde elektronla esit yogunlukta
tuzaklanmis desik bulunmalidir. T ve R seviyeleri denge Fermi seviyesinin altinda ve
tistinde bulunduklar1 i¢in tuzaklanmis elektron ve desikler kararsiz durumu
gosterirler. Denge durumuna doniis yolu her zaman agiktir. Fakat denge durumunda
1sinlama seklindeki (perturbasyon) diisiik sicaklikta oldugu i¢in denge durumuna

donme orani (2.3) esitliginden dolay: diiser. Denge durumuna dénme sicaklig1 T, 1n

istiine c¢ikararak hizlandirilir (E<kT). Bu da elektronlarin tuzaktan kurtulma
olasiligim arttirir ve tuzaktan kurtulan elektronlar iletim bandina gegerler. Serbest
elektronlarin yeniden birlesme merkezlerindeki desiklerle birlesmeleri sonucu
termoliiminesans olusur.

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

desiklerin birlesme oraniyla orantilidir. Eger m tuzaklanmis desiklerin yogunlugu ise

I(t) = — dm)/dt (2.4)

olarak verilir.

Sicaklik yikseldik¢e elektronlar kurtulur, yeniden birlesme olusur ve
termoliiminesans siddeti artar. Elektron tuzaklar siirekli bosaldik¢a yeniden birlesme
oran1 diiser ve bodylece termoliiminesans siddeti diiserken karakteristik TL tepesi
olusur.

Sicaklik zamanin lineer bir fonksiyonu olarak,

T=T,+Bt (2.5)

bagntisina gore artar. Burada B = dT/dt *dir.

Bir elektronun tuzaktan kurtulma olasilig1 tuzak derinligi E ve sicakliga baglh
oldugu icin TL tepesinin olusacagi sicaklik araligi tuzak derinligine baglidir.
Maksimumunun konumu E ve s ile belirlenir. Sabit bir s i¢in E’nin degeri ne kadar

biiylikse tepenin olustugu sicaklik o kadar yiiksektir (McKeever, 1985).
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s sabiti genellikle "on-exponensiyel faktor" olarak adlandirilir. Fakat simdiki
uygulama i¢in daha tanimlayic1 olan "kagis frekansi" olarak adlandirilir ve birim

zamanda Orgii kafesi ile etkilesme sayisi olarak yorumlanir. Boylece s,

s = vik{AS/k}
(2.6)

seklinde yazilabilir.

Burada v birim saniyede elektronun orgii kafesi ile etkilesme sayisi, k gecis
olasiligi, AS, elektron temel durumdan uyarilmis duruma gecerken entropide
meydana gelen degisimdir. Boylece s orgii titresim frekansi ile ayni1 deger alir, yani
10"%s™". Uyarilmis durum, bir delokalize banttir yani elektronlar icin iletim bandh,
desikler i¢in valans bandidir. Bu durumda frekans faktorii yar1 kararli durumun

yakalama etki kesiti 6’ya esittir:

s=N,vo (2.7)

N, : delokalize banttaki seviyelerin etkin yogunlugu

V: serbest tastyicinin 1sisal hizi

N,, o ve v sicakliga bagli oldugu i¢in s de sicakliga baghdir.

Model, termoliiminesansin uyarilmast sirasinda degisik enerji seviyeleri
arasindaki ylik akigini tanimlayan oran denklemleri ile analiz edilir. Olay1 iki
bilesime ayirmak gerekir. Birisi 1sinlama sirasinda tuzaklarin dolmasi digeri ise 1sisal
uyarilma sirasinda tuzak bosalma olayidir. Bu durum Sekil 2.13’te gdsterilmistir.
Sekilde diizgiin bir tuzak dagilimi i¢in doldurulan enerji seviyelerini gostermek icin
kullanilan dolum diyagramlar1 gosterilmistir (Braunlich, 1979). Seklin sol tarafinda

0°K’de Fermi-Dirac dolum fonksiyonlari goriilmektedir. Uyarilmadan sonra E  "nin

altinda ve tstiindeki lokalize seviyelerde tuzaklanan elektron ve desik dagilimlarini

gosteren yeni dolum fonksiyonlari vardir. Biri elektronlar i¢in E ; ve digeri desikler
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i¢in E , olmak tizere iki "Yar1 Fermi Seviyesi" vardir. Bu seviyeler uyarilmayi

takiben olusan dengede olmayan durumu tanimlamak i¢in kullamigh araglardir.
Isitilma sirasinda dolum fonksiyonu F |, (E) derece derece uyarilma 6ncesi durumuna
geri doner.

Tuzaklanan yiik yogunluklar1 azaldik¢a yar1 Fermi seviyeleri de denge Fermi
seviyesine dogru hareket eder.

Lokalize seviyeler arasinda direkt gecisler ithmal edilmistir. Elektronlarin

iletim bandindan (E>E ) E enerjili tuzaklara gegisi (E . >E>E , ) ve desiklerin valans
bandindan (E<E,) desik tuzaklarina (E ,>E> E ) gecisleri fonon yayarak, yani
1s1masizdir.

Serbest elektronlarin iletim bandindan (E>E ) rekombinasyon merkezlerine
(E ,>E> E ) ve serbest desiklerin valans bandindan rekombinasyon merkezlerine
(E ,,>E>E ;) gecisi 1simalidir.

Adirovitch (Adirovitch, 1956), Haerings-Adams (Haerings ve Adams, 1960)
ve Halperin-Braner (Halperin ve Braner, 1960) denklemlerini genellestirerek 1sisal
uyarilma sirasinda iletim ve valans bandina giren yiik atigini tanimlayan oran

denklemlerini yazdilar. Bu denklemleri yazarsak,

d;; = I p, EINEE(E)JE-n_v, I o (E)N(E)(1-f(E))dE

- NV, fff,,m (E)N(E)(1-f(E))dE 2.8)
d:;v - jipp , (EON(E)X(E)dE -n v, fpgp (E)N(E)(1-f(E))dE
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v, jd"% (E)N(E)(1-f(E))dE (2.9)

Ef
p,(E) ve p,(E) tuzaklardan kurtulma olasiliklari, N(E) durum yogunluklari
fonksiyonu, f(E) dolum fonksiyonu, n_ iletim bandindaki elektron sayisi, n valans
bandindaki desikler, v, ve v serbest elektron ve desigin 1sisal hizlari, o, (E) ve
o, (E) elektron ve desik tuzaklarmin yakalama tesir kesiti, o, (E) ve o,,(E)
yeniden birlesme tesir kesitleridir.
E,

j N(E)f(E)dE > n (2.10)

Eu,

Bos tuzaklarin sayisi

f N(E)(1-f(E))dE = N-n 2.11)

Eg

Desik durumlarinin sayist

Ey,

j N(E)(1-f(E))dE 2 m (2.12)

EV

Sadece elektronlarin tuzaklardan kurtuldugu varsayilirsa n =0dur.

(2.13)

d
Zensexp(- £, /AT) -n (N-mAn-n,mA,,
dn =

A = v, o, yeniden tuzaklanma olasilig1
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A, =v, o, yeniden birlesme olasilig
dn
— Th (N-n)A , -ns exp(- E, /kT") (2.14)
t
am_ o mA,, (2.15)
dt
dn,

- dm/dt - dn/dt

yiikiin nétiirliigiinden,

n,+n=m (2.16)

sistemin dengeye doniisii sirasinda yayilan TL siddeti
1, =-ndm/dt (2.17)

n 1s1ma verimidir ve bir sabittir. Biitlin yeniden birlesme olaylar1 foton iiretir ve tiim
fotonlar i¢in 7 = 1’dir.

2.13-2.16 denklemleri denge durumundan uyarilan bir sistem icin 1sitilma
sirasinda elektronlarin trafigini tanimlar. Bunlar birinci derece lineer olmayan

diferansiyel denklemlerdir. n_, n, m yogunluklarinmn {i¢ii de hem zamana hem de

sicakliga baglidir (Chen ve McKeever, 1997).
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—

—— :

;?E——-———ﬂ- Fn .F-(} I ' — Fn

- Fn
Ev © Fn
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Ef l
|
i
Ev ] Fn
o L]

Sekil 2.13. Diizgiin bir tuzak dagiliminda uyarilma oncesi ve sonrasi tuzak dolum

fonksiyonlari.

2.5.4. Yani-Denge (QE)

TL siddeti ve sicaklik arasinda bir baglantt olusturmak igin oran
denklemlerine bazi varsayimlar yerlestirilmelidir. Bu denklemlere yerlestirilen tiim
varsayimlarin en 6nemlisi yar1 dengedir.

QE varsayimi

| dnc/dt | >>| dn/dt dmjdt | (2.18)

b
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Bu varsayim basitge, iletim bandindaki serbest elektron yogunlugunun yari1 kararh
oldugunu belirtir. Eger bu varsayimi, baslangictaki serbest yiik yogunlugunun ¢ok az

oldugu varsaymmiyla (n_=0) birlestirirsek 1sisal uyarilma sirasinda iletim bandinda

hi¢bir zaman elektron birikmez.
Bu esitsizligi uygulayarak,

-dn/dt=-dm/dt=1,, (2.19)

bagintist kullanilarak n_, hesaplanir ve yerine yazilarak asagidaki denklemler

bulunur:
[ sexpi=E, /kTymo,, (2.20)
(N-n)o,+mo,,
N _
I ns exp{-E, /KT [ 1- (N-n)o, (2.21)

(N-n)o,+mo,,

(2.20) ve (2.21) denklemleri TL yayinimui i¢in genel bir tuzakli bagint1 (GOT) olarak
adlandirilir (Levy, 1985, 1991). (2.21) denklemindeki kare parantez igerisindeki

ifade 1s1sal olarak yeniden tuzaklanmama olasiligidir.

2.5.5. Randall-Wilkins Teorisi ( Birinci Derece Kinetik )

Randall ve Wilkins tuzaklardan kurtulan elektronlarin  tekrar

tuzaklanmadigin1 yani mo,, >>(N —n)o, oldugunu varsaydilar. Bu sart baslangigta

dogru goriilmekle beraber, daha sonra tuzaklanan elektronlar azaldik¢a dogru

olmama olasilig1 artmaktadir. Yavas tuzaklanma sartindan GOT denklemi

1, =nsexp{-E, [kT } (2.22)

denklemine doniisiir.
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1,,=-dn/dt= - dm/dt denkleminden -dn/dt ~ n’dir. Bdylece birinci dereceden bir

reaksiyondur. (2.22) denkleminin t=0’dan t=t’ye integrali alinarak Randall-Wilkins

bagintisi;

I, =n,sexp(-E, /kT ) exp[- s/ ]Cexp{—E, [k6}do ] (2.23)

Ty

olarak bulunur. Burada 8, sicaklig1 gésteren bir degiskendir.
Bu ifade karakteristik bir T,, sicaklifinda maksimum bir yogunluk ile Sekil

2.14’teki gibi ¢an seklinde bir egri verir.

o o

Isima (a.u.)
N
I

Tm  Sicaklik (°K)

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

1s1ma tepesi: Asimetrik ya da geometrik faktor olarak tanimlanan u,= %) , 0.42

tipik degerine sahiptir (Bos, 2007).

Birinci derece kinetiginin maksimum noktas1 asagidaki sekilde bulunur. Ilk
once I, denkleminin logaritmasi alinir. Daha sonra tiirevi alinir ve T =T, *de sifira

esitlenir. Boylece s hesaplanmis olur.
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S = ﬂE/kTMZ {E, /KT, }
(2.24)

Eger E ve [ sabit fakat n, degisiyorsa tepe yiiksekligi de degisir. Fakat
tepenin konumu degismez. Bu birinci dereceden TL egrilerinin 6nemli bir
karakteristik ozelligidir. Birinci dereceden TL egrilerinin bir diger karakteristik
ozelligi de tepenin asimetrisidir. Diisiik sicaklik kismi yiiksek sicaklik kismindan
daha genistir. Kararli tuzak derinligi (E,) arttik¢a, tepe maksimumu daha yiiksek
sicakliklara dogru kayar. Tepenin yiiksekligi azalir ve genigligi artar. Isitma oran1 (J3)
arttikca tepe yiiksek sicakliklara dogru kayar. Tepenin yiiksekligi artar ve tepe alani
da g ile degisir.

Randall-Wilkins birinci derece TL denkleminin o6zellikleri Sekil 2.15°te

goriilmektedir.
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Sekil 2.15. Randall Wilkins birinci derece TL denkleminin o6zellikleri; (a) n,
1sinlamasindan sonra, tuzaklanmis doz tasiyicilarinin yogunlukla degisimi. (b) E,
aktivasyon enerjisi ile degisimi (c) Parametre de@erleri: n,= Im~>; E= 1 eV;
s=1x10"%s™", s kacis frekansi ile degisimi. Biitiin egriler igin 1sitma orani

B=1°Ks " dir. Belirlenen tepenin maksimum konumu n ,’la degismez (Bos, 2007).

34



2. TERMOLUMINESANS (TL) TEORISI Mehmet YUKSEL

2.5.6. Garlick-Gibson Teorisi (Ikinci Derece Kinetik)

Garlick ve Gibson elektronun yeniden tuzaklanma olasiliginin, tuzaklanmis

desiklerle birlesme olasilifindan daha yiiksek yani (N-n)o,>> mo,, oldugunu

varsaydilar.

N > n ve n=m esitsizligi GOT bagintisina uygulandiginda,

1,=-dn/dt=-5] o,/No,, 1> exp{-E,[kT } (2.25)

mn

denklemi elde edilir.
Birinci derece olayn tersine, (N-n)o,>> mo,, esitsizligi baslangicta dogru

ise tiim tepe boyunca sabit kalir.
c,=0,, i¢in;
1, =- dn/dt=s/N xn’exp{-E, [kT } (2.26)

I,,=s/Nn,* exp{-E, /KT }[ 1+ sn /N | exp{-E,[kT}d0 17 (2.27)

Ty

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

n, arttik¢a ikinci TL tepesinin n, ile orantili olarak biiylimesi ve diisiik sicaklik

kismina dogru kaymasidir. (2.24) denklemi

L= n," s'exp{-E, [KT}[ 1+ n,s'[B | expi-E, [kT }d0 ] (2.28)

Ty

seklinde degistirilmistir. Burada,
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s'=s/N, c,=0, Ve s'=so,/No,, c,*0,,

s': b=2 durumu i¢in indirgenmis etkin 6n exponansiyel faktor
s": etkin 6n exponansiyel faktor

b: kinetik derece

I,=n,s" exp{-E,/kT}[ 1+ s"/ J. exp{-E, /[kT }d6 ] (2.29)

Ty

Bir TL tepesinin konumu hem E,’ye hem de s’ye bagh oldugundan ikinci
derece tepe igin n, arttikca s"artar. Bu da TL tepesinin disiik sicakliklara kaymasina
neden olur. Ikinci derece TL tepesinin bir diger dzelligi de birinci derece tepesinden
daha genis ve simetrik olmasidir. Ikinci derece reaksiyonda, serbest kalan
elektronlarin biiyiik ¢ogunlugu yeniden birlesmeden Once tuzaklanirlar. Boylece
1s1n1m yayinimindan gecikmeye ve yayinimin genis bir sicaklik araligina yayilmasina

neden olurlar.

Istma tepe noktasi lizerinde, kinetiklerin mertebesinin etkisi Sekil 2.16°da
gosterilmigtir. Ayrica sekilde, tek tip tuzaktan gelen iki 1s1ma egrisi de

karsilastirilmistir.

TL Siddeti (a.u.)

t{_’_n - " \,‘\
et el e ——— S

Sicaklik (°K)

Sekil 2.16. I, Birinci derece 1s1ma egrisi sekli, 11, ikinci derece 1s1ma egrisi sekli: Iki

egri arasindaki biiyiik fark, egrinin al¢alan kisminda goriilmektedir.
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Garlick-Gibson ikinci derece TL denkleminin Ozellikleri Sekil 2.17’de

goriilmektedir.
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Sekil 2.17. Garlick—Gibson ikinci derece TL denkleminin o6zellikleri; (a) n,
1sinlamasindan sonra tuzaklanmis doz tasiyicilarinin yogunlukla degisimi. (b) E,
aktivasyon enerjisi ile degisimi (c) Tiim egriler icin £ = 1°Ks ™" 1sitma hiz1 oraninda,
digerleri sabit tutulurken n,= Im; E= 1 eV; s/N =1x10"”s ' m’ parametrelerinden

birinin degistirilmesi sonucu sicaklikla TL yogunlugunun degisimi: Belirlenen
tepenin maksimum konumu Sekil 2.17.a’da n,’la degisir (Bos, 2007).
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2.5.7. Genel Mertebe Kinetigi

Birinci ve ikinci derece kinetik sartlar1 saglanmadig1 zaman, arada bulunan
(intermediate) durumlara genel mertebe kinetigi uygulanir. May ve Partridge genel

derece kinetigi i¢in bir empirik TL bagintis1 gelistirdiler (McKeever, 1985).
I,=n"s" exp{-E, kT } (2.30)

30 g

Burada s'’niin birimi m “"dir ve b genel derece kinetigi parametresidir. b+ 1

icin (2.27) bagintisinin integralini alarak asagidaki genel dereceli empirik TL

bagintisi elde ederiz.

1,,=n,s" exp{-E, /kT }[1-(b-1) 5"/ S j exp{-E, /k6 d@}]7"" (2.31)

Ty

Gelistirilen bu genel mertebeli empirik TL bagintisinda s’ ’niin biriminin kinetik
mertebeyle degismesinden dolay1 problem meydana gelir. Bu problemi gidermek i¢in

Rasheedy (Rasheedy, 1993) (2.27) denklemini
1, =- dn/dt=(n/N)"sexp{-E, kT } (2.32)
seklinde yazmay1 6nerdi.

(2.31) denkleminin integralini aldigimizda;

1, =n,"sexp{-E, /kT }N[ 1 +s(b-1)(n,/N)*"/z j exp{-E,/k6 d6}]17""" (2.33)

Ty
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Bu da empirik bir bagintidir fakat bagint1 bu sekilde yazildiginda s’nin birimi

s~' olur. Bu tamimlamayla birimin degisiminden kaynaklanan giicliik ortadan kalkar.

Verilen bir doz i¢in s sabittir ve doz orani degistikce degisir.

_ exp(E, [kT,,) L2k, b
Iy o [(1+(D 1)—E )]b_1 (2.34)

m

Asagidaki sekilde birinci, ikinci ve orta dereceden 1s1ma tepelerinin

karsilastirilmasi goriilmektedir.
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Sekil 2.18. E= 1 eV; s=1x10"”s™" ve f= 1°Ks™' parametre degerleri igin birinci
derece (b = 1), ikinci derece (b = 2), ve orta derece (b = 1.5) TL 1s1ma tepelerinin
karsilagtirilmasi. Tepeler, birinci derece 1s1ma tepesine normalize edilmistir.
Belirlenen biitiin tepeler egrinin baslangi¢ boliimiindeki artmada cakisir (Bos, 2007).
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2.6. Tuzak Parametrelerinin Hesaplanmasi I¢cin Yontemler

2.6.1. Tepe Noktalarimin Maksimum Sicakliklarina Dayanan Yontemler

2.6.1.1. iki Farkl Isitma Oranina Dayanan Yontem

Bu yonteme gore 1sitma orani, TL 1s1ma egrisinin karakteristik 6zelliklerini
etkileyen bir parametredir. Isitma orami arttifi zaman tepe maksimumu yiiksek
sicakliklara dogru kayar, tiim tepeler genisler ve TL siddeti azalir. TL siddetindeki
bu azalma 1s1sal azalmadan kaynaklanir.

Isitma oranlarmi degistirip baslangictaki tuzak yogunlugu n, gibi diger tiim
parametreleri sabit tutan degisik yontemler gelistirilmistir. Gelistirilen bu yontemler
1s1sal olarak uyarilan olaylardan bagimsiz olarak gelistirilmistir.

Booth (1958), Bohum (1954) ve Parfianovitch (1954) birbirlerinden bagimsiz
olarak c¢alisirken iki farkli 1sitma orani ve birinci derece maksimum yayinim sartini

kullanarak aktivasyon enerjisi ve frekans faktoriinii hesaplamak icin bir baginti

gelistirmislerdir.
PE, —E,
— =sexp(—+
KT P

Isitma oranlarini bu bagintida yerine yazarsak,

E )

% =sexp(—_*) (2.35)
ml ml
E -F

% = s exp( T “) (2.36)
m2 m2

bu iki bagintiy1 oranlar ve gerekli diizeltmeleri yaparsak,
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Tm2Tml
Tm2 _Tml

Y Y IR
Ea—ln(ﬂ2 )(T )k (2.37)

ml
eger F=1 ise iki 1sitma oram1 maksimum TL siddetine karsilik gelen tepe
sicakliklarmi 8lgerek E  kolay bir sekilde hesaplanir. T, 1°C’lik hata ile dlgiiliirse

E, %S5’lik bir hata verir. E, degerini (2.35) veya (2.36) denklemlerinde yerine

yazarak frekans faktori s hesaplanabilir.
2.6.1.2. Farkl Isitma Oranlarina Dayanan Yontemler

Hoogenstaraaten (1958) aktivasyon enerjisi ve frekans faktoriinii belirlemek

i¢in bir bagint1 gelistirmistir (Bos, 2007).

PE, _ — £,
TERR AT
) _ E, .1 sk
In( 5 )=( . )(Tm )+ In( Ea) (2.38)

T’ E
In(—— )’nin L’e gore grafigi, egimi 7" olan bir dogrudur ve egimden

ﬂ Tm

aktivasyon enerjisi hesaplanabilir (Sekil 2.20). TL=O oldugunda (lnz—k)’dan frekans

faktorii hesaplanir. Fakat iist iiste binen tepeler varsa hesaplamada bazi giicliikler
olusabilir. Cilinkii Olgiilen 151ma egrisinin maksimumu 1s1ma tepelerinin asil tepe
maksimumlar1 ile ¢akigsmayabilir. Béylece bu yontemle belirlenen kinetik dereceler
asil degerler olmayabilir. Bu problemi halletmek i¢in diisiik sicaklik tepeleri 1sisal
temizleme yontemi ile yok edilebilir. Bu yonteme gore 6rnek tepe maksimumundan

yluksek sicakliga kadar 1sitilir. Bu igslem tiim tepeler i¢in tekrarlanir.
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Degisken 1s1 oranlar1 yontemi ile elde edilen kinetik parametrelerde, 1sitici
eleman ve Ornek arasinda var olan sicaklik farki c¢ok biiylik hatalara sebep
olabilmektedir. Kitis ve Tuyn (1998), bu sicaklik farkindan kaynaklanan hatayi

diizeltmek ve farkli 1sitma oranlarinda asil tepe sicakliklarini belirlemek igin;

— B,
T =T! -Cln(“- 2.39

J

bagmntisini gelistirdiler. Burada T/ ve T!, B . ve f, 1sitma oranlarinda tepelerin
maksimum sicakliklaridir. C, 1sitict eleman ve Ornek arasinda var olan sicaklik
farkinin ihmal edilebilecegi iki diisiik 1sitma orami kullanilarak elde edilen bir

sabittir. C’yi bulmak igin 1°C/s’nin altindaki 1sitma oranlari tercih edilir.
2.6.2. Egrilerin Sekline Dayanan Yontemler
2.6.2.1. Degisken Doz Karsihiklar: (Yamtlar1) Yontemi

Isima egrisindeki her 1s1ma tepesinin kinetik derecesini belirlemek i¢in bu
yontem kullanilir. TL teorisinin birinci derece kinetiginde, 1s1ma tepelerinin

maksimum sicakliklar1 yalnizca 1sitma orami degistigi zaman degisir. Eger 1sitma

orani sabitse maksimum yayimnim sartinda baslangigta tuzaklanan elektron sayist n,

olmadig icin maksimum sicaklik doz oraniyla degismez ve deneysel hata limitleri

icerisinde (p2°C) sabit kalir. Genel mertebe kinetiginde ise tepe sicakliklari artan
doz oraniyla diisiik sicakliklara dogru kayar. Eger doz orani, f ¢arpani kadar artiyorsa

tepe maksimumundaki kayma

T Tk(i—1)

A= =y
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bagntisi ile belirlenir. T,=T  ise orijinal tepe konumudur. T,>T, ise doz artisindan

sonraki tepe konumudur (Bos ve Dieldorf, 1991).

2.6.2.2.T,,-T Yontemi

Isima egrisindeki tepelerin kinetik dereceleri 7, —T7,,, yOntemiyle de

belirlenebilir. Bu yontemde, Ornek 1sinlandiktan sonra ilk tepenin diisiik sicaklik
kismina karsilik gelen bir sicakhiga (7, ) 1sitilir. Ornek daha sonra oda sicakliginda
sogumaya birakilir ve 1s1ma egrisinin geri kalanini elde etmek i¢in 6rnek ayni 1sitma
oraninda tekrar 1sitilir ve 7, belirlenir. Yontem, yeni 1sinlanmis bir 6rnek {izerinde
grafigi

veya isitilmig/isinlanmig 6rnek tzerinde birgok kez tekrarlanir. 7, - T,

Sekil 2.19°da goriildiigii gibi merdiven basamagi seklindedir. Bu yontemle tepelerin
sayis1 da belirlenir ve her plato bdlgesi her tepenin yaklasik konumunu, yani tepenin

hangi sicaklikta olustugunu belirler. Plato bolgesinin bitimindeki 7, ’deki kademeli

artis kinetik derecenin birden biiyiikk oldugunu gdsterir. Birinci derecede TL

kinetiginde ise 7, bir sonraki plato bolgesine keskin bir artis gosterir (Bos ve

Dieldorf, 1991).

Ll T
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Sekil 2.19. T, - Aktivasyon enerjisi grafigi (Topaksu ve Yazici, 2007).
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2.6.2.3. Baslangictaki Artis Yontemi

Bu yonteme gore TL 1s1ma egrisinin baslangicinda tuzaklanan elektronlarin

yogunlugu n, sicaklikla ¢ok az degisir ve bdylece sabit olur. Sicaklik tepe

maksimumundan kiigiik bir T, sicaklifina yiikseldikge,

T

1, =n,sexp(-E,/kT ) exp[- s/ jexp{—E[/kH}dH ]

Ty

denklemindeki ilk exponansiyel terim artarken ikinci exponansiyel terim bire esittir.

Sicaklik arttikga (T> T,) ikinci terim azalmaya baglar. Bundan dolay1 birinci ve

genel derece kinetik denklemleri

Ea
kT

I(T) = Aexp(-—%) (2.40)

seklinde basitlestirilir. Burada A bir sabittir ve TL siddeti kinetik dereceden
E
bagimsizdir. In (I)’nin %’ye gore grafigi, egimi, —ﬁ olan bir dogruyu verir (Sekil

2.20). Egimden aktivasyon enerjisi ( E,) kolayca hesaplanir. Bu yontem yalnizca
tepe maksimumu (I, )’nin ancak %10’una kadar olan baslangi¢ bdlgesine uygulanir.
Tepenin baglangicinda siddet c¢ok diisiik veya 1sima egrisi birden fazla 1sima
tepesinden olusuyorsa, elde edilen aktivasyon enerjileri asil degerlerini yansitmaz.
Bundan dolay1 E, degerlerindeki hatalar1 azaltmak igin yiliksek sicaklik tepeleri
kullanilir (Yazicr ve ark., 2002).

Eger TL 151ma egrisi iki veya daha fazla iist iiste binen tepeden olusuyorsa bu
yontem kullanilmaz. Buna benzer durumlara da baslangigtaki artis yontemini
uygulayabilmek i¢in 1sisal temizleme yontemi gelistirilmistir. Bu yontemde 6rnek,

ilk tepenin maksimumundan daha yiiksek bir sicakliga isitilir. Ornek bir sonraki
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tepenin sicakligindan daha yiiksek bir sicakliga isitilir. Yontem tiim tepelere

uygulanir.

In(Istma Siddeti) (a.u.)

1/Sicaklik (°K ™)

Sekil 2.20. Baslangig artis grafigi.

TL Siddeti (a.u.)

Y

Sicaklik (°K)

Sekil 2.21. Isima tepesinin baglangigtaki yiikselen kismu.
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2.6.2.4. izotermal Bozunum Yontemi

[zotermal bozunum y6ntemi TL’ye dayanan bir yéntem olmamasina ragmen
yine de aktivasyon enerjisini (E,) ve frekans faktoriinii hesaplamak icin kullanish
bir yontemdir. Bu yontemde herhangi bir 1sitma dongiisii kullanilmamaktadir.
Deneysel asamada ornekler 1sinlandiktan sonra, bir sicakliga kadar hizli bir sekilde
1sitilir ve belli bir siire o sicaklikta tutulur. Isik ¢ikisi (fosforesans bozunumu) 6l¢iiliir
ve bu yontemle tuzaklanan elektronlarin azalma oranini belirlemek miimkiindiir.

Genel olarak izotermal bozunum yontemi, asagidaki denklemin, birinci

derece kinetik i¢in T’nin sabit oldugu durumda ¢oziilmesi yoluyla kullanilir.

I(T) =¥ = M0 exp- L (2.41)
dt T T

burada n,, n’nin ilk degeri ve 7 =5~ exp(kiT) “dir (McKeever, 1985).

Yukaridaki denklemden yararlanilarak c¢izilen In(I)’ya karsilik T grafigi,

egimim=s exp(-%) olan bir dogrudur. E ve s degerlerini hesaplamak i¢in iki farkli

sabit T, ve T, degerlerinde yapilan dl¢lim sonucu bulunan m, ve m, gibi iki

egimden yararlanilarak asagidaki denklemle hesaplanabilir.

B —in( (2.42)

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

1
. . . N
Bu y6nteme gore, sabit sicaklikta tutulan bir 6rnegin bozunum siddeti i¢in I > ¢
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karsihik T grafigi bir dogru verir. Bu grafikten yararlanilarak diger mertebedeki
kinetikler i¢in hesaplamalar yapilabilir. Burada b degeri keyfidir.

2.6.2.5. Bilgisayarla Isima Egrisi Ayristirma Yontemi (Computerised Glow-
Curve Deconvolution, CGCD)

CGCD, TL 1s1ma egrilerinden tuzak parametrelerini belirlemenin en énemli
yontemlerinden birisidir. Isima egrisini analiz etmek icin bir Bilgisayarla Isima
Egrisi Aynistirma (CGCD-Computerised Glow-Curve Deconvolution) programi
kullanilir. Program Hollanda’daki Delft Reaktor Enstitiisii’nde gelistirilmistir (Bos,
1993). Bu program 1s1ma egrisini ayn1 anda en az dokuz tepeye ayirma kapasitesine
sahiptir. Bu bilgisayar programinda iki farkli model kullanilmistir. Ilk modelde 1s1ma
egrisi birinci derece kinetiginden elde edilir.

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

egrisini olusturur.

(T)=Y1,(T) +a+bexp(T) (2.43)

i=1

I(T) uyarlanmis toplam 1s1ma egrisidir. Burada a, diskin ve dozimetrelerin giiriiltii

katkisidir.

2.7. X-Isim1 Toz Kirinim (XRD) ve X-Isin1 Floresans (XRF) Yontemleri
2.7.1. X-Isim1 Toz Kirinim (XRD) Yontemi

Mineraller gibi amorf olmayan materyallerin ii¢ boyutlu yapisi, bir kristal
orgilideki atomlarin tekrarlanan diizenli diizlemleriyle tanimlanir. Odaklanmis bir x-

1511 demeti, atomlarin bu diizlemleriyle etkilesime girdiginde, 151k demetinin bir
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kismui yayilir, bir kismi atom tarafindan sogurulur, bir kismi1 sagilir ve diger bir kismi
da kirilir. Bir kristallesmis kat1 tarafindan bir x-151n1 demetinin kirinimi, bildigimiz
gokkusagi olusumundaki su damlaciklarinin 15181 kirmasina benzer. X-1sin1, her bir
mineralden, mineralin kristal yapisina ve atomlarin nasil dizildigine bagli olarak,
farkl sekilde kirilir. Incelemede kullanilan x-1smlar1 vakum altinda bir tiip igerisinde

uretilir.

Tiip igerisindeki sicak bir filamente akim uygulandiginda filamentten biiytik
bir elektron yayillimi1 olur. Bu elektronlarin iiretimi bir televizyon tiipiindeki
elektronlarin iiretimine benzer. Genellikle 15-60 kV’lik bir yiiksek gerilim tiip
icerisine uygulanir. Bu yliksek voltaj elektronlari hizlandirir ve hizlanan elektronlar
genelde bakirdan yapilmis bir hedefe ¢arpar ve bodylece x-isinlari {iretilmis olur.

Olusan bu x-1g1nlarinin dalga boyu hedefin karakteristigini gosterir.

X-1ginlar1 toplanir ve ince toz haline getirilmis (10 mikrondan daha kiictik)
ornek iizerine gonderilir ve bir dedektor yardimiyla x-1s1n1 sinyali tespit edilir. Bir x-
1511, bir ornege carpip kirlldiginda Bragg Yasasinin uygulanmasi ile Ornekteki

atomlarin diizlemleri arasindaki mesafeyi dlcebiliriz. Bragg Yasasi:

nA =2dSin@

esitligi ile ifade edilir. Burada,
n: kirilmis demetlerin derecesi (n, tek say1)
A . gelen x-151n1 demetinin dalga boyu
d: atomlarin komsu diizlemleri arasindaki mesafe
0: x-151n1 demetinin gelme agisidir.

Denklemden, A'y1 bildigimiz ve @’y1 6lgebildigimiz i¢in d mesafelerini
hesaplayabiliriz. D mesafelerinin karakteristigi, 6rnekteki mevcut mineral veya

mineraller hakkinda bir ipucu saglar. Standart referanslar ve Ol¢lim sonuglari
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karsilastirilip yorumlama yapildiginda, bu ipuglart materyalin taninmasinda yol

gosterici olur.

El:El

s

d
¥
A S T J‘IQ
¥

Sekil 2.22. Bir katidaki atomlarin iki diizleminden x-1sinlarinin yansimasi.

Bir¢ok analitik teknik materyallerin karakteristigini belirlemek i¢in kullanilir.
XRD (X-Isim1 Kirmmim) yontemi bu tekniklerden biridir. XRD, minerallerin
belirlenmesi i¢in kullanilan yararl bir tekniktir. XRD, arastirmacilara minerallerin
1yi bir sekilde tanimlanmasi i¢in hizli ve giivenilir sonuglar saglar. XRD, ozellikle
ince tanecikli minerallerin ve karisimlarin belirlenmesi i¢in faydalidir ve temel
belirlemenin disinda ek bilgiler de saglayabilir. Eger 6rnek bir karisimsa, XRD
verileri, mevcut farkli minerallerin oranini tayin etmek i¢in analiz edilebilir. XRD
yontemiyle elde edilebilecek diger bilgilerse, mevcut mineral veya minerallerin

kristallik derecesi, minerallerin yapisal durumlari gibi 6zellikler olarak siralanabilir.

2.7.2. X-Isii Floresans (XRF) Yontemi

Bir x-15101 tiipiinden veya bir radyoaktif kaynaktan uyarici birincil bir x-151n1,
bir 6rnege carptifinda, x-1s1n1 atom tarafindan sogurulur ya da numune igerisinde
sacilir. Bu olayda x-151n1 enerjisi, elektronu ¢ekirdegin elektrik alanindan koparmak
icin harcanir. Yiksek enerjiye sahip olan elektron, atomdan uzaklasarak madde

icinde iyonizasyona neden olur. Bu elektrona "fotoelektron", olaya ise "fotoelektrik
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olay" ad1 verilir. Bu olay siiresince, eger birincil x-1s1m1 yeterli enerjiye sahip olursa,
elektronlar icteki kabuklardan disar1 atilir ve bdylece i¢ kabukta bosluklar meydana
gelir. Bu bosluklar atom i¢in kararsiz durumlardir. Atom kendi kararli durumuna
donerken, en distaki kabuktaki elektronlar icteki kabuklara gecisler yaparlar. Bu
olayda meydana gelen x-iginlar1 yaymimi, "X-Ismi1 Floresans" veya kisaca XRF
olarak adlandirilir. Yayilan x-151n1 analizi ve tayini islemine de "X-Isim1 Floresans

Yontemi" denir.

XRF yontemi, materyallerin elementsel bilesimlerini 6lgmek icin kullanilir.
Bu yontem, uygulamalar i¢in giivenilir ve hizli, ayrica 6rneklere zarar vermeyen bir
yontemdir. XRF, elementlerin ppm seviyesi altindaki limitlerinin tayininde de

kolaylik saglar.

XRF analizi yapilacak ornekler ilk olarak 80°C’de 24 saat firinda bekletilir.
Daha sonra Orneklerden kiiclik parcalar kirilarak, 6glitme aleti ile homojen bir
bicimde dagitilir. Bu toz tanecikler XRF analizi i¢in tablet haline getirilir. Tablet
asamasinda toz halindeki o6rnekten 0.7 gr tartilir. Bu miktar, 0.35 gr LiF (Lityum
Floriir) ve 6.65 gr LiBO, (Lityum Borat) ile karistirilir. Daha sonra bu karisim tablet

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

3.1. Termoliiminesansla (TL) Ilgili Onceki Calismalar

Engin (1996), "Dogal Kalsit Minerallerinin Termoliiminesans ve ESR
Yéntemleriyle Incelenmesi ve Tarihlendirilmesi" baslikli doktora tezinde, Denizli ve
Cankir1 bolgelerinden alinan kalsit yapisindaki traverten drnekleri, Termoliiminesans
(TL) ve Elektron Spin Rezonans (ESR) yontemleriyle incelenmis ve
tarihlendirilmistir. TL yontemi kullanilarak Denizli travertenler i¢in bulunan yas
774.000+ 66000 yil, Cankir1 travertenler i¢in bulunan yas ise 103.000+£9.000 yil
bulunmugtur. Ayni Orneklerin yaslar1 ESR yontemiyle de bulunmustur. Denizli
travertenleri icin  1.100.000£110.000 yil, Cankir1 travertenleri igin ise
230.000+22.000 yil degerleri bulunmustur. iki yontem arasindaki ¢ikan bu
farklilik, TL yonteminin dogasina bagli olarak, tuzaklanmis elektronlarin liiminesans
1isima  verimliliklerinin ~ degisik parametrelere bagli olarak azalmasindan
kaynaklandig1 seklinde agiklanmustir.

Kirikkaya (2002) "Kocaeli (Kullar-Yaylacik) Fayindan Alman Kuvars
Orneklerinin  Optik Uyarilmali Liiminesans (OSL) ve Termoliiminesans (TL)
Yontemleri Ile Incelenmesi ve Tarihlendirilmesi" baslikli doktora tezinde, Kocaeli
depreminin olusturdugu yiizey faymin Kullar-Yaylacik bolgesinde agilan bir
hendekten alinan sediman orneklerinde, Optik Uyarilmali Liiminesans (OSL) ve
Termoliiminesans (TL) yontemleri ile karsilastirmali olarak yas tayinlerini yapmustir.
Orneklerdeki **U, ** Th miktarlarin1 "Alfa Cihaz1" ile “K miktarin1 Atomik
Absorbsiyon Spektroskopisi ile belirlemis ve boylece bunlardan gelen alfa ve beta
katkilarinin etkisini hesaplamistir. Gama ve kozmik i1sinlardan gelen katkiy1 ise

Al,O,:C dozimetrelerini kullanarak bulmustur. Orneklerin tanecik biiyiikliikleri

arttikca 1s1l ya da 151l islemlerden etkilenmeleri azalacagindan tarihleme islemleri igin

orta biiytlikliikteki taneleri (60-90 4 m) kullanmistir. OSL 6l¢timlerini, 325°C’deki

tepe noktasini veren tuzaklarin bosalmasi ile elde edilen liiminesans sinyalinin

katkisin1 engellemek amaci ile 220°C’de 5 dakika 6n 1sitma iglemini yaptiktan sonra
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elde etmistir. OSL biiyiime egrilerini olustururken, doz ekleme (MAAD-Multiple
Aliquot Additive Dose) ve yenileme (SAR-Single Aliquot Rejeneration) gibi iki
farkli yontem uygulamistir. Orneklerin yaslart MAAD yontemi ile 11311+ 843 yil,
9263+ 691 yil ve 8218+ 613 yil, SAR yontemi ile 11546+ 861 yil, 9441 + 704 yil ve
8345+ 622 yil olarak hesaplamistir. Orneklerin TL yontemi ile tarihlendirilmesinde
tipik tarihleme sinyali olan 325°C tepe noktasinin dozla artis1 ile elde edilen biiyitime
egrilerinden esdeger doz degerlerini bulmustur. Orneklerin kiiciik doz degerlerine
kars1 olusturulan biiylime egrileri sapmalar gosterdiginden esdeger dozu bulurken bu
sapmadan kaynaklanan diizeltme faktoriinii bularak buna eklemis ve boylelikle
paleodoz degerlerini hesaplamugtir. Orneklerin TL yéntemi ile yaslarmi, 11115+ 829
yil, 9213+ 687 yil ve 7997+ 596 yil olarak hesaplamistir. Orneklerin TL ve OSL
yaslarin1 karsilastirmig ve bulunan degerlerin her iki yontemin hata smirlari i¢inde
yer aldigini belirtmistir.

Kafadar (2004) "Sentetik Kuvars Kristalinin Dozimetrik ve Termoliiminesans

Ozelliklerinin Incelenmesi" baslikli yiiksek lisans tezinde CaSO , :Dy (TLD-900) ve

sentetik kuvars kristalinin dozimetrik ve termoliiminesans 6zelliklerini arastirmustir.
Bu calismada asitle yikanmus sentetik kuvars kristalinin 0.02 Gy ile 2.5 kGy arasinda
beta 15101 ile 1s1nladiktan sonra, termal 1s1ma egrileri ve bu egrileri olusturan 1s1ma

tepeciklerinin kinetik parametreleri (kinetik derecesi b, aktivasyon enerjisi E, ve

frekans faktorii s), doz ekleme (AD-Additive Dose), tekrarlanan ilk yiikselme (RIR-
Initial Rise), degisken 1sitma sicakligi orani (VHR-Various Heating Rates) ve
bilgisayar ile 1sima egrisi ayrisimi  (CGCD-Computerised ~ Glow-Curve
Deconvolution) yontemlerini kullanarak bulunmustur. AD ve CGCD yontemleriyle
bu materyalin i¢ ice gegmis en az yedi adet birinci dereceden 1s1ma tepeciginden
olustugunu gostermistir ve bu sicakliklar oda sicakligi ile 500°C arasinda P1-P7
olarak belirtilmistir. Kinetik parametre sonuglarimin uygulanan yontemlere gore
degisiklikler gosterdigi gézlenmistir. Radyasyon dozimetresinde ve arkeolojik yas
tayinlerinde oldukc¢a kullanigh olan doz tepkisi egrisi ve zaman ile soniim islemi bu
materyalin her bir tepesi i¢in ayri ayri incelenmistir. Biitiin tepeciklerin doz
tepkisinin aynit modelde oldugu, oncelikle uygulanan doz miktar1 ile ¢izgisel olarak

arttig1 ve ardindan farkli dozlarda doyuma ulastigi gézlenmistir. Birinci ve ikinci
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1s1ma tepeciklerinin karanlik bir ortamda bir ay bekletildikten sonra tamamen
sondiigli  gozlenmistir (Fading). Dordiincli, besinci, altinci ve yedinci 1sima
tepeciklerinin bu siirecten etkilenmedigi fakat iiciincii tepecigin siddetinin orijinal
degerinin %27’sine diistiigli goriilmiistiir. Bu ¢alismada ayn1 zamanda CaSO , :Dy’un
1s1ma egrileri doz ekleme (AD) metodu kullanilarak ¢alisilmistir. Yapilan deneyler
sonrasinda CaSO ,:Dy’un i¢ ice geg¢mis birinci dereceden 6 tane 1g1ma tepecigine
sahip oldugu gozlenmistir.

Topaksu, Yegingil, Arik ve Sakarya (2005), "Kubad Abad’a (Konya) ait
Selguklu Seramik ve Cinilerinin Termoliiminesans (TL) Tarihlendirilmesi, Yapisinin
Belirlenmesi ve Teknolojisinin Agiklanmasi" adli bildirilerinde; Beysehir (Konya)
gdoliinlin giineybati kiyisinda yer alan Selguklu saray1 olan Kubad Abad’tan toplanan
eski ¢ini ve seramiklere termoliiminesans (TL) tarihlendirme yOntemini
uygulamislardir. Orneklerden ayrilan kuvars kristallerinin  225°C ile 280°C
arasindaki TL tepe noktasi toplam dozun hesaplanmasi i¢in kullanilmistir. Yillik
gama doz orami kazi1 alanina yerlestirilen TLD (Termoliiminesans dozimetresi)

dedektorii (« - Al,O, :C) kullanilarak belirlenmistir. TL tarihlendirme sonuglar1 619

yil ile 2417 yil arasinda degisen degerler vermistir. TL sonuglart tartigilarak
arkeolojik olarak beklenen yaslar ile karsilastirmalar yapilmistir. Ayrica Kubad Abad
seramik ve c¢inilerinin analizleri XRF ve EDX yontemleriyle yapilmistir. Tanecik
boyutu ve goriiniir igerikler polarize mikroskop kullanilarak, ince kesit yontemiyle
belirlenmistir. Firinlama sicakligini ve seramik camurunun yapisinda bulunan
mineralleri belirlemek i¢in X-151n1 toz kirinim yontemi ¢alisilmigtir. Camur biinyenin
kimyasal bilesimi ve iz elementleri taramali elektron mikroskobu (SEM) ve X-1s1m1
Floresans (XRF) yontemiyle belirlenmistir. Sirlar, SEM’e bagh bir enerji saginimli
X-151n1 spektrometresi (EDX) ile analiz edilmistir.

Algigek, Kazanci, Sen, Kappelman ve Ozkul (2006), 59. Tiirkiye Jeoloji
Kurultayi’nda bildirdiklerine gore; glineybati Tiirkiye’de, Denizli travertenleri i¢inde
bulunan ilk insan fosili ve yataklik eden travertenler termoliiminesans (TL) yontemi
ile tarihlendirilmistir. Tarihlendirme sonucunda; 6n ve yan kemiklerin iyi korundugu

ergin bir bireye ait oldugu tespit edilen kafatasi parcasinin Homo erectus taxonu ile

53



3.ONCEKI CALISMALAR Mehmet YUKSEL

benzerlikler tagidig1 ve 0,49 p 0,05 ile 0,33 1 0,04 milyon y1l arasinda bir yasa sahip

oldugu belirlenmistir.

3.2. Fluoritin Termoliiminesansiyla ilgili Onceki Cahsmalar

3.2.1. Dogal Fluoritlerin Termoliiminesansiyla ilgili Onceki Calismalar

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

650°C’ta kadar termoliiminesansi ile 1sima tepelerini gozlemislerdir. Mevcut
orneklerin ¢esitli 151ma tepelerinde, liiminesans hizinda 1sinin etkisini belirlemek icin

calismislar ve bu amag i¢in degisik sicakliklarda X 1s1m1 ile uyarilmis liminesans

(XEL) siddetlerini kaydetmislerdir. Elde edilen bulgulara gore 320°C ile 500°C
arasindaki sicakliklarda XEL siddetinde siirekli bir diisiis gozlenmistir. Yayinimda
1sinin etkisinin, farkli yabanci iyonlar i¢in ayni olmadigr gozlenmistir. 200-500 nm

dalga boylar1 arasinda Ce, Gd, Tb ve Dy katkili CaF , kristallerinde TL ve XEL tayf

spektrumlarinda temel yaymim gozlenmistir. Gd yaymimi, oda sicakligindan
istenilen sicakliga dogru keskince diigmiistiir. Dy yaymimi yaklagik 200°C’ta kadar
yiikselmis sonra diigsmiistiir. Ce ve Tb yayinimi, oda sicakligindan 100°C’ta kadar bir
azalma gosterip sonra 100°C’den 320°C’ye kadar bir yiikselis ve ondan sonra siirekli
bir diisiis géstermistir.

Hasan (1985), 50 Mrad degerine kadar CaF, ’nin davranismni caligmis ve
calismasinda 50°C ve 520°C arasindaki sicakliklarda tek tepelerin ve toplam TL’ nin
doz oranina karsiligina bakmistir. Dozun yeterli diisiik degerleri i¢in yanitin lineer,
yiiksek degerleri i¢in supralineer oldugunu ve ¢ok daha yiliksek doz degerlerinde
benzer bigimli 1s1ma egrisi ile sabit bir diizeye yaklastigini gézlemlemistir. Fosfor ile
alian dozun etkileri sonradan okuma ve tavlama ile aydinlatilmistir.

Romero (1995), "Kalsiyum Fluorit" adli calismasinda dogal kalsiyum
fluoritin fiziksel ve optiksel Ozellikleri ile beraber termoliiminesans ozelliklerini

arastirmigtir. Arastirmasinda kalsiyum fluoritin 6rgii parametrelerini, elektronik
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enerji-band bigcimlerini ve renk merkezlerini g6z Onilinde bulundurarak
termoliiminesans Ozelliklerini incelemistir. Farkli bdlgelerden alinan fluorit
kristallerinin TL 1s1ma tepelerinin birbirleriyle karsilastirmasina yer vererek bazi
aciklamalar getirmistir. Dogal fluorit kristalinin, yliksek gama 1sinlamasia tabi
tutulmasindan sonra duyarliliginin arttigini tespit etmis ve bu artisin sicakliga ve
tavlama siiresine bagli oldugunu belirtmistir.

Balogun, Ojo, Ogundare, Fasasi ve Hussain (1999), Nijerya'nin Orta Benue
Valley bolgesinden alinan dogal olarak olusmus fluoritin TL o6zelliklerini ayrintili
olarak calismislardir. 10°C/s 1sitma hizinda 119°C, 144°C ve 224°C'de TL 1s1ma
tepelerini gozlemisler ve yiiksek doz araligini incelemislerdir. Bekledikleri gibi artan
dozla yiikselen TL karsiligin1 gozlemiglerdir. Dogal fluoriti oda sicakliginda
saklamiglar ve degisik 1s1ma tepelerindeki degisimleri incelemislerdir. Diisiik sicaklik
tepelerinde diisiis meydana gelirken, dort hafta saklandiginda 224°C 1s1ma tepesi igin
TL sinyalinin arttig1 gézlenmistir. Gozlenen TL karsiliina, giines 15181n1n katkisini
engellemek icin fluorit kristalini siyah sizdirmaz bir kapta saklamislar ve UV 1sikla
temasmi Onlemislerdir. Saklama siiresince, kiiglik karmasik kusurlardan biiyiik
kusurlarin olusumu ile ilgili 6neri sunmuslardir. Ayrica distik sicaklik tepelerinde
sinyalin kaybina ve daha yiiksek sicakliklarda g6zlenen TL sinyalinde uygun bir
artisa yol acabilecek olan bir yontem onermislerdir.

Duran (2002), "Orta Anadolu Fluoritlerinin Termoliiminesans Ozellikleri"
adli yiiksek lisans tezinde, Orta Anadolu Pohrenk, Akgakent, Bayindir, Alisar,
Durmuslu, Esrefli ve Isahocali dogal fluoritlerinin (CaF,) granitik masiflerinde
goriilen damar tipli fluorit yataklarindan alinan oOrneklerin termoliiminesans

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

egrilerinde 100°C, 180°C, 280°C’de doruk noktalar1 elde edilmistir. Radyasyon doz
miktarm arttirdika TL doruk noktalarmmn arttign goriilmiistiir. Ornekler dort hafta
bekletilip TL sinyalleri gézlenmis, diisiik sicakliktaki doruk noktalarinda diisme,
yiiksek sicakliktaki doruk noktasinda artma gozlenmistir.

Ogundare, Balogun ve Hussain (2003), Nijerya’nin bir bolgesine ait bir dogal
fluorit Orneginin, iki yiiksek sicakliktaki igima tepelerinin kinetik parametrelerini

Chen’in tepe sekli (Peak Shape, PS) ve baslangigtaki artis (Initial Rise, IR)
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yontemlerini  kullanarak  belirlemislerdir. Bu  parametrelerin  degerlerini,
karsilastirilabilinen iki yontemle hesaplamslardir. ki tepe noktasmin kinetik
derecelerini ya birinci ya da ikinci yontemden farkli olarak bulmuslardir. b
degerlerini Tepe 3 i¢in, 1.023 ile 1.134 ve Tepe 4 i¢in 1.156 ile 1.223 arasinda
degisen degerlerde elde etmislerdir. E, degerlerini Tepe 3 i¢in, 0.777 eV ile 1.068

eV ve 1.328 eV ile 1.428 eV arasinda degisen degerlerde elde etmislerdir. Kinetik
parametrelerin bulunan degerlerini dogal fluoritin eski ¢alismalarindan elde edilen
degerlerle karsilastirmislar ve gozlenen degisimleri tartismislardir. Ayrica bir
dozimetrik parametre olarak, elektron tuzaklarmin her birinde, elektronlarin kalma
stirelerini belirlemislerdir. Tepe 3 i¢in belirlenen kalma siiresinin degerini, rapor
edilen saklama zamaniyla bu tepenin TL artis1 ile olan iliskisini goézlemisler ve bu
tepenin karmagsik bir tepe olabilecegini belirtmislerdir. Genel dereceden model
varsayilan yart denge (QE) durumunu kullandigi i¢in iki tepe yar1 denge (QE)
durumu igin test edilmistir. Yar1 denge (QE) sartlar1 altinda, Tepe 3’ilin sadece bu
calismada kullandiklar1 7°C/s ve 10°C/s 1sitma hizlarindan yalnizca en kiigiik 1sitma
hizinda ortaya c¢ikarken, yar1 denge (QE) durumu altinda kullanilan tiim 1sitma
hizlarinda Tepe 4’iin ortaya ¢iktigint gézlemislerdir.

Ogundare, Balogun ve Hussain (2005), "Isitma Hizinin Fluoritin
Termoliiminesans1 (TL) Uzerindeki Etkileri" baslhikli bildirilerinde, farkli 1sitma
hizlariin, bir Nijerya fluorit 6rneginin, iki yiiksek sicaklik 1s1ma tepesinin TL 1s1ma
tepesi sicakligina, yiiksekligine ve integre edilmis TL yogunluklarina etkisini
arastirmiglardir. Elde edilen veriler, 1sima tepesi sicakliklarinin 1sitma hiziyla
yiikseldigini gostermistir. Isima tepesi yliksekligi, incelenen 1sitma hizi araliginda,
Tepe 3 igin 10°C/s ve 20°C/s’de ve Tepe 4 igin 10°C/s ve 25°C/s’de iki
maksimum gostermistir. Isitma hiziyla bu iki tepenin TL yogunluklarinin davranigi
kiimelenme ve 1sisal sondiirme bakimindan aciklanmistir. Sonugclar, 1sisal soniimiin
Tepe 3 i¢in Tepe 4’ten daha genis olabilecegini gostermistir.

Topaksu ve Yazict (2007), "Dogal CaF , ’nin Dozimetrik Termoliiminesans
Isima Tepelerinin Analizi" baglikli bildirilerinde, Orta Anadolu Masifi’nden alinan

dogal CaF, ’nin TL &zelliklerini ¢alismislardir. Bu ¢alismada, dogal CaF , 'nin oda
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sicakliginda (RT, Room Temperature) beta i1sinlamasindan sonra TL o6zellikleri
aragtirtlmistir. Dogal CaF , ’nin TL o6zelliklerini arastirmak i¢in doz ekleme (AD),
Tm(Ea)-Tstop, Tekrarlanan baglangigtaki Artis (RIR, Repeat Initial Rise) ve
Bilgisayarla Isima Egrisi Aynstirma (CGCD, Computerised Glow-Curvve
Deconvolution) ydntemi kullanilmistir. Ornek, 0.015 Gy ile 2 kGy arasinda beta
1sinlamasina tutulmustur. Bu metodlar, dogal CaF, 'nin TL 1s1ma tepeleri ile ilgili
olan tepelerin sayilarini belirlemek i¢in kullanilmistir. Ea-Tstop ve CGCD metodlar1
ile bu materyalin 1s1ma egrisinin en az 6 1s1ma tepesinin st iiste bindigi
gosterilmistir. Degisken doz orani deneyleri ile dogal CaF , 'nin 1s1ma egrisinin hem
birinci derecede hem de genel dereceden 1s1ma tepelerinin oldugu agiga ¢ikarilmistir.
Ayrica bu calismada, dogal CaF, 'nin dozimetrik 1g1ma tepeleri iizerine 1sitma hizi
oranlarinin etkisi de ¢alisilmistir. Artan 1sitma hiz1 orani ile toplam 1s1ma tepelerinin

alan1 ve biitlin 151ma tepelerinin siddetinin siirekli olarak azaldig1 gézlenmistir.

3.2.2. Sentetik Fluoritlerin Termoliiminesansiyla flgili Onceki Calismalar

Merz ve Pershan (1967)’de CaF,:Dy kristalinin 77°C’mn altinda olusan
tepeler i¢in E | ve s degerlerini hesaplamiglardir.

Binder ve Cameron (1969) CaF,:Dy kristalinin dozimetrik ozellikleri ile
beraber 1s1ma egrisinin 120, 140, 200 ve 240°C’lerde iist {iste binen dort diisiik
sicaklik tepesi (1-4) ile 340 ve 400°C’de iki yiiksek sicaklik tepesinden olustugunu
gozlemislerdir.

Hsu ve Wang (1986), "CaF,:Dy (TLD-200)’tin Isitma Yontemi" adh

caligmalarinda depolama i¢in farkli yontemleri kullanarak CaF,:Dy (TLD-200)

dozimetresinin TL karakteristigini detayli bir sekilde incelemislerdir. Artik TL,
hassaslik, 1s1ma tepelerinin yiikseklik oranlari incelenmistir. Deneysel sonuglardan
20 dakika 450°C’de 1sitma yonteminin yeterli oldugunu Onermislerdir. Diisiik

sicaklik uygulamalari gerekli bulunmamastir.
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Yazici, Haciibrahimoglu ve Bedir’in (2000) "Degisik Deneysel

Parametrelerin CaF , :Dy’iin Tuzak Parametrelerinin ve Isima Tepeleri Uzerindeki

Etkileri" adli ¢alismalarinda CaF , :Dy kristalinin termoliiminesans 1g1ma egrisinin 27
ile 277°C arasindaki sicaklik bolgesi detayli bir sekilde incelenmistir. Bilgisayarla
1s1ma egrisi uyarlama, tepe sekli ve izotermal bozunum metodlarini kullanarak
tepelerin sayisini  belirlemislerdir. Buna ek olarak birinci ve genel derece
denklemlerini ve Bilgisayarla Isima Egrisi Ayristirma (CGCD-Computerised Glow-
Curve Deconvolution) yontemini kullanarak doz oranlari, 1sitma oranlari ve oda
sicakliginda depolama siirelerinin tuzak parametreleri tizerindeki etkilerini detayl bir
sekilde incelemisler ve bu deneysel parametrelerin CaF , :Dy’lin 151ma tepelerinin
tuzak parametreleri iizerinde belirgin etkileri oldugunu belirlemiglerdir.

Yazici ve Oztiirk (2001) CaF, :Dy’iin 145°C’de 1gnlama sonrasi 1sitma
islemiyle ayrilan Tepe 6’nin analizini yapmislardir. 145°C’de 1s1nlama sonrasi 1sitma
isleminin siiresinin bir fonksiyonu olarak Bilgisayarla Isima Egrisi Ayrigtirma
(CGCD-Computerised Glow Curve Deconvolution), Tepe Sekli (PS-Peak Shape) ve
izotermal bozunum yoOntemlerini kullanarak CaF,:Dy kristalindeki Tepe 6’nin
kinetik parametrelerini hesapladilar. Bu ii¢ farkli yontemle Tepe 6’nin genel kinetik
mertebe oldugunu ve aktivasyon enerjisi (E,), frekans faktorii (s) ve kinetik
derecenin (b) 1sinlama sonrasit 1sitma isleminin siiresinden etkilendigini
gozlemlemislerdir.

Nambi, Rao ve Chougaonkar (2002), belirli bir limitin tesinde paleoalfa doz
almig 6rnekleri tarihlendirmede, TL tekniginin basarisiz oldugu hipotezini arastirmak
icin safsizlik olarak eklenen uranyumun (U) agirlik diizeyi ile 1600 ppm iceren
laboratuvarda gelistirilmis 9 yasindaki CaF , ’ye TL tarihlendirmesi uygulamislardir.
1 ppm dogal uranyum (U) katkilanmamisken beklenen kabul edilmis yas1 verirken,
180 ve 1600 ppm dogal uranyum (U) katkilanmis diger iki igerik, yas degerinin
altinda, degisen yaglar (1 yildan daha az) vermistir. CaF,’de uranyum (U)
yogunluguna bagli TL karakteristigi ve TL tarihlendirilmesindeki anlamlarini

tartismislardir.
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Pradhan (2002) "Isitma Oraninin CaF,:Dy, CaF,:Mn, CaF,:Tm,
CaF,:Cuin Siddetleri Uzerindeki Etkileri" adli g¢aligmasinda 270°C civarinda
CaF, :Dy, CaF,:Mn, CaF,:Tm, CaF,:Cu kristallerinin TL 1s1mma tepelerinin
siddetlerini ¢alismislardir. CaF ,:Mn haricinde diger tiim TLD’lerin siddetlerinde
1°C/s’den 50°C/s’ye artan 1sitma oran ile kiigiik bir artis gdzlenmistir (%10-15).

Istma egrisinden elde edilen 1s1ma egrilerinin sekli ve konumu ve parametrelerinin
yiiksek 1sitma oranlarinda TL veriminin azalmasiyla higbir ilgisinin olmadigi

gorilmiistiir.
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4. MATERYAL ve METOD

4.1. Materyal

Bu ¢alismaya konu olan fluorit (CaF , ) 6rnegi, Orta Anadolu Masifi’'nde yer
almaktadir (Sekil 4.1). Orta Anadolu Masifi’ndeki fluorit olusumlarinin degisik
ortamlarda gelismesi bunlarin nadir toprak elementleri (NTE) igeriklerini de
degistirmektedir. NTE igeriklerinde gozlenen degisim, termoliiminesans (TL)
isimalarina  da etki etmektedir. Bu calismayla Orta Anadolu fluoritlerinin

termoliiminesans (TL) 6zelliklerinin belirlenmesi amaglanmigtir.

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

4.1.1. Fluorit (CaF ,) ve Fluorit Yataklarinin Jeolojisi

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

yaygin olarak kullanilmasindan itibaren, bilinen ¢ok i1yi bir TL materyali olup temel

avantaj1, yiiksek TL duyarlilig1 gostermesidir. Bir dozimetre olarak CaF , 'nin dogal
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ve sentetik bigimlerinin her ikisi de elde edilebilir ve kullanilabilirdir (Polymeris ve
ark., 2006).

Fluorit, fliiospat, flilorspar veya kalsiyum fluorit adiyla taninan bu mineral
¢ok eski zamanlardan beri bilinmektedir. Eski Romalilarin, Orta Dogu’dan
getirdikleri ve yar1 kiymetli siis tagi saydiklar1 fluoritten yaptiklari zarif bardak ve
vazolar miizeleri siislemektedir. Fluorit kalsiyum ve fluor bilesigi olup, formiilii

CaF, ’diir. Kalsiyumun atom agirlig1 40, fluorun 19°dur. Saf fluorit i¢inde % 51.3

kalsiyum ve % 48.7 fluor bulunur. Floresans ve renk 6zelligini etkileyen nadir toprak
elementleri genel olarak fluoritin i¢inde bulunur. Fluorit ince kesitte ¢ogunlukla
renksizdir. Bazen igerdigi uranyum (U) ve toryumun (Th) parcalanmasi sonucu
ortaya ¢ikan, belirgin mor mavi bir renk de gosterebilir ve bu durumda renk
koyulugundaki farklar sonucu ortaya ¢ikan zonlu bir yapiya da rastlanilabilir. Ender
olarak yalniz ve baz1 kuvarsitlerde, 6z sekilli kiibik kristallerine rastlanir. Genellikle
0z sekilsiz olup diger mineraller arasindaki bosluklar1 doldurur. Yiizeyine gore ¢ok
iyi dilinimlidir. Ince kesitte birbirini 70° ve 110° acilarla kesen iki ydnde, bazen
birbirini 60°-120° agilarla kesen ii¢ yonde dilinim izinin varlig1 gozlenir. Isik kirma
indisi tipik olarak ¢ok kiigiiktiir. Belirgin negatif bir optik engebe gosterir. Diger
silikat minerallerinden ayrimi Hidroflorik asit (HF) ile yapilabilir. Fluorit bu asitte
¢oziinmez. Isik kirma indisinin ¢ok kiiclik olusu, ¢ok iyi dilinim gostermesi ve
izotrop olusu ile fluorit diger minerallerden kolayca ayirt edilebilir. Kayaglarda ender
olarak ve ¢ok az miktarlarda bulunur. Granit ve gnayslarda, pegmatitlerde, hematit,
topaz, turmalin ve kuvars gibi tipik pnomatolitik mineraller ile beraber bulunur.
Fluoritin renk ve floresansi arastirmalara konu olmustur. Fluoritin bir¢ok renkte
olmas1 organik bilesiklerden veya kristallesme sirasinda kristal yilizeylerindeki ince
seritlerde biriken nadir toprak bilesiklerinden meydana gelir. Floresans 6zelligi de
bitimli (kati, yogunlugu 1’e yakin koyu kestane renginde bir madde) yabanci
maddelerle nadir toprak elementlerinin bulunmasina gore degisir. Eger icinde
iterbiyum varsa yesil ve eropyum varsa mavi renk alir. Floresans 6zelligini ortadan

kaldiran madde demirdir. Fluorit CaF , bilesiminde, saydam veya yar1 saydam, sari,

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

renk cesitliligine sahip minerallerden biridir. Bircok maden yataginda ya gang
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minerali ya da cevher minerali olarak olusan fluorit kursun ¢inko yataklarinda
genellikle birinci mineral olarak ortaya ¢ikar. Fluorit, baritle (Baryumstilfattan olusan
bir mineral) hemen hemen ayni olusum sartlarinda ortaya c¢ikar ve yatak meydana
getirir. Fakat barit kadar yaygin degildir. Fluoritle birlikte bulunan diger mineraller
ise kuvars, kalsit, zirkon, hematit, topaz, titanit, dolomit, biyotit, hornblend,
plajiyoklaz, feldispat, granodiyorit ve granitik kayaclar ve bunlarin degisiminden
meydana gelen minerallerde bulunur. Ayrica galen, blend, pirit mineralleri de
bulunur. Fluorit saflik derecesine gore ¢ok degisik alanlarda kullanilir. Fluorit,
metalurji, kimya endiistrisi, seramik ve cam endiistrisi, optik endiistrisi ve ¢imento
endiistrisi gibi bircok alanda kullanilmaktadir. Ayrica siis esyasi yapiminda da

malzeme olarak kullanilan bir mineraldir. Fluorit yataklar1 pegmatit-pndmatdjen,

hidrotermal ve sedimanter olmak tizere li¢ gesittir (MTA, 1979).

Sekil 4.2. Orta Anadolu Masifi fluorit 6rnekleri.

Orta Anadolu Masifi’nden alinan fluorit 6rnegi, TL analizlerine yoOnelik

yapilan bu ¢alismada kullanilmak tizere se¢ilmistir. Orta Anadolu Masifi Tiirkiye’nin
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en Onemli fluorit yataklarini biinyesinde bulundurur (Sekil 4.2). Masif igerisinde
Akcakent ve Kaman bolgelerinde fluorit damarlar seklinde, tersiyer yasli ortii
birimlerinde ise karstik dolgular seklindedir. Karstik karbonatli yan kayaca sahip
Pohrenk fluoritleri metoellojeni acisindan diinyada benzerleri arasinda ayricalikli bir
yer tutar.

Fluoritlerin kdokenlerinin incelenmesinde en 1iyi kayitlar nadir toprak
elementleri igerikleri ve dagilimlaridir. Periyodik sistemde II. Grubun atom
numaralart 57°den 71°e¢ kadar olan 15 elemente "Nadir Toprak Elementleri veya
Lantanitler" denir. Bunlar Lantan (La), Seryum (Ce), Praseodim (Pr), Neodim (Nd),
Prometyum (Pm), Samaryum (Sm), Evropyum (Eu), Gadolinyum (Gd), Terbiyum
(Tb), Disprosiyum (Dy), Holmiyum (Ho), Erbiyum (Er), Tulyum (Tm), Itterbiyum
(Yb) ve Lutetyum (Lu) elementleridir. Nadir toprak elementleri (Lantanitler) benzer
kimyasal Ozellikler gosteren bir elementler grubunu olustururlar. Bu elementlerin
alterasyon, sedimantasyon ve kristallenme gibi jeokimyasal olaylarin karsisinda pasif

kalmalar1 en énemli 6zellikleridir (Oziis ve Yaman, 1986).

b “ :
Keskin / S
T :I/ —‘“-\".-- =
' Alcakent i
- - & -
/ IESPsafak'" .|_.\ ciﬁﬂ_‘kdﬂﬁii\
.-"_'I-'_.f' e & _/l e - _.'
. Akpina L y
Gelebi M, [ ek W FTT .
~ |
- 1
il'lﬁ'laman
¥ .Saucﬁ'li\ )
QOKIRSEHIR
Muzur ™
» Sariyahsih__f— ——<"" ——

-~ Sereflikochisar
s Agacdren
&

"
LY

A,
:H\flcl bektas®

0 10 20Km__—

Sekil 4.3. Fluorit 6rneginin alindig1 Orta Anadolu Masifi.

63



4 MATERYAL VE METOD Mehmet YUKSEL

Fluorit yataklan, fluorit CaF, bilesiminde, saydam veya yar saydam, sari,
yesil, mor, mavi, kirmizi, kahverengi veya renksiz bir mineraldir. Fluor elementinin
yer kabugundaki miktar; 625 ppm’dir. Fluor elementi, karbinatit ve alkali kayaglarda
yiiksek miktarda fluor apatit seklinde bulunurlar. Fluor miktann magmatik kayaclarin
baziklerinde 370 ppm, asidiklerinde 850 ppm, sistlerde 500 ppm, karbonatlarda 330
ppm, fologofit ve kimberlit tiirii kayaclarda 8500 ppm’e kadar ¢ikmaktadir. Fluoriin
kimberlit ve fologofit igerisinde bulunmasi manto kékenli bir element oldugunun
gostergesidir. Kayaci olusturan minerallerde; F~' yalmizca OH yerini ahir. Boylece
mika, amfibol, apatit, kil ve dier su iceren mineraller 6nemli miktarda fluor
elementi icerirler. Volkanik gazlar Onemli miktardaki fluorii HF seklinde
bulundururlar. Bu arada volkanik gaz c¢ikislarimin oldugu bolgelerde yer alan
kayaglarin yogun bir sekilde alterasyona ugramasina neden olur. Fluor igeren
hidrotermal ¢bzeltiler asidik ozellikte olup, kiregtaglart vaya kalsiyum iceren
minerallerle reaksiyona girmesi sonucunda pH degerini yiikselterek (bazik) fluoriti
olugtururlar. Aragtirmacilar fluoritlerdeki sivi kapantm ¢alismalarinda &nemli
miktarda Na-Ca-Mg-Cl igeriklerini tespit etmigslerdir. Fluoritler ayrismaya kars:
dayanikli olduklan igin dogada yiikseltiler seklinde ortaya ¢ikmaktadirlar. Sekil
4.4’te kalsiyum fluoritin (CaF , ) kristal yapis1 goriilmektedir.

O

Falnd

Sekil 4.4. Kalsiyum fluoritin kristal yapisi (e Ca, o F).
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Fluorit yataklariin olusumlarinin biiyiik bir kismi belirgin bir sekilde
magmatik olaylarla iligkilidirler. Bu tiir yataklar genellikle intriizyonlarin (pliitonlar)
tavan kisimlarinda ganglar seklinde bulunurlar. Ganglar bazen mono mineraller
seklinde bazen de fluoritlerle birlikte siderit, kuvars, klorit ve sfalerit icermektedirler.
Pegmatit ve grayzenlesme sonucu olusan kayaclarda fluorit tali olarak bulunur.

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

tiir olusumlar ekonomik olarak ©6nemli degildirler. Bu tiir yataklarda yiiksek
miktarlarda uranyum (U) ve nadir toprak elementleri igerirler. Fluorit yataklar
pegmatit-pndmatdjen, hidrotermal ve sedimanter olmak lizere ii¢ c¢esittir (Duran,

2002).

4.2. Metod

4.2.1. Termoliiminesans (TL) Sistemi

4.2.1.1. Tavlama Firmi

TL ¢aligmalariyla ilgili tiim 1sitma iglemleri 06zel olarak tasarlanmig
mikroiglemci kontrollii bir FN 501 tip elektrikli firinla yapildi. Sicaklik 6rneklere ¢ok
yakin yerlestirilmis bir krom-aliminyum 1s1 ¢iftiyle ol¢iiliir. Isitma iglemi sirasinda
stirekli olarak firmin sicakligi dijital olarak okunabilmektedir. Oda sicakligi ile
350°C sicaklik araliginda firinin sicaklik hassaslhigit = 1°C’dir. Bu firn 400°C ve
1200°C arasindaki yliksek sicaklik 1sitma islemlerinde kullanilir ve sicaklik
hassasligit + 10°C’dir. Her 1sitma isleminden sonra 6rnek soguk bir camin {izerine

koyulur ve 6rnek oda sicakligina kadar sogutulur.
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Sekil 4.5. Tavlama firini.

4.2.1.2. Radyasyon Aleti

Tiim 1s1nlama islemleri * Sr-"" Y (Stronsiyum 90/itriyum 90) B kaynagindan
yapildi. Uretici tarafindan 10 Mart 1994 tarihinde verilen degerlere gére S

kaynaginin aktivitesi 100 mCi civarindadir. Stronsiyum-90 kardes iiriinlerinden daha
yiiksek enerjili beta parcaciklar1 yayar. Beta parcaciklari havada sogurulur. Bundan
dolayr yogunlugu uzaklikla ters kare yasasindan daha hizli azalir. 9010 optik

tarthlendirme sistemine yerlestirilmis bir 100 mCi Sr-90 £ kaynaginin dozu
aliminyum iizerindeki ince tanecikler igin 2.64 Gy/dakika = 0.0438 Gy/saniye veya
paslanmaz celik iizerine yerlestirilmis 100 mm kalinlikli kuvars igin 3.3 Gy/dakika
=0.055 Gy/saniye dir. Isinlama aleti bir RS-232 seri kapist ile bir PC’nin arabirimi

olan 9010 optik tarihlendirme sistemine bagli bir ek parcadir.

66



4 MATERYAL VE METOD Mehmet YUKSEL

Sekil 4.6. Radyasyon aleti.

4.2.1.3. TL Okuyucusu

Caligmalar sirasinda, Harshaw TLD Sistem 3500 Manual TL okuyucu 6l¢tim
sistemi kullanildi. Isima egrisi Ol¢timleri Harshaw TLD sistem 3500 Manual TL
okuyucusudur (Sekil 4.7). Teknik sistem okuyucu ve okuyucuyu kontrol etmek i¢in
okuyucuya RS-232 seri kapisi ile bagli olan DOS tabanli bir IBM bilgisayardan
olugmaktadir. Okuyucunun temel diyagrami Sekil 4.8’de gosterilmektedir. Tim
fonksiyonlar okuyucu ve PC’de kullanilan TLD Shell yazilimlarina boliinmiistiir.
Tiim verilerin depolanmasi, alet kontrolii ve operator girisleri (inputs) PC’de

yapilmaktadir. Sinyal okumalar1 okuyucuda yapilmaktadir.

Sekil 4.7. Harshaw 3500 TLD okuyucu sistemi.
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{
Tiiksek Gerilim i I oy— Il
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Sekil 4.8. Bir TL okuyucusunun temel diyagrama.

Kullanilan cihaz, i¢ine ¢alisilan 6rneklerin yerlestirilip okumanin yapildigi ve
sonra c¢ikarildigi bir goéze sahiptir. TL okuyucusu kapali geri besleme dongii
sistemiyle birlikte 0rnegin cihaza temas ettigi noktada isitma saglamaktadir. Bu
sistem saniyede 1°C’den baglamak iizere saniyede 50°C’ye kadar 1sitma oraniyla
calisabilmektedir. Cihazin sicaklik profili (TTP) ii¢ kisimda tanimlanir: 6n-1sitma,
1sitma, okuma sonrasi 1sitma (background). Bunlarin her birisi birbirinden bagimsiz
zamanlarda ve sicakliklarda yapilmaktadir. Okuma Oncesi 1sitma oranimi belirlemek
amactyla sistem 1sitma siiresi 0 sn ile 1000 sn’ye kadar degisen aralik igerisinde
secilen 1s1tma oranina uygun olan bir zamana ayarlamr. On-1sitma sicaklig1 icin oda
sicakligindan 200°C’ye kadar degisen sicaklik araligindan birine karar verilir. Okuma
sonras1t 1sitma (background okumasi) 400°C’ye kadar ayarlanabilmektedir.

Diisiik doz oranlarinda yapilan okumalarin giivenirligini arttirmak ve diskin
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Omriinii uzatmak ic¢in okuyucu diskin etrafinda azot gazi akisi saglar. Bu akis, disk
alanindaki oksijeni yok eder. Boylece oksijenle indiiklenmis TL sinyalini yok etmis
olur. Azot ayrica fotokatlandirici tiipiin kapali boliimleri arasinda da dolagmaktadir.

Boylece yogunlagsmanin neden oldugu nemi yok eder ve sahte liiminesansin dniine

geger.

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

Birlestirilmis TL/OSL okuyucusu Riso Ulusal Laboratuvarlarinda (Model
Riso TL/OSL-DA-20) tasarlanmis ve iiretilmis olup yeni jenerasyon liiminesans

okuyucusudur ve uzun siiren arastirma ve gelistirme ¢aligmalarinin sonucudur (Sekil

4.9).

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

Riso TL/OSL otomatik 6lgiim sistemi hem TL hem de OSL olgiimlerini
yapabilmektedir. Sistem 48 6rnegin (Sekil 4.10), ayn1 anda
1) oda sicakligiyla 700°C arasinda herhangi bir sicaklifa kadar bagimsiz
olarak 1sitilmasini saglamakta,

69



4 MATERYAL VE METOD Mehmet YUKSEL

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

3) radyoaktif beta () ve alfa (a) kaynaklar1 (* St/™Y ve **' Am) veya mini
x-151n1 jeneratorleri vasitasiyla Orneklerin her birinin bagimsiz olarak
radyasyona tutulmasini saglamaktadir.

Yayilan liiminesans, bir fotomultiplier tiip ve uygun algilama (deteksiyon)

filtreleri bulunduran bir 151k algilama sistemi tarafindan Slgiilmektedir. Ornek odasi
vakum olusacak veya bir azot akisi tarafindan saglanacak azot atmosferine sahip

olacak bi¢imde programlanmigtir.

Sekil 4.10. Ornek tablasi.
4.2.2.1. Radyasyona Tutma

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

tarafindan kontrol edilmektedir. Okuma sirasinda 6rnek tizerine yapilan tiim islemler

bir dijital kontrol paneli tarafindan kontrol edilebilmektedir (Sekil 4.11).
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Sekil 4.11. Kontrol paneli.

4.2.2.2. Beta (f) Radyasyonu

Bir sokiilebilir beta (B) yayicisi, bir 0Ornek doner diizeni {izerine

yerlestirilmistir (Sekil 4.12). Radyasyon tutucusu normal olarak 1.48 GBq (40 mCi)
*Sr/* Y B kaynag: bulundurur; bu kaynak maksimum 2.7 MeV’lik B par¢aciklari

yaymaktadir. Ornegin konumunda, kuvarstaki doz orani 0.1 Gy/sn’dir. Kaynak
donen bir paslanmaz gelik tekerlek icerisine monte edilmistir ve bu tekerlek basingh
havayla kontrol edilmektedir. Kaynakla 6rnek arasindaki mesafe 5 mm’dir. 0.125
mm’lik bir Berilyum (Be) pencere radyasyona tutucu ile Olcen odacik arasina

yerlestirilmistir ve vakum ara yiizeyi olarak islev gérmektedir.

Kursun Zirh

Eonyum Pirving
Eaplama

Earbon
Diéner

Telerlel:

SHS0TEO0) Kaynai

Berilyum (Be) Pencers

Sekil 4.12. *° Sr/* Y B kaynaginin sematik gériiniimii.
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4.2.2.3. Isik Algilama Sistemi

Riso TL/OSL liiminesans okuyucusunda kullanilan standart fotokatlandirici
tip (PMT) bir bialkali EMI 9235QA’dir. Bu tiipiin maksimum algilama verimi 300-
400 nm arasinda degisen genisletilmis UV yanit1 (response) vardir. PMT katodu ile
ornek arasindaki 55 mm olup 0.4 steradian’lik sagilmis uyarilmis 15181 olusmasini
engellemek i¢in algilanan (deteksiyon) filtreleri kullanilir. Standart Riso okuyucu 7.5
mm Hoya U-340 deteksiyon filtreleriyle donatilmistir; bu filtrelerin tepe gecisi 340
nm civarindadir (FWHM=80 nm).

4.2.2.4. Isisal Uyarilma Sistemi

Isisal uyarilma tam olarak PMT tiipiinlin altina yerlestirilmis bir 1sitilan
elemanin kullanilmasi ile gergeklestirilmektedir. Bu 1sitilan elemanin iki fonksiyonu
vardir. 1) Ornegi 1sitir ve 2) 6rnegi ol¢iim konumuna yiikseltir. Isitici band
Kanthal’dan (Yiiksek direngli alasim) yapilmistir. Isitma, 1sitilan elemanin bir
kontrollii alternatif akimla beslenmesiyle gerceklestirilir. Sicakligin geri bildirim
kontrolii i¢in diisiik kiitleli bir Cromel-Alumel 1sisal ¢ift (thermocouple) 1sitici
bandin altina monte edilmistir. Isitma, 20 kHz’de calisan ve agma kapamasi olmayan
stirekli tam Siniis dalgasi jeneratdrii ile kontrol edilmektedir. Isitma sistemi 6rnekleri
1°C’den 20°C/s’ye kadar degisen lineer 1sitma oranlarinda, 700°C’ye kadar isitma
giiciine sahiptir. Isitma bandi azot akisiyla sogutulur. Bu akis ayn1 zamanda 1sitma

sistemini yliksek sicakliklardaki oksidasyondan korur.

4.2.3. X-Isinlar1 Toz Difraktometresi (XRD) Ol¢iim Sistemi

Calismalar sirasinda, Bruker AXS D8 Advance model XRD ol¢liim sistemi
kullanild.
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4.2.3.1. X-Isin1 Jeneratorii, X-Isin1 Tiipii ve Monokromator

Bruker AXS D8 Advance model XRD 0l¢lim sisteminde, yiiksek gerilim
jeneratorii 20kV-60kV ve 6mA-80mA araliginda full otomatik ve bilgisayar
kontrollii olarak ¢alisma kapasitesine sahiptir. Yiiksek gerilim ve x-1sinlar tiipli su
sogutmali olup, sicaklik yiikselmelerine ve su basinci diismelerine karsi otomatik
korumalidir. Bruker AXS D8 Advance model XRD 0l¢lim sistemi x-151n1 kagaklarina
kars1 korumali olan, 6zel kabin igerisindedir. Sistem kesintisiz ve regiileli otomatik
kesintiz gili¢ kaynagi ile beslenmekte olup, elektrik kesilmesi durumunda cihazin en
az 2 saat siireyle caligmasini saglamaktadir. Sistem seramik x-igmlart tiipiiyle
donatilmis olup, degisik dalga boylarinda x-151n1 {iretimi i¢in Bakir (Cu), Molibden
(Mo) veya Krom (Cr) seramik tiipler kullanilmaktadir. Sistem de monokromatize x-
1511 elde etmek amaciyla grafit monokromatér veya filtreler kullanilmaktadir.
Numunelerin 6zelligine veya istege bagl olarak degisik yarik genisligine sahip slitler
kullanilabilmektedir. Numuneden difrakte olan x-isinlar1 Nal(Tl) tipi sintilasyon
dedektorii ile toplanmakta ve sisteme bagli bulunan bilgisayar {initesi yardimiyla
degerlendirilmektedir. Bruker AXS D8 Advance model XRD 6l¢iim sistemi Sekil
4.13’te goriilmektedir.

Sekil 4.13. Bruker AXS D8 Advance model XRD 6l¢iim sistemi.
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4.2.3.2. Ganyometre

X-1smlariin numune iizerine odaklanmas1 Bragg-Brentano geometrisini esas
almaktadir. Difraktometre Ol¢iim capt 435, 500 ve 600 mm capl degerlere sahip
olup, ara degerlere ayarlamak da miimkiin olabilmektedir. Difraktometre konumu
6l¢iilen numuneye bagli olarak yatay ve diisey olabilmektedir.

Difraktometere konfigiirasyonlar tiip ¢esidine bagl olarak 6 - 6 veya 6 - 20
olarak secilebilmektedir. Olgiimler istege bagl olarak “hizli dl¢iim” konumunda da
yapilabilmektedir. Alette maksimum hiz 25°C/s’ye kadar ayarlanabilmektedir.

Numenin 6l¢iim aralig1 26 cinsinden —110° ile 168° ac1 araliginda yapilabilmektedir.

Standart 6l¢iim modunda (26=10°-90°, ve 0.002°C/s tarama adiminda) &l¢iim siiresi
60 dakikadir. Difraktometrede sifir noktasi diizeltmesi aletin kendisi tarafindan

kuvarz standart kullanilarak otamatik olarak yapilmaktadir. Aletteki oOlgiimlerin

tekrarlanabilirligi = 0,0001°’dir. Alette minumum adim agis1 0.0001°’dir. Bu
nedenle numuneden toplanacak veri sayist olduk¢a fazla olabilmektedir. Bu ise
sistemin x-1ginlar1 toz difraksiyon teknigine dayali olarak yapilmakta olan teorik
modelleme (Rietweld metodu gibi) analizlerine uygun olmasmi saglamaktadir.
Sistem yiiksek sicaklik toz difraksiyon oOl¢iimleri i¢in de donanimli olup XRD
Ol¢iimleri oda sicakligi ile 1600°C sicakligr araliginda yapilabilmektedir.

Bu o6l¢iimler sonunda kristalografik faz doniisiimleri, faz gecis sicakliklari,
termal genlesme gibi Ozellikler incelenebilmektedir. Sistem sicakliga bagl olarak

olusan zemin diizeltmesini otomatik olarak diizeltmektedir.
4.2.3.3. Sistem Kontrolii ve Bilgi islem Unitesi

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

islemlerini icerek hazir paket programlarla, merkezde bulunan veri degerlendirme ve

isleme bilgisayarinda yapilmaktadir.
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“XRD Evaluation” adli paket programi kullanilarak genel hatlariyla sistem
hata diizeltmesi, zemin diizeltmesi, Ka, diizeltmesi, difraksiyon tepe acilarinin ve

siddetlerinin (relative veya cps cinsinden) otomatik olarak bulunmasi, farkli XRD toz
desenlerinin iist iiste cakistirllmasi ve XRD toz desenlerinin dikey-yatay-iist iiste
(3D) olarak goriintiilenmesi yapilabilmektedir.

Veri degerlendirme bilgisayarinda bulunan “Win Index” programu ile, kristal
birim hiicre tipinin, birim hiicre parametrelerinin (a, b, ¢, V, a, b ve g ) bulunmasi, h
k 1 degerlerinin otomatik olarak hesaplanmasi, numuneye uygun olma olasiligi
yiiksek olan diger alternatif birim hiicre tiplerinin ve h k 1 degerlerinin otomatik
olarak bulunmasi, FoM degerinin otomatik hesaplanmasi ve en uygun birim hiicre
tipinin se¢imi, manuel olarak indisleme parametrelerinin se¢imi, indisleme
verilerinin baska amaclar i¢in diger dosyalara doniistiiriilmesi, gibi kristalografik
islemler yapilabilmektedir.

“DQuant” programiyla yar1 kantitatif analizler, “Stress” paket programiyla
stress analizleri, “Texture Evaluation” ile tekstiir etkilerinin incelenmesi, “Diamond
2.1 d7, “TOPAS 2” programlar1 ile kristal yapisi ile arastirmalar ve x-iginlari

penatrasyonu hesaplamalari yapilabilmektedir.

4.2.4. Dalga Boyu Dagilimh X-Isim1 Floresans Spektrometresi (WD/XRF) Ol¢iim

Sistemi

Panalytical Axios Advanced model dalga boyu dagilimli X-Isin1 Floresans
Spektrometresi (WD/XRF) cihazi ile Bor’dan Uranyum’a kadar olan tiim
elementleri, en alt ppm seviyesiyle %100 seviyesi konsantrasyon araliginda; kati
(mineral, metal, polimer), siv1 (su, yag, petrol iiriinleri), ince film ve preslenmis toz
gibi her formdaki numunede, standart numune setine ihtiya¢c duymadan kantitatif
elementer analiz yapabilmektedir. Panalytical Axios Advanced model dalga boyu
dagilimli X-Istm1 Floresans Spektrometresi (WD/XRF) cihaz1 Sekil 4.14°te

goriilmektedir.
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Sekil 4.14. Panalytical Axios Advanced model dalga boyu dagilimli X-Isini
Floresans Spektrometresi cihazi.

4.2.5. Ornegin Hazirlanmasi ve Deneysel Asamalar

4.2.5.1. Ornegin Hazirlanmasi

Bu aragtirmada kullanilan dogal fluorit (CaF,) Ornegi Orta Anadolu

Masifi’nden kaya¢ olarak alinmistir. Bu kayag, laboratuvarda kii¢iik parcaciklar
halinde parcalanip, bu parcalar hassas tarti aletinde tartilarak 0,0616 gr (2 mm

kalinliginda 4x6 mm biiytikliigiinde) CaF , kristali alinmustir.

4.2.5.2. Deneysel Asamalar

[lk asamada, hassas tarti aletinde tartilarak alman 0,0616 gr (2 mm
kalinliginda 4x6 mm biiyiikliigiinde) CaF , kristalinin natural ve fon (background)
Olctimleri yapilmistir. Daha sonra, farkli tavlama sicakliklarinda (400, 450, 500, 550,
600, 650°C) 1’er saat tavlanip, 48 Gy [ 1smlamasina tabi tutularak
Termoliiminesans (TL) 1s1ma tepeleri gézlenmistir. Deneysel ¢alismalarin yapilacagi
ve en ylksek Termoliiminesans (TL) 1s1ma tepesini veren tavlama sicakligi 450°C

olarak belirlendikten sonra, tavlama yapilmadan ve 450°C’de 15, 30 ve 60 dakika
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tavlanip, 48 Gy P 1sinlamasina tabi tutularak elde edilen TL 1s1ma tepeleri gozlenip
en uygun tavlama siiresi 15 dakika olarak belirlenmistir. Son olarak, 0,0616 gr’lik

(2.5 mm kalinliginda 4x5 mm) yeni bir CaF, kristali alimarak diger deneysel

islemlerin tiimii bu yeni kristal iizerinde ¢alisilmistir.

4.2.5.2.(1). Degisken Doz Oranlari1 Deneyi Asamasi

Degisken doz oranlar1 deneyi asamasinda c¢alisilan 6rnek 450°C’de 15 dakika

tavlandiktan sonra 0.04 Gy ile 10.368 kGy arasinda £ 1smlamasina tabi tutularak

1°C /s 1sitma oraninda TL 151ma tepeleri kaydedilmistir.

4.2.5.2.(2). Farkh Isitma Oranlar1 Deneyi Asamasi

Farkli 1sitma oranlar1 deneyi asamasinda ¢alisilan 6rnek 450°C’de 15 dakika

tavlandiktan sonra 48 Gy £ 1simlamasina tabi tutularak farkli 1sitma oranlarinda (1,

2,3,4,5,6,7,8,9,10°C/s) TL 1s1ma tepeleri kaydedilmistir.

4.2.5.2.(3). X-Istm1 Toz Kirinim (XRD) Analizi Asamasi

Calisilan dogal fluorit (CaF, ) kayacindan 10 gr’lik 3 ayr kristal alinip, ilk

kristal herhangi bir isleme tabi tutulmadan, ikinci kristal 500°C’de 1 saat ve ikinci
kristal 550°C’de 1 saat tavlanmistir. Hazirlanan bu drneklerin, Erciyes Universitesi,
Teknoloji Arastirma ve Uygulama Merkezi X-Isinlar1 Toz Difraktometresi (XRD)
Laboratuvari’nda Bruker AXS D8 Advance model XRD cihaz1 ile XRD analizleri
yapilmistir.

4.2.5.2.(4). X-Isin1 Floresans (XRF) Analizi Asamasi

Calisilan dogal fluorit (CaF , ) kayacindan 10 gr’lik 3 ayri kristal alinip, ilk

kristal herhangi bir isleme tabi tutulmadan, ikinci kristal 500°C’de 1 saat ve ikinci
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kristal 550°C’de 1 saat tavlanmistir. Hazirlanan bu drneklerin, Erciyes Universitesi,
Teknoloji Aragtirma ve Uygulama Merkezi Laboratuvari’nda Panalytical Axios

Advanced model XRF cihazi ile XRF analizleri yapilmustir.
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5. BULGULAR VE TARTISMA
5.1. Termoliiminesansla (TL) flgili Bulgular
5.1.1. Tavlama Sicakhiginin Belirlenmesi

Fluorit (CaF,) 6rnegi i¢in uygun tavlama sicakligini tespit etmek amaci ile
literatiir taramasina bagvuruldu (Balogun ve ark., 1999; Sohrabi ve ark., 1999).
Literatiir taramas1 sonuglari, deneysel olarak bulunan sonuclarin karsilagtirilmasinda
kullanildi. Ornek herhangi bir isleme tabi tutulmadan dnce natural 151ma egrisini elde
etmek icin TL okumasi yapildi (Sekil 5.1.a). Natural 1s1ma egrisi elde edildikten
sonra yeni bir TL okumas1 yapilarak fon (background) egrisi elde edildi (Sekil 5.1.b).
Daha sonra aynm1 6rnek sirasiyla 400°C, 450°C, 500°C, 550°C, 600°C ve 650°C
degerlerinde 1’er saat tavlandiktan sonra 48 Gy radyasyon verilerek, 1°C/s 1sitma
oraninda TL 6l¢timleri alindi. Alinan dl¢limler sonucunda, her bir tavlama sicaklig
degeri i¢in Ornegin verdigi 1s1ma tepesi siddetlerine bakildi. Yapilan dlgiimlere bagh

olarak sicakliga karsilik TL 1g1ma siddeti grafigi ¢izildi (Sekil 5.2).
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Sekil 5.1. Dogal fluoritten elde edilen natural ve fon (background) 1s1ma egrileri;
a) Natural 1s1ma egrisi
b) Fon (background) isima egrisi
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Sekil 5.2. Farkli tavlama sicakliklarinda elde edilen 1s1ma egrileri.

Grafikte de goriildigi gibi, 120°C, 170°C ve 270°C civarlarindaki tiim
tepeler 450°C’lik tavlama sicakliginda en yiiksek TL siddetine ulasmislardir.
450°C’den biiyiik tavlama sicakliklarinda artan tavlama sicakligi ile tiim tepelerin TL

siddetleri azalmaktadir. Literatiire gore, dogal fluoritin (CaF,) TL ozellikleri,

450°C’den daha az tavlama sicakliklarinda degismez; daha yiiksek sicakliklarda,
artan tavlama sicakligi ve tavlama siiresi ile TL duyarlilig1 diiser (Schayes ve ark.,
1967).

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

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

bakilip 450°C se¢ilmistir.
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Caligtlan dogal CaF, drnegi igin iist {iste binmis tepelerin aynistiriimasi
Bilgisayarla Isima Egrisi Aynstrma (CGCD, Computerised Glow Curve
Deconvolution) CGCD ydntemi kullanitarak yapilmis ve toplam 6 1sima tepesinin

oldugu belirlenmis ve Sekil 5.3’te gbsterilmigtir (Topaksu ve Yazici, 2007).
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Sekil 5.3. Dogal fluoritin CGCD analizi ile aynistinlmis 1s1ma tepeleri;
D=144Gy, B=1°C/s (Topaksu ve Yazici, 2007).

Yapilan caligmada, Origin 7.5 programi kullanilarak, farkhi taviama
sicakliklarinda elde edilen 151ma egrilerinin tepe alanlar: hesaplandi. Hesaplanan tepe
alanlar1 400°C tavlama sicakliinda elde edilen degere oranlanarak normalize edildi
ve tavlama sicakliklarma karsilik normalize edilmis tepe alanlan siddeti grafigi

gizildi (Sekil 5.4).
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Sekil 5.4. Tavlama sicakliginin fonksiyonu olarak 1s1ma tepelerinin TL yanit egrileri.

Calisilan dogal fluorit 6rneginin, TL 151ma tepelerinin hepsi 450°C tavlama
sicakliginda en yiiksek siddete sahip olmaktadir. 400°C tavlama sicakligindan
450°C’lik tavlama sicakligina c¢ikildiginda, P1+P2 ve P3 tepelerinin siddeti ilk tepe
siddetlerine gore yaklasik olarak %45 artarken, P4+P5+P6 tepesine ait tepe siddeti
ilk degerinin %20’si kadar artig goOstermektedir. 450°C’den biiyiik tavlama
sicakliklarinda, tiim tepelerin TL siddetlerindeki azalma orani, bir dnceki degerlerine
gore yaklasik olarak aynidir. Grafikte de gorildiigii gibi, P1+P2 ve P3 tepelerinin
normalize edilmis tepe alanlar1 siddetlerinin tavlama sicakligina karsi verdikleri
degerler benzerdir. Ayrica, P1+P2 ve P3 tepeleri, tavlama sicakligi degisimine

P4+P5+P6 tepesine gore yaklasik 2 kat daha duyarhdir.

5.1.2. Tavlama Siiresinin Belirlenmesi

Calisilan fluorit (CaF,) o6rnegi i¢in uygun tavlama siiresini tespit etmek

amact ile literatiir taramasindan ve deneysel olarak bulunan sonuglarin
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karsilastirlmasindan yararlanildi. Ornek herhangi bir isleme tabi tutulmadan 6nce
TL 1s1masi elde etmek i¢in TL okumasi yapildi ve fon (background) 1s1ma egrisi elde
edildi. Daha sonra 6rnegin sirastyla, tavlama yapilmadan, 15 dakika, 30 dakika ve 1

saat tavlandiktan sonra 48 Gy radyasyon verilerek, 1°C/s 1sitma oraninda dort ayri

TL 6l¢iimii alindi. Alan Slgiimler sonucunda, her bir tavlama siiresi i¢in 6rnegin
verdigi 1s1ma tepesi siddetlerine bakildi. Yapilan Ol¢limlere baglh olarak sicakliga

karsilik TL 1s1ma siddeti grafigi ¢izildi (Sekil 5.5).
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Sekil 5.5. Farkli tavlama siirelerinde elde edilen 1s1ma egrileri.

Sekil 5.5°te goriildigu gibi, ¢alisilan dogal CaF, oOrnegi tavlama yapildig:
zaman daha yiliksek TL 1s1ma tepeleri vermektedir. Ancak, 15 dakikalik tavlamadan
sonra en yiksek 1sima tepesine ulasmistir. 15 dakikadan sonra tavlama siiresi
arttikca, tepe siddetlerinin artan tavlama siiresi ile diistiigii goriilmektedir. Yiiksek
sicakliklarda, tavlama siiresinin artigsina bagli olarak TL duyarlilig1 diiger (Schayes ve

ark., 1967).
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5.1.3. Degisken Doz Oranlar1 Deneyi

Ornek iizerinde higbir islem yapilmadan, natural okundu ve fon (background)

egrisi belirlendi. Caligilan 6rnek, 48 Gy £ 1sinlamasina tutulup tekrar 6l¢tim alindu.

Ornek tavlama sicakligi olarak belirlenen 450°C’de, 15 dakika tavlanip
firndan ¢ikarildi ve 2 dakika sogumaya birakildi. Ornek sogutulduktan sonra, 0.04

1

Gy f 1smlamasina tutulup 1°Cs™ 1sitma oraninda TL 6l¢timii yapildi ve 6l¢iimiin

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

1sinlamasindan sonra ayri ayri tekrar edildi.

Farkl1 doz oranlarindan (0.04 Gy-10.368 kGy) elde edilen 1s1ma egrileri, Sekil
5.6’da gosterilmistir.

Grafiklerde de goriildiigii gibi, tiim tepelerin TL siddetleri artan doz orani ile
artmaktadir. Dozdaki artis miktarina karsilik, TL siddetlerindeki artis miktar1 dogru
orantilidir; ancak P1+P2 tepesine ait TL siddeti, 3.456 kGy’lik f -1sinlamasindan

sonraki degerlerde azalma gostermekte ve 10.368 kGy’lik doz degerinde P2 tepesi
yok olmakta ya da diger bir deyisle P1 tepesi ile iist iiste binmektedir. Topaksu ve
Yazici (2007) tarafindan Bilgisayarla Isima Egrisi Ayristirma (CGCD, Computerised
Glow-Curve Deconvolution) yontemiyle 6 1s1ma tepesinin varligi belirlenmis olup,
CGCD yontemiyle belirlenen tepelerden biri olan P6’nin yiiksek doz degerlerine
cikildikga (3.456 kGy ve 10.368 kGy) gozle goriilebilir halde belirginlestigi

gozlenmektedir.
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Sekil 5.6. Farkli doz oranlar1 (0.04 Gy-10.368 kGy) deneyinden elde edilen 1s1ma
egrileri.

Farkl1 doz oranlar1 deneyleri ile elde edilen 6 151ma tepesinin (P1-P6), alanlar
Origin 7.5 programi kullanilarak hesaplandi. Hesaplama yapilirken P1-P2 ve P4-P5-
P6 i¢ ice gecmis tepeler oldugundan, P1-P2’nin ve P4-P5-P6’nin alanlar1 toplami
alindi. Hesaplanan tepe alanlarindan yararlanilarak, verilen doz miktarina karsilik TL
siddetleri logaritmik eksenler kullanilarak Sekil 5.7°de gosterilmistir.

Grafikte de acikca gorildiigii gibi, P1+P2 ve P3 tepeleri 50 Gy’lik doza
kadar dogrusal bir artis, 100 Gy’lik dozun iizerinde supralineer artig gostermekte ve
P1+P2, 1 kGy’lik dozdan itibaren P3 ise 10 kGy’lik dozdan itibaren doyuma
ulagsmaya baslamaktadir. Benzer olarak, P4+P5+P6 tepeleri 20 Gy’lik doza kadar
dogrusal bir artig, 100 Gy’lik doz miktarindan sonra supralineer bir artig gostermekte

ve 10 kGy’lik doz miktarindan sonra doyuma ulagmaya baslamaktadir.
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Sekil 5.7. Alt1 151ma tepesinin (P1-P6) tepe alanlarindan belirlenen doz yanit egrileri.

Cogu dogal fluorit (CaF , ) ornegi icin, degisik tepelerin doyumlar: farkli doz
miktarlarinda olmakta ve bazi 6rneklerin tepeleri ise 1 kGy’lik doz miktarindan sonra

supralineer artis gostermektedir (Sunta ve ark., 1994). Doyum ve dogrusal artisin

bozulmasi genellikle 10 kGy ile 100 kGy doz araliginda baslamaktadir (McKeever
ve ark., 1995).

5.1.4. Farkh Isittma Oranlar1 Deneyi

Calisilan fluorit (CaF, ) 6rnegi hi¢bir islem yapilmadan TL okumasi yapildi

ve fon (background) egrisi elde edildi. Daha sonra 450°C’de 15 dakika tavlama
yapilip firindan ¢ikarildr ve 2 dakika sogumaya birakildi. Ornek sogutulduktan sonra,

48 Gy S 1smlamasina tutulup, 1°Cs ™" 1sitma oraninda TL 8l¢iimii alindi. Bu islem

2°Cs ™, 3°Cs ™', 4°Cs ™', 5°Cs ™", 6°Cs ™" ve 10°Cs ™" 1sitma oranlart ile tekrarland:
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ve 151ma tepeleri kaydedildi. Olciim sonuglarma bagli olarak sicakliga karsilik TL
1s1ma siddeti grafikleri ¢izildi.

1°Cs™, 2°Cs™, 3°Cs™', 4°Cs™', 5°Cs™, 6°Cs™' ve 10°Cs™' 1sitma
oranlarinda sicakliga karsilik TL 151ma siddeti grafikleri Sekil 5.8°de goriilmektedir.
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Sekil 5.8. Farkli 1sitma oranlarinda 6l¢iilen 1s1ma egrileri.

Sekil 5.8’de de goriildiigii gibi, 1s1ma tepeleri, teoriye uygun olarak yiiksek
sicakliklara dogru kaymaktadir. Ayrica 1sitma orani arttikca tepe yiikseklik siddetleri
ve egri altinda kalan alanlar 1sitma orani arttik¢a azalmaktadir.

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

Asagidaki grafikte de goriildiigii gibi, P3’e ait tepe ylikseklik siddeti, 4°C/s
1sitma oranina kadar diisiis gosterirken, 10°C/s’lik 1sitma oranina dogru gidildikge
artis gostermekte ve 10°C/s 1sitma oranma gelindiginde ise ilk degerine geri

donmektedir.
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Normalize Edilmis Tepe Yiikseklik Siddeti (a.u.)

Sekil 5.9. Isitma oranlarinin fonksiyonu olarak 1s1ma tepelerinin TL yanit egrileri.

arttikca diisiis gostermekte ve bu diisiis, P1+P2 i¢in ilk degerinin %23’{i, P4+P5+P6
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icinse ilk degerinin %181 kadar olmaktadir.

Topaksu ve Yazict (2007) tarafindan tavlama yapilmadan elde edilen bulgularla

cizilen Sekil 5.10°daki grafikle karsilastirildi.

arttikca azalmaktadir. Bu azalma, P1+P2 ve P4+P5 icin ilk degerlerinin %35°1 kadar,

P3 i¢in ise ilk degerinin % 22’si kadar olmaktadir.
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Sekil 5.10°da da goriildiigii gibi, tiim tepelere ait tepe siddetleri, 1sitma orani
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Sekil 5.10. Tavlama yapilmadan elde edilen 1sitma oranlarinin fonksiyonu olarak
1s1ma tepelerinin TL yanit egrileri (Topaksu ve Yazici, 2007).

5.2. Laboratuvarlar Arasi1 Karsilastirma Calismalari

Deneysel caligmalardan elde edilen bulgularin laboratuvarlar arasi
karsilastirmalar1, Gaziantep Universitesi, Miihendislik Fakiiltesi, Fizik Miihendisligi
Boliimii Termoliiminesans Laboratuvarinda Harshaw 3500 TLD sisteminden elde
edilen bulgularla, Cukurova Universitesi, Fen-Edebiyat Fakiiltesi, Fizik Boliimii
Arkeometri Laboratuvarinda Riso TL/OSL-DA-20 Model TL/OSL okuyucu
sisteminden elde edilen bulgularin karsilagtirilmasiyla yapilmistir. Sekil 5.11°de
calisilan fluorit Orneginin higbir isleme tabi tutulmadan (natural) her iki TL

okuyucusuyla (1°C/s 1sitma oraninda) yapilan TL okumalar1 goriilmektedir.
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Sekil 5.11. Natural TL okumasi sonucu elde edilen 1s1ma egrileri.
a) Harshaw 3500 TLD okuyucucu sistemiyle elde edilen 1s1ma egrisi.
b) Riso TL/OSL-DA-20 TL/OSL okuyucu sistemiyle elde edilen 1s1ma

egrisi.

Sekil 5.12°de her iki TL okuyucusuyla

(background) okumalar1 goriilmektedir.
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Sekil 5.12. TL okumasi sonucu elde edilen fonlar (background).
a) Harshaw 3500 TLD okuyucucu sistemiyle elde edilen fon.
b) Riso TL/OSL-DA-20 TL/OSL okuyucu sistemiyle elde edilen fon.

Calisilan fluorit 6rnegi, tavlama yapilmadan f 1sinlamasina tutulduktan sonra

her iki TL okuyucusuyla 1°C/s 1sitma oraninda okuma yapildi. Bu okumalarin

sonucunda elde edilen 1s1ma egrileri Sekil 5.13°te goriilmektedir.
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Sekil 5.13. TL okumas1 sonucu elde edilen 1s1ma egrileri.
a) Harshaw 3500 TLD okuyucucu sistemiyle elde edilen 1sima egrisi

(Verilen doz: 48 Gy).
b) Riso TL/OSL-DA-20 okuyucu sistemiyle elde edilen 1sima egrisi

(Verilen doz: 1 Gy).

Fluorit 6rnegi, 400°C’de 1 saat tavlandiktan sonra f 1sinlamasina tutuldu ve
her iki TL okuyucusuyla 1°C/s 1sitma oraninda okuma yapildi. Elde edilen 1s1ma

egrileri karsilagtirmali olarak Sekil 5.14’°te goriilmektedir.
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Sekil 5.14. 400°C’de 1 saat tavlama ve 1 Gy’lik B 1sinlamasindan sonra TL okumasi
sonucu elde edilen 151ma egrileri.
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Fluorit 6rnegi, 450°C’de 1 saat tavlandiktan sonra B 1simnlamasina tutuldu ve
her iki TL okuyucusuyla 1°C/s 1sitma oraninda okuma yapildi. Elde edilen 1s1ma

egrileri karsilastirmali olarak Sekil 5.15°te goriilmektedir.
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Sekil 5.15. 450°C’de 1 saat tavlama ve 1 Gy’lik B 1sinlamasindan sonra TL okumasi
sonucu elde edilen 1s1ma egrileri.

Laboratuvarlar arasi karsilastirma ¢alismalarindan elde edilen 1sima egrileri
incelendiginde, caligilan fluorit Orneginin benzer TL Ozellikler gosterdigi ve

dozimetre materyali olarak tekrarlanabilir bir yapiya sahip oldugu sdylenebilir.

5.3. X-Isinlar1 Toz Difraktometresi (XRD) ve X-Isim1 Floresans Spektrometresi
(WD/XRF) ile Ilgili Bulgular

5.3.1. X-Isinlar1 Toz Difraktometresi (XRD) Bulgulari

Calisilan dogal fluorit (CaF , ) kayacindan 10 gr’lik 3 ayr kristal alinip, ilk

kristal herhangi bir isleme tabi tutulmadan, ikinci kristal 500°C’de 1 saat ve ikinci
kristal 550°C’de 1 saat tavlanmustir. Hazirlanan bu &rneklerin, Erciyes Universitesi
Teknoloji Arastirma ve Uygulama Merkezi X-Isinlar1 Toz Difraktometresi (XRD)

Laboratuvari’nda Bruker AXS D8 Advance model XRD cihazi ile XRD analizleri
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yapilmistir. Analiz sonuglar1 ile elde edilen XRD spektrum grafikleri Sekil 5.16,
Sekil 5.17 ve Sekil 5.18’de goriilmektedir.
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Sekil 5.16. Tavlama yapilmamis dogal fluoritin XRD spektrumu.
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Sekil 5.17. 500°C’de tavlanmis dogal fluoritin XRD spektrumu.
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Sekil 5.18. 550°C’de tavlanmig dogal fluoritin XRD spektrumu.

XRD spektrum sonuglarina ve yapilan analizlere bagl olarak hesaplanan

kiibik birim hiicre parametreleri Tablo 5.1°de goriilmektedir.

Tablo 5.1. Dogal fluoritin kiibik birim hiicre parametreleri;
a) Tavlama yapilmadan
b) 500°C’de tavlanmis
¢) 550°C’de tavlanmig

a b c Alfa Beta Gama | Birim Hiicre
Hacmi a)
5.46229 | 546229 | 546229 90 90 90 162976
a b < Alfa Beta Gama | Birim Hicre
Haemi b)
5.46365 | 5.46365 | 5.46365 90 90 90 163.098
a b c Alfa Beta Gama | Birim Hiicre
Hacmi 0
5.45981 |[5.45981 | 545981 90 90 o0 162754
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Elde edilen tepelerin ag¢1 degerleri, siddet parametreleri ve Miller indisleri Tablo

5.2’de goriilmektedir.

Tablo 5.2. Dogal fluoritin siddet parametreleri ve Miller indisleri;
a) Tavlama yapilmadan
b) 500°C’de tavlanmis
¢) 550°C’de tavlanmig

2Teta | I (Saymm) | (hkl) 2Teta | Ulg(Saymn) | (hkl) 2Teta | 1 (Saymm) | (hkl)
28281 100.0 111 28262 100.0 (111) 28336 100.0 (111)
47.027 618 220) 46983 755 (220) 47.060 738 220)
55.776 17.9 311 55759 198 (311) 55.833 18.7 311)
68.673 76 (400) 68.650 5.1 (400) 68.738 67 400)
75.870 39 (331 75.838 7.0 (331) 75.903 68 331)
87.400 7.0 @22 87.369 10.1 422) 87.431 11.0 422)
94.227 33 (511) 94215 34 (511) 94274 30 (511)
a) b) o

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

Calisilan dogal fluorit (CaF, ) kayacindan 10 gr’lik 3 ayr kristal alinip, ilk
kristal herhangi bir isleme tabi tutulmadan, ikinci kristal 500°C’de 1 saat ve ikinci
kristal 550°C’de 1 saat tavlanmustir. Hazirlanan bu &rneklerin, Erciyes Universitesi
Teknoloji Aragtirma ve Uygulama Merkezi Laboratuvari’nda Panalytical Axios
Advanced model XRF cihazt ile XRF analizleri yapilmistir. Tablo 5.3’te

tavlanmamis dogal fluoritin XRF analiz sonuglar1 goriillmektedir.
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Tablo 5.3. Tavlanmamis dogal fluoritin XRF sonuglari.

Element | Miktar (%) | Hata (%0)
Ca 86.0819 0.1
F 13,6183 0.1
Fe 0.1081 0,003
Si 0.0713 0.002
Al 0.0713 0,001
Mn 0,0254 0,001
Mg 0.0251 0.001
Na 0.0083 0,001
Cu 0.0080 0,001
5 0,0077 0,001
Rb 0.0045 0,001
ST 0.0043 0.001
p 0.0028 0,001

Tablo 5.3’te goriildiigii gibi calismada kullanilan fluorit kristali, %99.7

oraninda Kalsiyum (Ca) ve Fluor (F) elementlerinden olusmaktadir. Mineralin %
0.3’lik kismi ise Demir (Fe), Silisyum (Si), Aliminyum (Al), Mangan (Mn),
Magnezyum (Mg), Sodyum (Na), Bakir (Cu), Kiikiirt (S), Rubidyum (Rb),

Strontiyum (Sr) ve Fosfor (P) elementlerinden olusmaktadir. Kristalin yapisinda

bulunan elementlerin yiizde olarak dagilimi, % 86.0819 Kalsiyum (Ca), % 13.6183
Fluor (F), % 0.1081 Demir (Fe), % 0.0713 Silisyum (Si), % 0.0713 Aliminyum (Al),
% 0.0254 Mangan (Mn), % 0.0251 Magnezyum (Mg), % 0.0083 Sodyum (Na), %

0.0080 Bakir (Cu), % 0.0077 Kiikiirt (S), % 0.0045 Rubidyum (Rb),

Strontiyum (Sr) ve % 0.0028 Fosfor (P) seklindedir.
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Tablo 5.4. 500°C’de tavlanmis dogal fluoritin XRF sonuglari.

Element | Miktar (%) | Hata (%)
Ca 89.8081 0.1
F 99659 0.1
Si 0.0578 0.002
Fe 0.0571 0.002
Mn 0.0441 0,002
Al 0,0329 0.001
Na 0,0138 0.001
Mg 0.0093 0.001
Eb 0.0049 0,001
S 0.0036 0.001
P 0.0024 0.001

Calisilan fluorit 6rnegi 500°C’de 1 saat tavlandiktan sonra yapilan XRF

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

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

analiz sonuglarmma gore, kristalin yapisinda bulunan elementlerin yilizde olarak
dagilimi, % 86.9359 Kalsiyum (Ca), % 12.8241 Fluor (F), % 0.0476 Demir (Fe), %
0.1224 Silisyum (Si), % 0.0080 Aliminyum (Al), % 0.0352 Mangan (Mn), % 0.0086
Magnezyum (Mg), % 0.0083 Sodyum (Na), % 0.0028 Kiikiirt (S), % 0.0053
Rubidyum (Rb) ve % 0.0018 Fosfor (P) seklindedir.
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Tablo 5.5. 550°C’de tavlanmis dogal fluoritin XRF sonuglari.

Element Miktar (%) | Hata (%)
Ca 86,9359 0.1
F 12,8241 0.1
Si 0.,1224 0.003
Fe 0.0476 0.002
Mn 0.0352 0.002
Mg 0.0086 0,001
Na 0.0083 0,001
Al 0.0080 0,001
Eb 0.0053 0.001
5 0.0028 0.001
P 0.0018 0.001

Tablo 5.3, Tablo 5.4 ve Tablo 5.5’teki analiz sonuglarina gore, kristalin
yapisinda bulunan elementlerin her {i¢ durumda da fakli yiizde degerlerine sahip
oldugu, hatta Bakirin (Cu) tavlanmamis fluorit kristalinde belirli bir miktarda
bulundugu ancak 500°C ve 550°C’de tavlanmis parcalarinda bulunmadigi
goriilmektedir. Bu farkliligin sebebi, fluorit kayacindan {i¢ ayr1 parga alinarak
analizlerin ayr parcalar ilizerinde yapilmasindan kaynaklaniyor olabilir. Calismada
kullanilan dogal fluoritin, farkli kesitlerinin farkli element igeriklerinden olustugu
diisiiniilebilir. Sonug olarak dogal olarak olusmus minerallerin yapilarinda bulunan
diger elementler mineral igerisinde homojen bir dagilim gostermemektedirler. Bu
nedenle fluorit kayacinin herhangi iki farkli kesitinden alinan ornekler ayni
safsizlikta olmayabilirler.

Tablo 5.3, Tablo 5.4 ve Tablo 5.5’teki analiz sonuglarina gore, % 0,1 hata ile

analizi yapilan kristalin % 99,7’sinin kalsiyum fluorit oldugu goriilmektedir.
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6. SONUCLAR

Bu tez ¢alismasinda I¢ Anadolu Bélgesi’nde bulunan Kirsehir ilinden alinan
dogal fluorit (CaF ,) kristalinin termoliiminesans (TL) 1s1ma tepelerine tavlamanin

etkisi calisildi. Yapilan ¢alisma ile asagidaki sonuclar elde edildi.
Fluorit, 400°C’den 650°C’ye kadar 50°C’lik artislarla 1’er saat tavlandiktan

sonra sabit 48 Gy doz verilerek, 1°C/s 1sitma oraninda TL 6lgiimleri alindi. Dogal

fluorit 6rneginin, tavlama sicakliklarina kars1 son derece duyarli oldugu ve 450°C’lik
tavlama sicakliginda TL 1s1ma tepelerinin hepsinin en yiliksek doz tepkisi verdigi
tespit edildi. Ayrica her bir tavlama sicakliginda, calisilan dogal fluorit 6rneginin
verdigi TL 1s1mma tepesi siddetleri grafigi ve tavlama sicakliklarinin fonksiyonu
olarak normalize edilmis tepe alanlarinin grafikleri ¢izdirildi.

450°C’lik tavlama sicakligi verdigi en yiliksek doz yaniti (response) nedeniyle
calisilacak tavlama sicakligi olarak segildi. 450°C’lik tavlama sicakliginda farkl
tavlama siirelerinde elde edilen TL 1s1ma tepeleri egriler cizdirilerek, bu egrilerden
15 dakikalik tavlama siiresi sonucunda okunan TL 1s1ma tepelerinin en yiiksek doz
tepkisi verdigi belirlendi.

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

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

10.368 kGy arasindaki degisik doz degerlerinin TL 1s1ma tepeleri arastirildi ve tiim
1s1ma tepelerinin toplam alanlarinin ve 1s1ma tepesi siddetlerinin artan doz oram ile
50 Gy’lik doz oranina kadar dogrusal olarak arttigi, 50 Gy’lik doz miktarinin
tizerindeki doz degerlerindeki artisin dogrusal olmadigi belirlendi.

Ayni dogal fluorit kristalinin iist {iste binmis tepelerinin ayristirilmast CGCD
metodu kullanilarak Topaksu ve Yazici tarafindan yapilmis ve 6 ayr1 1s1ma tepesinin
oldugu belirlenmistir (Topaksu ve Yazici, 2007). Bu calismadan ve degisken doz
oranlar1 deneylerinden elde edilen verilerden yararlanilarak, 6 1s1ma tepesinin verilen
doz miktarinin fonksiyonu olarak, TL siddetleri grafigi logaritmik yatay ve diisey

eksen kullanilarak ¢izdirildi.
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Tim TL tepelerinin 50 Gy’lik doza kadar dogrusal bir artis, 100 Gy’lik dozun
izerinde supralineer artig gosterdikleri ve P1+P2 TL tepesinin 1 kGy’lik dozdan
itibaren, P3 ve P4+P5+P6 TL tepelerinin ise 10 kGy’lik dozdan itibaren doyuma
ulagmaya bagladiklar1 belirlendi. Buna gore calisilan fluorit 6rnekleri, verilen en
diisiik doz miktar1 0.04 Gy’lik bir radyasyon miktarini hassasiyetle kaydedebilmekte;
kaydettigi en fazla 50 Gy’lik doz, giivenilir bir sekilde dlciilebilmektedir. Bu degerler
verilirken 270°C civarindaki tepe egrisi diisiiniilmiistiir. Daha diisiik sicakliklardaki
tepeler solma (fading) nedeniyle dozimetrik amagli kullanim i¢in uygun degildir.

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

Gy doz verilip, 1°C/s ile 10°C/s arasinda degisen farkli 1sitma oranlarinda sicakligin
fonksiyonu olarak TL 1s1ma tepelerinin grafikleri ¢izdirildi. TL 1s1ma tepesi
siddetlerinin artan 1sitma orani ile azaldig1 ve TL 1s1ma tepelerinin de artan 1sitma
orani ile yliksek sicakliklara dogru kaydigi gozlendi.

Farkl1 1sitma oranlarindan elde edilen TL 1s1ma tepelerinin, tepe yiikseklikleri
hesapland1 ve 1sitma oranlarinin fonksiyonu olarak normalize edilmis tepe
yukseklikleri siddeti grafigi cizdirildi. P1+P2 ve P4+P5+P6 tepelerine ait tepe
yiikseklik siddetlerinin 1°C/s’den 10°C/s’ye kadar (1°C/s, 2°C/s, 3°C/s, 4°C/s ve
10°C/s) artan 1sitma orani ile diisiis gosterdigi ve bu diisiisiin, P1+P2 tepesi i¢in ilk
degerinin %?23’1 kadar, P4+P5+P6 tepesi i¢inse ilk degerinin %18’1 kadar oldugu
belirlendi. P3’e ait tepe yiikseklik siddetinin, 4°C/s 1sitma oranmna kadar diisis
gosterdigi, 10°C/s’lik 1sitma oranina dogru artis gosterdigi ve 10°C/s 1sitma oranina
gelindiginde ise ilk degerine geri dondiigii tespit edildi.

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

Dogal fluoritin, tavlanmamig, 500°C ve 550°C’de 1 saat tavlanmis ii¢ ayri
kristalinin X-1sinlar toz difraktometresi (XRD) ile analizleri yapildi ve analizler
sonucunda XRD spektrum grafikleri elde edildi.

XRD analiz sonuglarindan yararlanilarak bu ii¢ kristalin kiibik bir yapiya
sahip oldugu tespit edilerek, kiibik birim hiicre parametreleri ve birim hiicre
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hacimleri hesaplandi. Ayrica, bu li¢ kristalin XRD spektrumlarindan elde edilen
tepelerin ac1 degerleri, siddet parametreleri ve Miller indisleri hesaplanarak tablolar
halinde sunuldu.

Caligilan fluorit orneginin, 500°C ve 550°C’lik tavlama sicakliklarinda
gosterdigi ani TL 1s1ma siddeti degisikliklerinin, 500°C ve 550°C’deki tavlama
islemleri sirasinda meydana gelen elektron tuzaklarindaki yeniden sekillenme ve yeni
elektron tuzaklarinin olugmasi gibi sebeplerden meydana geldigi diigiiniilmektedir.

Dogal fluoritin, tavlanmamig, 500°C ve 550°C’de 1 saat tavlanmis ii¢ ayri
kristalinin, X-1sm1 floresans spektrometresi (WD/XRF) ile analizleri yapildi ve
analizler sonucunda kristallerin yapisinda bulunan elementlerin bulunma oranlar
yiizde olarak tablolar halinde sunuldu.

Tavlama yapilmadan alinan XRF analiz sonuglarma bagl olarak, CaF,

kristallerinin % 0,1 hata ile % 99,7 sinin kalsiyum (Ca) ve fluor (F) elementlerinden,
mineralin % 0.3’liikk kism1 ise Demir (Fe), Silisyum (Si), Aliminyum (Al), Mangan
(Mn), Magnezyum (Mg), Sodyum (Na), Bakir (Cu), Kiikiirt (S), Rubidyum (Rb),
Strontiyum (Sr) ve Fosfor (P) elementlerinden olustugu belirlenmistir. Kristalin
yapisinda bulunan elementlerin yiizde olarak dagilimi, % 86.0819 Kalsiyum (Ca), %
13.6183 Fluor (F), % 0.1081 Demir (Fe), % 0.0713 Silisyum (Si), % 0.0713
Aliminyum (Al), % 0.0254 Mangan (Mn), % 0.0251 Magnezyum (Mg), % 0.0083
Sodyum (Na), % 0.0080 Bakir (Cu), % 0.0077 Kiikiirt (S), % 0.0045 Rubidyum
(Rb), % 0.0043 Strontiyum (Sr) ve % 0.0028 Fosfor (P) seklindedir.

Calisilan fluorit 6rnegi 500°C’de 1 saat tavlandiktan sonra yapilan XRF
analiz sonuglarina gore, kristalin yapisinda bulunan elementlerin yiizde olarak
dagiliminin, % 89.8081 Kalsiyum (Ca), % 9.9659 Fluor (F), % 0.0571 Demir (Fe), %
0.0578 Silisyum (Si1), % 0.0329 Aliminyum (Al), % 0.0441 Mangan (Mn), % 0.0093
Magnezyum (Mg), % 0.0138 Sodyum (Na), % 0.0036 Kiikiirt (S), % 0.0049
Rubidyum (Rb) ve % 0.0024 Fosfor (P) seklinde oldugu belirlenmistir.

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

Analiz sonucglarma gore, kristalin yapisinda bulunan elementlerin her {i¢
durumda da fakli yiizde degerlerine sahip oldugu, hatta Bakirin (Cu) tavlanmamis
fluorit kristalinde belirli bir miktarda bulundugu ancak 500°C ve 550°C’de tavlanmis
pargalarinda bulunmadig1 goriilmektedir. Bu farkliligin sebebi, fluorit kayacindan ii¢
ayr1 par¢a alinarak analizlerin ayr pargalar {izerinde yapilmasindan kaynaklaniyor
olabilir. Calismada kullanilan dogal fluoritin, farkli kesitlerinin farkli element
iceriklerinden olustugu diisiiniilebilir. Sonug¢ olarak dogal olarak olusmus
minerallerin yapilarinda bulunan diger elementler mineral icerisinde homojen bir
dagilim gostermemektedirler. Bu nedenle fluorit kayacinin herhangi iki farkl
kesitinden alinan 6rnekler ayn1 safsizlikta olmayabilirler.

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

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

miktarina kadar, 1°C/s 1sitma oraninda termoliiminesans (TL) Ol¢limleri yapilarak

cok 1y1 bir termoliiminesans dozimetre (TLD) olarak kullanilabilecegi sdylenebilir.
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