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Numuneler Am-241 radyoizotop halka kaynagindan yayimlanan 59.5 keV enerjili
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ONSOZ

Nitel (Kalitatif) ve nicel (kantitatif) numune analizleri icin kullanilan metotlardan
bazilari; Atomik yayimlama spektrometresi, Atomik sogurma spektrometresi, XRF (X-
Isin1 Floresans), X-1sim1 veya 7y-151m1 gegis teknikleri ve Kiitle spektrometresidir. Bu
metotlar arasinda, bu tez calismasinda da kullanmilan XRF teknigi 6zellikle de enerji
ayirmali XRF, diger metotlara gore, birka¢ miligramdan daha az madde ile nicel analiz,
ucuz maliyet ve yiiksek hassasiyet gibi bircok 6zelliginden dolay1 bilim ve teknolojide
yaygin olarak kullanilmaktadir. Bu teknigin cevre kirliligi, arkeoloji, tip, kimya, endiistri,
kalite kontrol, madencilik gibi bir¢ok alanda uygulamalarina rastlamak miimkiindiir.

Bu calismada, L tabakasi floresans verim ve X-1sin1 siddet oranlarinin deneysel
degerleri kullanilarak Hf, Ta, W, Re, Pt, Au, Hg, Tl, Pb, Bi, Th, U elementleri icin L
tabakasindan M ve N tabakasina bosluk gecis ihtimalleri, Mi3m ve Misn, yart deneysel
olarak olciildii.

Bu tez calismasinin ilk boliimiinde X-isinlari, XRF, EDXRF ve EDXRF
laboratuarlari, radyasyon sayaglar1 ve sayma istatistikleri hakkinda genel bir bilgi verildi.
Ikinci boliimde ise onceki calismalarla ilgili yapilan kisa bir literatiir taramas1 verildi.
Uciincii ve dordiincii boliimlerde ise tezle ilgili materyal ve yontemle ilgili bilgiler ve
yapilan hesaplamalarin sonuglar verildi.

Bu tezin her asamasinda bana yol gosterip yardime1 olan, hocam sayin Dog.Dr. Omer
Sogiit’e tesekkiirlerimi sunarim.

Ayrica c¢alismalar esnasinda bana yardimci olan hocam saym Prof.Dr. Adnan
Kiiciikonder’e, tezin arastirma ve yazim asamasinda bilgi ve fikirleri ile bana yardimci
olan B.Goker Durdu, Erdal Kiiciikonder ve Hamdi Biitiin’e ve caligmalar siiresince bana
destek olan aileme sonsuz tesekkiirler.

OCAK 2007 Fatma Nur TUZLUCA
KAHRAMANMARAS



CiZELGELER DiZiNi Fatma Nur TUZLUCA

CIZELGELER DiZIiNi
Tablo 1.1. X-Isim Diyagram Cizgilerinin Siegbahn Gosterimleri ........................ 10
Tablo 4.1. 3 flOreSANS VEITIM.....ueieiiiiiieiieieeeeeeeeeseesessessssssssssssssssssssssssssssons 39
Tablo 4.2. Bosluk Gegis Ihtimalleri (TL3M) e eeeereenrcsentoenresnsssnnsosnsssnsssnscsnsssnessses 41
Tablo 4.3. Bosluk Gecis TRtImalleri (1L3n).ceeeeerneerneerneeerneerueeerneerneeesnnessmmmnenes 43
Tablo 4.4.(a) L3;’den M alt kabuklarina bosluk gecis ihtimalleri............ccceveeinnnn. 45
Tablo 4.4.(b) L3’den M alt kabuklarina bosluk gecis ihtimalleri...........cccccevvnene. 45
Tablo 4.5.(a) L3’den N ve O alt kabuklarina bosluk gecis ihtimalleri..................... 48
Tablo 4.5.(b) Ls’den N ve O alt kabuklarina bosluk gecis ihtimalleri..................... 49

VI



SEKILLER DIiZiNi Fatma Nur TUZLUCA

SEKILLER DIiZiNi

Sekil 1.1. X-1SIN1art OIUSUIMNU ...coiiieeiiiiieeiiiiieetietssstcssssscosessscossssscsssssesssssscsnns 3
Sekil 1.2. StireKli X-1SINIArT .....cviiieiiiiiiiiiiinettiieneteersnsccesasscessnscecsnsscassssscsnnnse 4
Sekil 1.3. Karakteristik X-151n1 OluSUMU ...ccoivviiiiiniiiiiieiiiiieiiiiieetieiessncesssconnnss 5
Sekil 1.4. Karakteristik X-1SINIar ....ccccviiiiieiiiiieiiiineieiieeccesenscessnsccesnnsccsscases 6
Sekil 1.5. X-Isim1 Enerji Seviyeleri Diyagrami .......cccoeeviieiiinniiieicinriiincccnccsnncannes 9
Sekil 1.5. X-1s1nlart speKtrumlart .....c.coiviiiiiiiieiiiniiiieieiercisetosatcssscosascssscsnsnes 11
Sekil 1.6. EDXRF ve WDXRF spektrometrelerinin temel planlari ............ccocvee.e. 13
Sekil 1.7. Enerji dagitic1 spektrometrelerden, dogrudan uyarmah ve 2D optikli(solda)

ve dogrudan uyarmasiz polarize olan optik (3D)(sagda) .....ccceeevveeinrinnen 14
Sekil 1.8. Dogrudan Uyarmali ve 2D optigine sahip EDXRF spektrometresi ile

Olciilmiis olan kat1 bir numunenin tipik spektrumu.........ccccccoveviiniennnn. 15
Sekil 1.9. Dogrudan uyarmasiz ve 3D optikli enerji dagitic1 spektrometre ............. 15
Sekil 1.10. Dogrudan uyarmasiz ve 3D optigine sahip EDXRF spektrometresi ile

olciilmiis olan kati bir numunenin tipik spektrumu...........cccceveveinnenn, 16
Sekil 1.11. Bazi Detektorlerin Ayirma Giigleri .......ccoevviiieiiiniiiiniiiniciniiinrceneenns 17
Sekil 1.12. Si(Li) Detektoriiniin Sematik GOSterimi .......ccccceeiieieeieeineecnaaccecnannes 18
Sekil 1.13. Puls YUKSEKIIZi «.ceuviiiniiiniiiiiiiiiiiniiiniiieiiiniiinrisnacorscssssenscsnscsncs 21
Sekil 1.14. ince Bir Levha Uzerine Gelen Isin Demeti .........ccouueeeenneenneernnennnennns 29
Sekil 3.1. Sayim SiStemi $EMASI....ccveriirriieieinrienetorsrcsnrssessossscssssssssssssssssscsnses 35
Sekil 4.1.(a) *m3_ Atom numarasi grafigi.......cccceveviiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiniiiiine. 40
Sekil 4.1.(b) **@®3 - Atom numarasi grafigi......c.ccceeiiiniiiiniiiniiiieiiinicincennrcenccnns 40

Sekil 4.2.(a) Bosluk Gecis i.htimalleri (ML3m)-Atom Numarasi grafigi......cceeeeeenneenennd2
Sekil 4.2.(b) Bosluk Gegis Ihtimalleri (n3y)-Atom Numarasi grafigi........ccceeeeeeeeeeecd2

Sekil 4.3.(a) Bosluk Gegis Thtimalleri (n.3x)-Atom Numarasi grafigi..................... 44
Sekil 4.3.(b) Bosluk Gecis Thtimalleri (n3x)-Atom Numarasi grafigi...........ceeevnene. 44
Sekil 4.4.(a) Bosluk Gecis Ihtimalleri (ML3v)-Atom Numarasi grafigi.......cccceeeveeee. 46
Sekil 4.4.(b) Bosluk Gegis ihtimalleri (ML3ma)-Atom Numarasi grafigi................... 46
Sekil 4.4.(c) Bosluk Gegis Ihtimalleri (ML3ms)-Atom Numarasi grafigi.......cccceeeveeene. 47
Sekil 4.5.(a) Bosluk Gecis ihtimalleri (Mr3n1)-Atom Numarasi grafigi.......cccoeeeeeee. 50
Sekil 4.5.(b) Bosluk Gecis Thtimalleri (n.3x4)-Atom Numarasi grafigi.................... 50
Sekil 4.5.(c) Bosluk Gegis ihtimalleri (ML3ns)-Atom Numarasi grafigi.......ccceeeeeeee. 51
Sekil 4.5.(d) Bosluk Gecis Thtimalleri (n.301)-Atom Numarasi grafigi.............c...... 51
Sekil 4.5.(e) Bosluk Gegis ihtimalleri (ML304,5)-Atom Numarasi grafigi................e. 52

VII



GIRIS Fatma Nur TUZLUCA
1. GIRIS

X-1stmt - spektroskopisi, diger optik spektroskopiler gibi elektromanyetik 1$1nin
yayimlanmasi, sogurulmasi, sacilma, floresans ve X-1s1m1 sogurma yontemleri periyodik
cizelgedeki atom numarasi sodyumdan biiyiik biitiin elementlerin kalite ve miktar tayini
icin yaygin olarak kullanilmaktadir. Ozel donanimlarla atom numarasi 5 — 10 arasindaki
elementler de tayin edilebilmektedir. X-isinlari, yiiksek enerjili elektronlarin
yavaslamasiyla veya atomun i¢ orbitallerindeki elektronlarin elektronik gecisleriyle
olusturulan kisa dalga boylu elektromanyetik 1sinlardir. X—1sinlarinin dalga boyu araligi
yaklastk 10-5 A (1 A 0,1 nm 10-10 m) arasindaki bolgeyi kapsar.

X-Isimi Kirmimi (X-Ray Diffraction “XRD”) spektroskopisi olarak bilinen X-Isini
kirmim spektroskopisi, isminden anlasilacagi tizere X-isin1 denilen Ultraviyole 1sindan
daha kuvvetli fakat gamma 1simnindan daha zayif enerjili 151 kullanilarak yapilan analizi
temel alir. Calisma prensibi numuneye X-1s1n1 gonderilerek kirilma ve dagilma verilerinin
toplamast oldugu soylenebilir. Kristal yapisina gore 1s1m farkli agilarda ve siddette kiran
numuneler ¢ok hassas bicimde analiz edilebilmektedir.

X-Isimi floresans yontemleri (XRF): Bir X-1s1m tiipiinde numuneyi hedef alana
yerlestirerek X-isinlart yayimlama (emisyon) spektrumunu elde etmek uygun gibi
goriinmekle birlikte, bunun bircok materyale uygulanmasindaki zorluklar nedeniyle cok
basvurulan bir yontem degildir. Bunun yerine, numunenin 1simnlanmasi daha yaygin olarak
X-1ginlart tiipinden veya radyoaktif kaynaktan saglanan X-151m1 demetiyle yapilir. Bu
durumda birincil X-1ginlar1 numunedeki elementler tarafindan sogrulurlar ve kendi
karakteristik X-1s1n1 floresansin1 yayarlar. Bu islem X-isinlar1 floresans veya yayim
yontemi olarak adlandirilir. X-151n1 floresans: (XRF), atom numarasi oksijenden biiyiik (8)
olan elementlerin kalite analizinde en c¢ok kullanilan analitik yontemlerden biridir (Araz,
2006).

Enerji Dagilimli X-Isimi Floresans “EDXRF” yontemi bircok materyalin kimyasal
bilesenlerinin saptanmasi i¢in basit, dogru, ekonomik ve analitik bir metottur. XRF teknigi
zararsiz ve giivenilir olmasi sebebiyle ¢evre kirliligi, arkeoloji, tip, adli tip, kozmetik,
endiistri, kalite kontrol laboratuarlari, madencilik, eczacilik, kimya, astronomi vs. bir¢ok
alanda kullanilmaktadir. Genis bir kullanim sahasinin yam sira X-1s1m1  floresans
teknolojisinin bir diger avantaji da ¢ok az veya hi¢ denilecek kadar az numune hazirhigi
gerektiriyor olmasidir. Bu teknolojiyle konsantrasyonlar es zamanli ve kolay bir sekilde
%100’e yakin bir degerde 6l¢iilebilir.

Herhangi bir tabakadan bagka bir tabakaya bosluk gecislerinin deneysel olarak dogru
Olciilmesi X-151m1 floresans tesir kesitlerinin ve floresans verimlerinin dogru olarak
tanimlanmasinda ¢ok Onemli rol oynar. Ciinkii bir tabakadan baska bir tabakaya bosluk
gecisleri ilgili tabakalarin floresans verimi ve tesir Kkesitlerini Onemli Olgiide
degistirmektedir. Floresans verim ve tesir kesitlerinin deneysel olarak dogru oOlgiilmesi
asagidaki olaylarin deneysel hesaplamalarinda 6nemlidir. Bunlar:

a) Kiitle azaltma katsayilarinin hesaplanmasi,
b) Tibbi arastirmalar ve kanser terapi uygulamalarinda,
¢) Radyasyonun zirhlanma edilmesinde,
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d) Dozimetrik hesaplamalarda,

e) XRF’nin elemental analizlerinde,

f) Endiistriyel radyasyon uygulamalarinda (yiyecek 1sinlama),

g) Yiizey kimyas: analizinde ve bir¢ok fiziksel parametrelerin test edilmesinde
onemlidir.

Atomlardan c¢esitli yollarla sokiilen i¢ tabaka elektronlari, 1stmali (radiative) ve
1s1masiz (non-radiative) gecisler seklinde ele alinabilir. Burada, atomdan herhangi bir
metotla L-tabakasinda meydana getirilmis olan bosluklarin, karakteristik X-isinlari
yayimlanarak doldurulmasi ihtimaliyetine L-tabakasina ait floresans verimi denir.
Atomdan yayimlanan L-tabakasina ait karakteristik X-iginlar1 yine ayni atomun {iist
tabakalarinda bulunan bir elektronu sokerek bosluklar meydana getirebilir. Bu olay 1s1mal
veya 1s1masiz (Auger) gecisler seklinde sonuglanabilir. Her iki tiir bozunmada da atomun
birinci i¢ tabakasinda meydana gelen bosluklar kendisinden yiiksek olan i¢ tabakalara veya
bir dis tabakaya transfer edilir. Bozulan L tabakas1 bosluklar1 bagsina iiretilen M ve daha iist
tabaka bosluklarinin sayis1 Mpm ve bozunan M tabakasi bosluklari basina {iretilen
karakteristik M X-1sinlarinin sayis1 @y hakkindaki bilgiler, L kiyis1 enerjisi iizerindeki bir
enerji ile fotonlar tarafindan uyarilarak radyoaktif bozunmayla yayimlanan M X-1sinlarinin
Olciilmesinde ¢cok onemlidir. Uyarma enerjisinin, L. kiyisindan biiyiik oldugu durumlarda,
tiretilen M X-1sinlarinin sayisinin tahmin edilebilmesi i¢in @y ‘nin yaninda, L tabakasinda
olusturulan bir boglugun M ve daha iist tabakalara ge¢me ihtimaliyeti olan v ve NN ‘nin
de tam olarak bilinmesi gerekmektedir. Bu nedenle, 1s1mali gecis ihtimaliyeti olan nim ve
N~ gerek niikleer gerekse atomik ¢alismalarda biiyiik 6nem tasimaktadir (S6giit, 2000).

Bu calismada bazi elementler icin Lj alt tabakasindan M ve N tabaka ve alt

tabakalarina bosluk gecis ihtimalleri, (Nr3m, NL3M1, NL3M4, NL3MS, N3N, NL3NT, L3N, L3NS NL301
Ve Nr3o4s ), deneysel olarak ol¢iildii.
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1.1. X-Ismnlar1

1.1.1. X-Isinlariin Tanmm ve Ozellikleri

X-151nlar1 elektromanyetik spektrumda ultraviyole 151k ile gama 1sinlar1 arasinda yer
alir. X-1sinlar1 dalga boylaria gore; dalga boyu A<0,1 A ise cok sert, A=0,1-1 A ise sert,
A=1-10 A ise yumusak, A>10 A ise ¢cok yumusak olarak isimlendirilir. X-1ginlarinm en
genel kaynagi bir metal atomu bombardimana tabi tutan yiiksek enerjili elektronlarin
yavaslamasidir. X-1s1nlar1 ¢ekirdek icinde degil, elektronlar seviyesinde meydana gelen bir
kisim hadiselerin iiriiniidiir (Sahin, 1989).

Elektromanyetik 1stmadan dolay1 X-isinlar1 ¢ift karakterlidir. Dalga ve tanecik
ozelligi gosterirler. Fotoelektrik, Compton sacilma, gaz iyonizasyonu ve sintilasyon
tanecik ozellikleri, hiz, polarizasyon ve Koharent sacilma dalga oOzellikleridir (Bertin,
1975).

X-1s1nlar1 kaynaktan ¢ikarak sapmadan yayilirlar. Elektrik ve manyetk alanlarin etkisi
ile saptirilamazlar. X-1sinlarinin bu davranigi, yiiklii tanecik olmadiklarin1 gosterir. Yiikli
taneciklerden olusan elektromanyetik radyasyona ‘foton’ denilir (Semat, 1967).

1.1.2. X-Ismlarmin Olusumu
1.1.2.1. Siirekli X-Isinlar

Hedefe gelen yiiksek hizli elektron, atomun cekirdegine yaklasirken elektronun
negatif yiikii ile cekirdegin pozitif yiikii etkilesir ve cekirdege dogru bir sapma olur. Sapan
elektronun hizi dolayist ile enerjisi azalir. Bu enerji azalmast siirekli X-151m1
(bremsstrahlung) olarak ortaya cikar. Bu isinlara siirekli denmesinin sebebi ise enerji
spektrumlarinin siirekli olmasindandir. Yani, siirekli X-1sinlarinin enerji arali§i, hemen
hemen, sifirla yiiksek hizli elektronun maksimum enerjisi arasindadir.

Siirekli X-1gmlarinin enerjisi ii¢ faktore baghdir. Bunlar; yiiksek hizli elektronun
enerjisi, hedef malzemenin yogunlugu ve elektronun hareket dogrultusu ile frenleyici
cekirdek arasindaki uzaklik ¢cekim kuvveti, artan uzaklikla azalir (Aygiin ve Zengin, 1993).

me  Ki(hizh) i
O O %2K

{vavag)

Sekil 1.1. X-isinlarmin Olusumu (Aygiin ve Zengin, 1993)
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Sekil 1.2. Siirekli X-1smlan (Giindiiz, 1995)

Siirekli X-151m1 spektrumlar1 genis bir frekans araligimi kapsayan siirekli bir 1s51maya
karsilik gelmektedir. Bu nedenle siirekli X-1sinlarina beyaz X-isinlar1 denilir.

Siirekli X-1sinlarmin  klasik elektromanyetik teoriye gore agiklanmasi; ‘Ivmeli
hareket eden yiikler elektromanyetik 1stmada bulunurlar. Yiiksek enerjili elektronlar bir
hedefe carptiklar1 zaman bu elektronlarin enerjilerinin %1’ 1 siirekli X-1sinlarinin
olusmasma yol acar. Hedefe (bir X-ismn1 tiipiinde anot hedef numunesidir) c¢arpan
elektronlardan ¢ok az bir kisminin enerjilerinin tamami sogurulur’ seklindedir. Sogurulan
enerji karakteristik X-1s1n1 olarak yaymmlanir. Bu elektronlar maksimum frekansh veya
minimum dalga boylu 1s1malara sebep olurlar. Bunun disinda, enerjisi kademeli olarak X-
1sinlarina doniisenler de siirekli spektrumun diger dalga boyu ve frekanslarinin olusumuna
yol agar (Aygiin ve Zengin, 1993).

Kuantum teorisinde, bir X-1s1n1 tiipiinde elektronlarla meydana getirilen siirekli X-
1s1n1 spektrumu, uyarici elektronlarin maksimum enerjilerine karsilik gelen, Ay, kisa dalga
boyu siniriyla karakterize edilir;

e
ev,

7\-min =

(1.1

Burada h Planck sabiti (6.62.10'27 erg. s.), ¢ 151k hizi, e elektronun yiikii ve V ise
tiipe uygulanan potansiyeldir.

Bir X-1s1mm tiipiinde elektronlar tarafindan meydana getirilen siirekli X-151m1
spektrumu asagidaki ozelliklerle karakterize edilir.

1. Kisa dalga boyu limiti Ay, altinda dalga boyu gozlenemez,
2. Maksimum siddetin dalga boyu Ay« yaklasik olarak Ay, /2'dir.
3. Toplam siddet, tiip voltaji ve hedef maddesinin atom numarasi (Z) ile orantilidir

(Aygiin ve Zengin, 1993).
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1.1.2.2. Karakteristik X-Isinlari

Hedefe gelen yiiksek hizli elektron yoriingede bulunan bir elektronla carpisabilir. Bu
carpisma sonucunda yiiksek hizli elektrondan yoriinge elektronuna uyarilma enerjisi
aktarilir. Yoriinge elektronuna aktarilan bu uyarilma enerjisi ya elektronu atomdan disari
atacak ya da bulundugu yoriingeden bir iist yoriingeye cikaracaktir. Her iki durumda da
yiiksek hizli elektron, enerjisinin bir kismini1 orbital elektronuna verir. Orbital elektronu
aldigi bu fazla enerjiyi X-radyasyonu olarak verir. Bu sekilde iki elektronun
carpismasindan meydana gelen radyasyona karakteristik radyasyon adi verilir. Bu ad
orbitalin karakteristik enerji seviyelerinden gelmektedir.

Karakteristik Foton

A II'J"JLIIIIIIIIIIIIIIV
PRV VYV

Gelen Foton

Aynlan
“w Elektron
™)

L

Sekil 1.3. Karakteristik X-1s1m1 olusumu (Brouwer, 2003)

Bir orbital elektronu atomdan cikarsa yerinde bir bosluk kalacaktir. Bu boslugu
doldurmak i¢in daha iist yoriingelerde bulunan bir elektron buraya gecer. Bu hareketlilik
atomik denge icin gereklidir. Cekirdekten daha uzaktaki orbitallerde bulunan elektronlar
daha biiyiik enerjiye sahiptirler. Bu ylizden iist yoriingeden alt yoriingeye gecen bir
elektron, aradaki enerji farkini elektromanyetik dalga yani X-1s1n1 olarak verir. Genel
olarak, orbital elektronlarinin enerjileri yiiksek hizli elektrona gore oldukga diisiiktiir. Bu
yiizden meydana gelen X-1smlarinin enerjileri orbital elektronlarinin enerjilerini yansitirlar,
yani enerjileri diisiiktiir ve X-1s1nlar1 olan her yerde karakteristik X-1ginlar1 vardir (Sahin,
1989).

Diger yandan, eger elektron atomdan disar1 ¢ikamazsa sadece gecici olarak
orbitalini degistirecektir. Bunun nedeni bombardiman elektronunun enerjisinin orbital
elektronunu atomdan tamamen atacak kadar olmamasidir. Bu durumda elektron, enerjiye
bagl olarak iist yoriingelerden birine gecer ve yerinde bir bosluk birakir. Bu bosluk bir iist
seviyedeki elektron tarafindan doldurulmalidir. Fakat bu durumda fazla enerji
elektromanyetik dalga, yani X-1s1n1 olarak verilmelidir.
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Karakteristik X-radyasyonunun enerjisi bombardiman elektronunun enerjisi ile tayin
edilmez. Karakteristik X-isinlarinin enerjisi, bir orbital elektronunun bir yoriingede
bulunan boglugu doldururken verdigi enerjidir.

Herhangi bir yolla bir atomdan elektron sokiiliirse veya daha iist enerji seviyelerine
cikarilirsa atom uyarilmis olur. Bu uyarma genellikle, hizlandirilmis elektronlarla, X-151m1
tiipiinden yayinlanan X-isinlar ile radyoizotop kaynaktan yayinlanan fotonlarla, proton,
notron ve o pargaciklartyla, sekonder X-1sinlar ile gerceklestirilir. Bu yontemlerden biriyle
atomun herhangi bir tabakasindan sokiilen elektronun yerine ¢ok kisa bir zaman igerisinde
(10®~107 sn. arasinda) iist tabakalardan bir elektron gegisi olur. Bu gecis sirasinda bir
foton yaymmlamr. I¢ tabakalar arasindaki elektron gecisinden yayimlanan bu fotona, o
elementin karakteristik X-1s1n1 fotonu denilir. Sekil 1.4'te K tabakasina ait karakteristik X-
15t grafigi verilmistir. Bu 1sinlar ile optik 1sinlar arasindaki en onemli fark; optik
spektrumda goriiniir bolgededir. Ornegin 5000 A dalga boylu ¢izgiyi olusturan foton
enerjisi 2.48 eV iken X-1sinlar1 spektrumunda, 1 A dalga boylu bir fotonun enerjisi, bundan
yaklagik olarak bes bin kez daha biiyiik olup 1.24x10* eV’ dur. Bunun sonucu olarak da
cekirdege en uzak degerlik (valans) elektronlarinin uyarilmis olduklar1 diizeylerden daha
alttaki enerji diizeylerine ge¢meleriyle olusan optik isinlarmin aksine, karakteristik X-
1sinlart madde icindeki bir elementin herhangi bir atomun elektronlarinin uyarilmasi
sonucunda olusan, elektron gecisleri cekirdege en yakin enerji diizeyleri arasinda
olmaktadir. Mesela K kabugunda meydana gelen bir boslugun diger iist tabakalardaki
elektronlardan biri tarafindan doldurulmasi sirasinda meydana gelmektedir (Sahin, 1989).

Ahl
Ko ll[Ea
K'g Kr_‘g
Mo
&u
0.3 10 1.5 2 (angstron)

Sekil 1.4. Karakteristik X-1s1nlar1 (Giindiiz, 1995)

Yayinlanan tiim X-151m1 fotonlarinin enerjileri elektronik seviyeler arasindaki enerji
farki ile orantili oldugundan verilen bir elementten elde edilen cizgiler o elementi
karakterize ederler. Karakteristik X-1s1n1 fotonlarinin dalga boyu ile uyarilan elementin Z
atom numarasi arasindaki iliski;

%:K@—d) (1.2)

seklindedir ve bu iligkiye “Moseley” kanunu denir. Burada K her bir spektral seri i¢in
farkli degerler alan bir sabittir. ¢ perdeleme sabitidir ve atomdaki diger elektronlardan
dolay1r meydana gelen itme icin bir diizeltme katsayisidir. A ise X-1s1m1 fotonunun dalga
boyudur (Jenkins, 1986).
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Bir foton tarafindan atomun K seviyesi uyarilirsa, K tabakasinda olusan bosluk
atomun iist L, M, N,..... tabakalarindaki elektronlar tarafindan doldurulabilir. Bu bosluk L
tabakasindaki elektronlarla doldurulursa meydana gelen karakteristik X-151m1 K, , diger iist
tabakalar tarafindan doldurulursa Kg karakteristik fotonlar1 ortaya ¢ikar. Bu fotonlarin
sacilmasiyla K karakteristik cizgileri elde edilir. L ve M karakteristik cizgileri de benzer
sekilde elde edilir (Sahin, 1989).

K tayfi, K tabakasindaki bosluklara elektronlarin gegislerini takiben olusur. K tayfi
basit bir yapiya sahiptir ve genellikle ¢ok yiiksek atom numarali elementler i¢in olusan
ekstra iki ¢ift cizgiden meydana gelir. L tayfi, L tabakalarindaki bosluklari doldurmak igin
elektronlarin bu bosluklara gecislerine takiben olusur. Uc alt tabakaya sahip L tabakasi ile
tekli K tabakasi karsilastirildiginda, secim kurallart ile kabul edilen L gegislerinin sayisi
K’dan ¢ok daha fazla olmus olacaktir. Bu yiizden L tayf1 K tayfindan ¢ok daha karmasiktir
ve yiiksek atom numarali elementlerde, 20 ile 30 arasinda diyagram c¢izgileri goézlemek
miimkiindiir. K serilerindeki gibi, onemli sayida yasak gecisler ve karakteristik cizgiler
gozlenebilir. Fakat birincil foton etkisinden sadece ¢ift iyonlasma ile olusan cizgiler ve
baslica foto-iyonlasmadan olusan L serisi ¢izgileri K serisine benzemez (Siegbahn, 1967).
K ve L tabakalarina kiyasla beklenildigi gibi, bes alt tabakaya sahip M tayfi K ve hatta {i¢
alt tabakaya sahip L tayflarindan daha karmasik ve daha kararsizdir. Buna ilaveten diger
tabakalara gore daha fazla gecisler iceren yliksek numarali tabakalardir. Hatta yayinlama
spektrumunda 6z-sogurmaya neden oldugu onemli degisiklikler bulunur. Bir¢ok analitik
X-1sm1 spektrometrelerinin olciilebilen dalga boyu bolgesi sadece yaklasik 20 A kadar
uzatilabildigi icin M tayfina ¢ok az siklikta rastlanir ve sadece 3 A’ dan biiyiik vakumlu
ortamda goriilebilir. Buna ragmen atom numarast Z > 57 olan elementlere yaklasildiginda
giiclii M cizgilerine rastlanir. M ¢izgilerinin biiyiik cogunlugu, M yayinlama spektrumlari
gecis durumlarina gore adlandirilmistir. Bir elementin L spektrumu ile farkli bir elementin
M spektrumu arasinda birtakim benzerlikler gozlenmektedir. Her iki tayf yiiksek enerji
kiyisindaki zayif ¢izgilerle yayilan oldukca giiclii bir B ve giiclii bir a ile temsil edilir
(Jenkins, 1986).

Secim Kurallari: Karakteristik X-1s1nlar1 tayfinin olusmasina neden olan gecisler, tesadiifi
olmayip elektronik dipol se¢cim kaidelerine gore sinirlanmaistir.

An#0 (1.3)

Al=x1veya Aj=0 (1.4)
Bunlarin disindaki gecisler yasak gecislerdir.
1.1.3. X-Isin1 Enerji Seviyeleri

Bir atomun herhangi bir alt kabugundan bir elektron sokiilerek uyarildiginda, olusan
bosluklar, daha yiiksek tabakalardaki elektronlar tarafindan 10® sn icerisinde secim
kurallarina gore doldurulur. Eger doldurulan tabaka K tabakasi ise bu 1sinlar K X-1sinlar1

adim alirken, L tabakasinda meydana getirilen bir bosluk daha iist tabaka elektronu
tarafindan doldurulmus ise L X-1sinlar1 adimi alir. K’da meydana gelen boslugu L tabakasi



GIRIS Fatma Nur TUZLUCA

elektronu doldurmus ise K, , M tabakas: elektronu tarafindan doldurulmus ise Kg olarak
adlandirilir (Sahin, 1989).

Eger doldurulan tabaka M tabakasi ise bu 1sinlar M X-1ginlar1 adimi alir. M tabakasina
gecisler N ve O tabakalarindan olur ve M, M¢;,M¢p, Mg, My, M 2 ve My, gibi adlarla ifade
edilirler (Siegbahn, 1974). Bu gecislerle ilgili Siegbahn gosterimleri Cizelge 1.1. de
verilmistir. Bu gecislerden meydana gelen X-1s1m enerji seviyeleri diyagrami ise Sekil 1.4°
de gosterilmistir.
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Sekil 1.5. X-Isin1 Enerji Seviyeleri Diyagram (Van Grieken ve Markowicz, 1992)
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Tablo 1.1. X-Isim Diyagram Cizgilerinin Sieghahn Gosterimleri (Siegbahn, 1974)

Karakteristik K X--1simnlar1 Karakteristik L. X-— 1s1nlar1
Ko, =K-L; (L3 > K) La=Lo; + Lop

Ko, =K -1, LB=L,-M,

Ko =Koy + Ko, LB215= (L3 —Ns) + (L3 — Ny)
KB =K-M; LBs;=L;-M;

KB, =K -N; + (K-Ny) LBs=L;-M,

KB; =K-M, LBs=(Ls - 04) + (L3 — Os)
KB4 = (K—-Ny) + (K- Ns) LPBe¢=L;-N;

Kys = (K—=My) + (K - Ms) LB, =13-0,

KB = KBy + KB, + KBs LB7 =Ls—Ovivn

KB, = KB, + KB4 + Daha Yiiksek Ly =L, - Ny

Seviyelerden Gegisler L=L;-M,

KB =KpB; + KB, + KPBs + KBy + KPs +.... |Ly,=L;-N,

Loy =Ls—Ms Lys=Li-N3

Lop=13-My In=0L,-M,

1.1.4. X-Isinlar1 Spektrumlari

X-151m1 spektrometresi ile elde edilen spektrumlar piklerden ibarettir. Sekil 1.5 de X-
1sinlart spektrumlart gosterilmistir. Bu spektrum, incelenen numunenin elementlerinden
gelen karakteristik pikler haricinde farkli pikler de igerir. Bunlar:

— Karakteristik X-1511 pikleri
— Koherent sagilma pikleri
— Inkoherent sagilmadan kaynaklanan Compton Pikleri
— Kacak pikler
— Ust iiste binme pikleridir.
(Landis ve ark., 1972).

10
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Sekil 1.5. X-1sinlar spektrumlar (Sogiit, 2000)

Karakteristik X-isinlart pikleri: Incelenen numunenin elementlerinden gelen K, Kj,
Lo, Lg, My, M¢1,Mp, Mg ....v.b. piklerdir. Bu pikler ayrica, elementlerin igerigi hakkinda
bilgi verip, onlarin tespiti i¢in kullanilir ( Kiiciikonder, 1988; Sogiit, 2000).

Koherent Sacilma pikleri: Kaynaktan numuneye gelen birincil gama 1sinlarinin,
numune igerisinde atomlardan, enerjisini kaybetmeden sagilmasi sonucu, detektdrde
sayillmalar ile olusan piklerdir ( Kiigiikonder, 1988; Sogiit, 2000).

Compton Pikleri: Kaynaktan numuneye gelen birincil gama isinlarinin, numune
icerisinde inkoherent sacilmaya ugradiklar1 zaman enerjilerinin bir kismini kaybetmeleri ve
detektorde sayilmalari ile bu pikler olusur. Enerji kayb1 yiiziinden Compton piki, koherent
pikinden daha diisiik enerji bolgesinde olusur. Inkoherent sacilma birden fazla oldugu gibi,
detektor icerisinde de inkoherent sagilma olabilir. Birincil gama isinlarinin enerjisinin
artmasiyla Compton ve koherent pikleri arasindaki enerji farki da artar. Bu da numune
elementlerinin atom numaralarinin kii¢iilmesinin, Compton ve koherent pikleri arasindaki
enerji farkim biiylittiigiinti gosterir( Kiigtikonder, 1988; Sogiit, 2000).

Kacak pikler: Incelenen numuneden salinan, karakteristik X-1sinlar1 fotonlar
detektore ulastiklarinda, detektor atomlarinin birinden elektronunu sokerek elektron cifti
olusturur. Bu sirada, numuneden sayilan karakteristik X-1sinlar1, detektore ulasamayip, bir
etkilesme yapmadigi zaman, detektdrdeki fotonlar gercek enerjisinden daha az enerji ile
sayilirlar. Boylelikle diisiik enerji bolgesinde pikler meydana gelir. Bu piklere kagak pikler
denilir ( Kiiciikonder, 1988; Sogiit, 2000).

11
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Ust iiste binme pikleri: Detektore aym anda gelen iki veya daha fazla karakteristik X-
1511 fotonunun, bir tek foton gibi sayilmasi sonucu olusan piklerdir. Ayrica, X-isinlari
spektrumunda, bu piklerden baska kolimatér maddesinden yayimlanan karakteristik X-
1sinlar1 pikleri de meydana gelir ( Kiigiikonder, 1988; Sogiit, 2000).

X-Isimi Spektrumunun Avantajlart: Optiksel spektrumunun tersine X-1s1n1 spektrumu
basit ve diizensizdir. Se¢im kurallar1 bir¢ok elektron gegisini icerir ve izinli gegislerin ¢ogu
Oonemli sayilabilecek kadar zayif cizgilerle sonuclanir. Genellikle her element optik
cizgilerinden daha zayif X-isim1 ¢izgilerine sahiptir. Ancak bu zayif gecisler spektro-
kimyasal analitin temelini olusturur. Her element ayn1 K, L. ve M cizgilerini icerir.

1.2. Karakteristik X-Isinlarinin Sayilmasi
1.2.1. X-Isin1 Spektrometreleri

X-151n1  spektrometresi, karakteristik ¢izgi siddetlerinin  Olgiilebilmesini  ve
numuneden gelen ¢ok enerjili 151n demetini ayirmayi saglar. Bir spektrometrenin, ¢izgileri
ayirabilmesi icin yeterli reziilasyona sahip olmasi gerekir. Ayn1 zamanda spektrometre,
ilgilenilen dalga boyu ve enerji bolgesinde 6l¢iim yapabilme imkani saglamalidir. Bu
nedenle spektrometre se¢ciminde dort onemli faktor vardir;

Reziilasyon,

Karakteristik pik

Temel sayma seviyesi

Enerji veya dalga boyu araligi

Bu faktorlerin hicbiri birbirinden bagimsiz degildir. Ornegin, reziilasyonun sabit
tutulmasi, mutlak pik siddetinin diismesine neden olur. Bir spektrometrenin rezoliisyonu,
onun cizgileri ayirma kabiliyeti olarak tarif edilir. Reziilasyon, herhangi bir kaynak-
detektor mesafesinde kalibre edilmemis kaynaklarla tayin edilebilir. X-151m
spektrometreleri ii¢ kistmda incelenmektedir.

1- Dalga boyu ayirimli spektrometreler
2- Enerji ayirimli spektrometreler
3- Ozel spektrometreler

Dalga boyu ayirimli spektrometreler enerji ayirimlilardan % 50 oraninda daha
hassastirlar. Enerji ayirnmli spektrometreler enerji araligindaki tiim elementleri ayn1 anda
Olcebilirken, dalga boyu ayirimli sistemler sadece programlanmis olduklar1 elementleri
Olcebilirler. Bu ii¢ 6zel sistemde cok yiiksek hassasiyete ve asirt diisiik konsantrasyonlu
veya c¢ok diisiik boyutlu ve miktarli numuneler ile calisma imkanlarina sahiptirler. Dalga
boyu ayirimli sistemlerde reziilasyon, analiz edici kristalin agisal dagilimina ve kolimator
diverjansina baghdir. Bu sistemlerde reziilasyon 10-100 eV araligindadir. Enerji ayirimli
sistemlerde ise rezoliisyon detektore ve detektor amplifikatoriine baghidir ve 145-200 eV
araligindadir (Van Grieken ve Markowicz, 1992).

Enerji ayinmli spektrometreler, uyarici kaynak, detektor ve sayma sistemlerinden
olusurlar. Bu sistemlerde sayaclar genel olarak, Si(Li) veya Ge(Li) seklindedir. Veriyi

12
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olusturmak, pulslar1 birbirinden ayirmak ve belirlemek i¢in ¢cok kanalli analizér kullanilir.
Enerji ayiriml sistemlerin rezoliisyonu yaklasik olarak detektoriinkine esittir ve bu yiizden
bu sistemlerde detektor secimi ¢cok onemlidir.

Dalga boyu ayirimhi spektrometreler bir kristal ve bir sayicidan meydana gelen tek
kanalli analizor olarak kullanilabilecegi gibi bir¢ok kristal ve sayicidan meydana gelen ¢ok
kanalli spektrometre olarak ta kullanilabilir. Bu durumda elementler es zamanli olarak
Olciilebilir. Bu spektrometre sistemi, bir X-1sin1 tiipli, bir numune tutucu, bir birincil
kolimator, bir kristal ve ardisik sayicilardan olusur. Enerji ayirimhi sistemler, dalga boyu
ayirimli sistemlere nazaran iki ©nemli avantajlara sahiptirler. ilk avantaji numunede
yaymlama spektrumunu ayni zamanda olusturmasi ve gostermesidir. ikinci avantaji ise,
mekanik olarak kullanim kolayligidir (Van Grieken ve ark. 1993; Sahin, 1998).

Biitiin spektrometreler bir kaynak, numune ve kesif sistemidir. Kaynaktan bir
numuneye 151n gonderilir ve numuneden gelen radyasyon bir detektorle ol¢iiliir. (Sekil 1.6)

NUMUNE NUMUNE

DETEKTOR

. R
Ll

DETEKTOR

[
g

Sekil 1.6. EDXRF ve WDXRF spektrometrelerinin temel planlar1 (Brouwer, 2003)

Cogu durumlarda kaynak olarak bir X-1sm tiipii, radyoaktif kaynak veya siklatron
kullanilir. Spektrometrik sistemler genellikle iki ana grup iginde siniflandirilir; enerji
ayirimli sistemler (EDXRF) ve dalga boyu ayirimli sistemler (WDXRF). iki sistem
arasindaki farklilik dedeksiyon sisteminde bulunabilir.

EDXRF spektrometreleri, numuneden direkt gelen karakteristik radyasyonun farkli
enerjilerini Olcebilen detektdre sahiptir. Detektdr, numunedeki elementlerden dolayi
numune i¢inde olusan radyasyonu numuneden ayirabilir. Bu ayrilma dispersiyon olarak
adlandirilir.

WDXREF spektrometreleri farkli enerjileri ayirmak igin bir analiz kristali kullanilir.
Numuneden dolay1 gelen radyasyonun tamami kristal iistiine diiser. Bir prizmanin farkl
renkleri farkli yonlerde kirmasi gibi bu kristalde farkli enerjileri farkli yonlerde ayirir
(Brouwer, 2003).
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1.2.1.1. EDXRF Spektrometreleri

EDXREF spektrometreleri 2D ve 3D optikli spektrometreler olarak siniflandirilabilir.
Her iki tipte, bir kaynak ve bir enerji dagitict detektore sahiptir, fakat farkli X-151n1 optiksel
yolunda bulunurlar. 2D spektrometreleri icin X-151m1 yolu bir diizlemde oldugundan dolay1
iki boyuttadir. 3D spektrometreleri icin yol bir diizlemle sinirh degildir fakat 3 boyut igerir
(Brouwer, 2003).

1.2.1.2. 2D Optikli EDXRF Spektrometreleri

Sekil 1.7(solda) 'de en basit konfigiirasyonu gosterilmistir. Tiip, dogrudan numuneyi
1sinlar ve numuneden cikan floresans bir enerji ayirmmli detektor ile olgiilebilir. Tkinci bir
yolda tiip ile numune arasina Sekil 1.7(sag)’daki gibi bir hedef yerlestirmektir. Tiip ikincil
hedefi 1sinlar ve bu hedef karakteristik radyasyonunu yayinlar. Bir ikincil hedefin avantaji
(hemen hemen) tek renkli radyasyon yayimlamasi, dezavantaji ise enerji kaybetmesidir.
Farkli ikincil hedefler kullanilarak biitiin elementler i¢in en iyi uyarma meydana
getirilebilir.

Detektor, gelen radyasyonun enerjisini dogrudan oOlcebilir. Floresans ile birlikte,
sacilmis olan tiip radyasyonu detektore erisecektir, bu da bir temel saymaya neden olur. Bu
temel saymadan dolayi, diisiik pikleri saymak ve bunun sonucu olarak diisiik siddetleri
belirlemek zordur. X-151m1 yolu bir diizlemde oldugundan dolay1 2 boyutludur ve X-151n1
optikleri 2D optikleri olarak adlandirilir (Brouwer, 2003).

NUMUNE

X-ISINI TUPD

TKINCIL. HEDEF

V" DETEKTOR DETEKTOR

w

Sekil 1.7. Enerji ayirnmh spektrometrelerden, dogrudan uyarmah ve 2D optikli
(solda) ve dogrudan uyarmasiz polarize olan optik (3D) (sagda)
(Brouwer, 2003)
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I{cpsich)

Energy (keV)

Sekil 1.8. Dogrudan uyarmah ve 2D optigine sahip EDXRF spektrometresi ile
olciilmiis olan kati bir numunenin tipik spektrumu (Brouwer, 2003)

1.2.1.3. 3D Optikli EDXRF Spektrometreleri

Sekil 1.9 bir EDXRF spektrometresinde 3D optik kullanilisimi gosterir. X-1s1n1 yolu
bir diizlemde degil birbirine dik iki diizlemdedir ve optikler icin spektrometrenin bu tipi
3D optikli olarak isimlendirilir. Tiip ikincil bir hedefi 1sinlar bu karakteristik X-1sinlar
yayimnlar ve gelen X-isinlarinin bir kismu sagilir. Hedeften gelen radyasyon numuneyi
1sinlamada kullanilabilir bu yiizden hedef, numune icin bir kaynak gibi hareket eder.
Numune bir enerji aymrimli detektor tarafindan Olgiilebilen karakteristik radyasyonunu
yayinlar.

Sekil 1.9. Dogrudan uyarmasiz ve 3D optikli enerji dagitici spektrometre (Brouwer,
2003)

Bu geometrinin avantaji, sagilan tiip radyasyonu polarizasyondan dolay1 detektore
erisemez. Detektore erismek icin tiip radyasyonu iki dik yonde sacilmalidir, ancak
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X-1ginlart iki diisey yansima sonrasinda kaybolur. Bu nedenle tiipten gelen radyasyon
detektore erisemez. Spektrum da, ¢ok diisiik bir temel saymaya yol acacak ve c¢ok diisiik
pikleri dedekte etmeyi ve bundan dolayr ¢ok diisiik siddetleri tanimlamayir miimkiin
kilacaktir.

Hedefin karakteristik radyasyonu numune tarafindan kismen sacilir ve dedektore
erisir. Bu radyasyon sadece bir yonde sag¢ilir bu yiizden detektorde sayilacaktir. Sekil 1.10,
3D optikli bir EDXRF spektrometresi ile olciilmiis bir katt numunenin tipik bir
spektrumunu gosterir (Brouwer, 2003).

Ti-Kad .Mn—K|l1

Fe-Kea1

I(cpsich)

Ti-Kp1
V—Pfu‘! V-Kp1

Cr-Kut1 Cr-Ki1
BG-LliﬂBa-L[l' Ba-Ly1t  Mn-Kel
La-Lp1 {a‘“‘z

Co-Kp1

Energy (keV)

Sekil 1.10. Dogrudan uyarmasiz ve 3D optigine sahip EDXRF spektrometresiyle
oOlciilmiis olan kati bir numunenin tipik spektrumu (Brouwer, 2003)

1.2.2. XRF Analizi

Iyi bir analiz, iyi hazirlanmis bir numune ve iyi alinmis olgiilerle baslar. Numune
Olciildiikten sonra analiz edilir. Bu iki basamakta yapilir, nitelik analizini sayisal analiz
takip eder. Nitelik analizi Olciilen spektrumdan net siddetleri ve hangi elementlerin
oldugunu gosterir. Biitiin alisilagelmis durumlarda yalniz numunede bilinen elementlerin
net siddetlerinin tanimlanmasi1 gereklidir. Bu net siddetler miktar analizinde, var olan
elementlerin konsantrasyonu hesaplamak i¢in kullanilir (Brouwer, 2003).

a. KALITATIF ANALIZ: Analizi yapilacak maddenin, bilesenlerinin
nelerden olustugunu ya da hangi fonksiyonel gruplardan meydana geldigini
belirlemek i¢in yapilan analizdir.

b. KANTITATIF ANALIZ: Analizi yapilacak maddenin bilesenlerinin hangi
miktarda veya hangi oranlarda bulundugunu belirtmek i¢in yapilan analizdir.
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EDXRF ve WDXRF c¢ogunlukla nitelik analizi i¢in ¢ok az farkli metodlar
kullanirlar. WDXRF de pikin yiiksekligi siddeti verirken, EDXRF de bir pikin alani,
siddeti verir. Her iki metotta EDXRF ve WDXRF i¢in kullanilmistir ancak her ikisinin de
Ozel avantajlar1 ve dezavantajlar1 vardir. (Brouwer, 2003).

1.2.2.1. EDXRF' de Nitelik Analizi

Analizde birinci basamakta c¢izgi profillerinin alanlar1 ve en iistteki durumlari
tanimlanir. En iistteki durumlar elementlerin varligini gosterir. Alanlar ise ¢izgi siddetlerini
verir. Oncelikli olarak, yalmz numunede bilinen elementlerin oldugu yerdeki siddetin
tanimlanmasi1 gereklidir. Miktar analizinde spektrumdan temel saymanin cikartilmasi ve
net siddetin tamimlanmasi gereklidir (Brouwer, 2003).

1.3. Sayma Sistemleri Ve Sayac¢ Cesitleri

Karakteristik X-1sinlari; sintilasyon, kati hal ve orantili sayaclar gibi sayaclarla
sayilirlar. Bu sayaclarin ayirma giicii (reziilasyonu) birbirinden farklidir. Kat1 hal sayaglari,
ayirma giicii en iy1 ve elektron-bosluk ¢ifti meydana getirmek icin gerekli en diisiik enerjili
sayaclardir. Bu sayaglar aym1 zamanda verimi en biiyiik olan ve en yaygin kullanilan
sayaglardir. Detektor kendisine gelen foton enerjisinin tamamini, bu enerji ile dogru
orantili olan elektrik pulsuna doniistiiriiliirler (Bertin, 1975).

AgKa

Sintilasyon sayac

Orantih sayag

Yaniletken Si(Li) sayac

Sayim

i A A i
a 00 200 300 &na

Sekil 1.11. Bazi1 Detektorlerin Ayirma Giicleri (Bertin, 1975)

1.3.1. Yar1 iletken Detektorler
X-1smnlart spektrum ¢izgilerinin sayilmasi degisik arastirma alanlari igin c¢ok

onemlidir. X-iginlar1 sayilmasinda farkli detektor tipleri kullanilmaktadir. Detektor
seciminde; detektor tipi, duyarli oldugu enerji bolgesi, ayirma giicii (reziilasyon) gibi
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faktorlere dikkat edilmelidir. Karakteristik X-1sinlarinin enerjilerinin birbirine yakin ve
genel olarak diisiik enerji bolgesinde olmalarindan dolayr bu enerji bolgesinde detektor
verimliligi ve ayirma giicii en iyi olan detektorler yari iletken detektorlerdir (Bertin, 1975).

Bir silisyum ya da germanyumdan olusmus lityum dirift edilmis detektor pozitif ve
negatif (p ve n tipi) arasinda sikistirilmis intiristik bir bolgeden olusmus tekli bir kristaldir.
Bu p-i-n tipi diyottur. Diizenlenmis bolge icersinde, p tipi silikon ya da germanyum difuze
edilmesiyle olusur. Detektor yiizeyi iizerindeki p tipi aktif degildir. Yani sayima katkisi
yoktur ve bu nedenle olii tabak olarak adlandirilir. Detektoriin en onemli iki ozelligi
detektor alani ve kalinligidir. Geometrik verimlilik kati acinin azaltilmasiyla artar ancak
alanin artmasiyla reziilasyon azalir ve kalinlikla sogurma verimi artar ((Bowman ve ark.,
1966).

Karakteristik X - Ismnt

Li Difuzlenmis Si

FET.

\

Elektrik Pulsu

Sekil 1.12. Si(Li) Detektoriiniin Sematik Gosterimi (Durdu, 2001)

Elektrotlar Au ile kaplanmis 200 A’ kalinligindadir. >10pum kalinliginda berilyum
pencereyle detektor ¢carpmalara ve darbelere karsi koruma altindadir. Detektor -196 °C sivi
nitrojen sicakliginda tutularak en uygun reziilasyonu saglanir ve giiriiltii azaltilir. Ayrica
oda sicakliginda lityum buharlastig1 i¢in (¢linkii lityum oldukcga yiiksek difiizyon oranina
sahiptir) sivi azot sicakliginda tutulmalidir. Bu detektor calisirken ve calismazken
degismeyen bir durumdur. Ayrica yari iletken teknolojisindeki gelismelere bagli olarak sivi
azot sicakligimma ihtiya¢c duymayan Si(Li) detektorler gelistirilmistir ve bunlar oda
sicakliginda calisabilir ve kullanirken sogutulmalar1 gerekmez. Ancak vakum uygulamasi
her zaman gereklidir. Ciinkii uzun dalga boylu uygulamalar yapmak, detektor iizerinde
nem yogunlagsmasini azaltmak ve puls iiretiminde pulsu detektor giiriiltiisiiniin disinda
tutmak icin vakum uygulamasi yapilmalidir (S6giit,1994).

Detektorde olusan yiikleri toplamak icin, 300900 V ters voltaj uygulanir; elektrik
alanin sonucunda elektron-bosluk serbest yiikleri bolgeden bosaltilir, elektron ve bosluklar
sirastyla p ve n tipi bolgede toplanir. Bu bosaltilan bolge detektoriin hassas 1s1ma hacmini
olusturur ve alan 30-100 mm” alan ve 2—-5 mm derinlige sahiptir. Sonunda bir foton
detektoriin hassas bolgesine girdiginde fotoelektrik sogurma baslar ve foton enerjisini
bitirinceye kadar elektron-bosluk c¢iftleri olusturur. Si(Li) detektorde bir elektron bosluk
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cifti olusturmak i¢in gerekli enerji 3.8 eV’tur. Bu deger Ge(Li) detektorde 2.96 eV tur.
Uygulanan ters potansiyel elektron hole ciftlerini toplar ve toplam biriktirilen Q yiikii X-
15101 fotonunun E enerjisi ile orantilidir. Bu asagidaki gibi tanimlanir (Kiigiikonder,1992).

E
0 =—*16%10" Coloumb
38 (1.6)

Bu detektorlerde i¢ yiikseltme eksikligi nedeniyle diisiik giiriiltiilii yiiksek kazang yiik
hassasiyetli 6n yiikseltici toplam biriktirilen yiikii akim pulsuna katmak icin gereklidir. Bu
fonksiyon i¢in bir alan etkili transistor (FET) kullanilir ve bu giiriiltii seviyesini azaltmak
ve detektoriin gercek bir parcasi olmasi i¢in s1vi azot sicakliginda tutulmalidir. Akim pulsu
sonradan yiikseltilir 6n yiikseltici kismina ek olarak potansiyel pulsuna doniistiiriiliir
(Bertin, 1975).

Sinin 3mm tabakas1 30kV “da yiiklii fotonlarin %50 “sini sogurur. Ancak fotoelektrik
sogurma foton enerjisinin artmasiyla hizli bir sekilde azalir. Si(Li) detektorlerinin bir
avantaji kacak piklerin az olmasidir. Bunun nedeni, diisiik floresans veriminin Si
detektorlerin kullanim alami disinda olmasidir. Bunlardan ilki Compton kacak pikidir.
Enerji ayiriml spektrometrelerde kaynak-numune-detektor diizenlenmesi X-1s1n1 tiipiinden
birincil X-1sinlarinin, ikincil hedef ya da radyoizotop kaynaktan detektore sagicilar icin
uygundur. Genellikle numune diisiik atom numarali bir destekleyici ile desteklenir ve
numune detektdr mesafesi kiiciiktiir. Sayet birincil X-1sinlar1 genellikle spektral cizgileri
olusturuyorsa azaltilmis ya da azaltilmamis sagilan birincil X-1ginlart Si(Li) detektor
cikisinda puls dagilimi verir. Bununla beraber, genellikle Compton sacilmasi olmak {izere
kendileri de detektorden sacilir. Sonu¢ olarak yayilmis genis bir temel sayma
spektrumunun diisiik enerjili bolgesinde goriiniir ki buna Compton-kacak pik siirekliligi
denir. Ancak az veya ¢ok yiiksek enerjili bolgenin kenarinda da Compton kagak kenar1 iyi
tanimlanmalidir.

Diger bir kacak pik ise detektor iizerine gelen X-isinlart Si'nin K X-isinlarimi
uyarabilir ve 6lii tabakada sogrulursa olusur. Si'nin K X-1sinlarin1 uyarabilecek gelen X-
sinlart igin (A<Ag;, 6,74A’, Ex>Vy;, 1,84keV). Kacak pik siddeti dalga boyunun artmasiyla
artar (Sogiit, 2000).

1.3.1.1. Yan lletken Si(Li) Detektoriiniin Avantajlari
Lityum drift edilmis silisyum detektorlerinin alt1 temel avantaj1 vardir (Bertin, 1975).
1. Enerji doniisiimii cok yeterlidir. Bir elektron-bosluk cifti olusturmak icin sirasiyla
Si‘de 3.8eV ve Ge'de 2.9eV gereklidir. Bu gaz detektorleri (NbI sintilasyon
detektorii) ile karsilastirildiginda bir elektron-bosluk cifti olusturmak i¢in 20-26eV
gereklidir.
2. Puls yiikseklik dagilimimim FWHM ‘mumu 6-8 keV foton enerjisinde 130 eV kadar

kiiciiktiir. Pes pese gele atom numaralar igin aymi serinin spektral ¢izgileri
coziilebilir.
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3. Detektor sayet uygun kalinliktaysa (~3mm) kullanigli spektral bolgenin ¢ogu

tizerinde %100 kuantum (sayma) verimine sahiptir.

Si(Li) detektorii yaklagik 10000 sayma/s nin tizerindeki siddetlerde puls yiikseklik
kaymasi ve genislemelerden bagimsizdir.

Yan iletken detektorler genellikle Ge(Li) siradan kristal spektrometrelerle
yapilandan daha yiiksek verim ve reziilasyonla en agir elementlerin K cizgilerinin
Olciilmesini saglar.

Geometrik verim yani biriktirilen yayinlanmis X-1sinlarimin kesri detektor hacmi ile
artar oysa hacimle reziilasyon azalir. Ornegin 5,9keV (M K X-1s1n1) de 300mm? ve

10mm~ Si(Li) detektorleri sirasiyla <350eV ve <170eV reziilasyona sahip olurlar.

Bu detektorlerin kiigiik olmasinin diger bir avantaji da geometri olusumunda

kolayliklar saglamasidir.

1.3.1.2. Kisitlamalar [Si(Li) icin]

1.

Li'nin yiiksek degiskenligi sebebiyle oda sicakliginda kolayca buharlasabilmesi ve
siirekli s1v1 azot sicaklifinda tutulmas.

S1v1 azot sicakliginda 6keV “den kiiciik enerjiler i¢in giiriiltii seviyesi bagil olarak
yiiksektir. Bu %1 analit konsantrasyonu i¢in, 11°den (sodyum) daha kiigiik olmayan
atom numaralarin1 detektor uygulamalarini sinirlar.

Detektor bagil diisiik siddetlerde sinirlandirilir. 20000 sayim/s “den daha fazla
degil, reziilasyon siddeti artarken hizla bozulur. Detektorler 50000 sayma/s kadar
yiikksek siddetlerde kullanilabilir. Bununla beraber bu siddetlerde dahi diisiik
konsantrasyonda hazirlanan bir analitten cizgi siddetinin Olciimii kabul edilebilir.
Istatistiksel dogruluk i¢in uzun sayma zamam gerektirir. Ornegin 5mg/cm? .... (alt)
sistemdeki numunedeki analitin 50ng/cm” “si 10ppm olusturur ve her analit ¢izgi
fotonu icin 10° fotonun toplanmasi gereklidir. 20000 sayma/s “de %100 i¢in 100
analit ¢izgi sayiminin toplanmast 500s (~8 dakika) alir. Ger¢cek sayma zamani
elektronik akimlar bir puls olusturuyorken olusabilecek 6lii zamanlar nedeniyle 2-3
faktor kadar live time (canli zaman) alabilir. Sonug olarak, orantili ya da sintilasyon
sayaclari 10° sayma/s kadar yiiksek siddetleri alabilir ve yiiksek analit
konsantrasyonlarinda bu biitiin analit X-1s1masinda tutarl olabilir.

Uzun dalga boylarinda reziilasyon (diisiikk enerjilerde) orantili sayaca gore
mitkemmeldir. En 1yi ticari Si(Li) detektorleri (~150 eV reziilasyon) 17-28 atom
numarali elementler i¢in (Cl’dan Ni’e kadar) Z-1 elementin Kp ¢izgilerinden Z
elementin K, cizgilerini aywramaz ve tipik detektorler CI° "nin altindaki
elementlerin K, c¢izgileri i¢in zayif reziilasyon vardir. Bunun gibi elementlerde
kabul edilebilir benzer siddetin olmasi i¢cin matematiksel ayirma gerektirir. Si(Li)
ve Ge(Li) detektorleri atom numarasi 40°dan biiyiik olan elementlerin K ¢izgileri
ve en agir elementlerin L ¢izgileri i¢in bir kristal spektrometrelere gore en yiiksek
reziilasyona sahiptir.

20



GIRIS Fatma Nur TUZLUCA

5. Yiksek reziilasyonlu Si(Li) detektoriiniin etkin alan1 12,5-30 mm? “dir.

6. Penceresiz Si(Li) detektorleri, atom numarasi 6°dan kiiciik elementlerin K cizgileri
icin kullanirken, bunun gibi detektorler yiizey kirlenmesine hassas olduklari icin,
dikkatlice kontrol edilmis sartlarda kullanilmalidir (Bertin, 1975).

Giintimiizde Si(Li) detektorleri siddetin diisiik oldugu yerlerde dahi bir¢ok uygulama
alan1 bulunur. Bu uygulamalar; iz ve mikroanaliz, se¢ilmis olan analizi elektron aragtirma
mikroanaliz, taramali elektron mikroskobu ve sinirlamali diisiik seviye uyarmasi gerektiren
yerlerdeki analizi igerir. Detektorler uyarici kaynaklarin genis bir araligina uygulanir diisiik
giiclii X-151m tiipleri elektron 1sinlar1 radyoizotoplar protonlar ve diger iyon isimnlart ve
yiiksek gii¢lii X-15111 tiipiiyle ikincil X-1s1n1 hedefleri gibi.

1.3.2. X-Isin1 Detektorlerinin Degerlendirilmesi

Yiikselme zamani (Rise Time): Bir pulsun baslangicindan tam genligin %90 1nin
olugmasi i¢in gecen zaman araligidir (Bertin, 1975).

PULS YUKSEKLIGI

Ol Zaman ™ ZAMAN
«— Resobling Time—

Recovery Time

Sekil 1.13. Puls Yiiksekligi (Bertin, 1975)
Olii Zaman: Bir pulsun baslangicindan detektorce sayilabilecek minimum puls

yiiksekliginin olusabilmesi icin gecen siiredir. Bu siire icersinde detektor ikinci bir pulsa
cevap vermez.
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Bu olii zaman Geiger sayaglart i¢cin 200us’dir. Orantili sayaglar icin ~0,20us ve
sintilasyon sayaclari i¢in ~0,25us dir. Bununla beraber 6lii zaman X-1s1m iiretim seklinden
Olclilmiis X-1s1nlarinin enerji ve siddetinden de etkilenir. Sayet X-1sinlar1 sabit potansiyel
jeneratorlerinden yerine tam dolu dalga jeneratorleriyle iiretilirse 6lii zaman daha uzundur.
Dedektor 6lii zamanin bitiminden sonra bir X-151m1 fotonuna cevap verir fakat puls
yiiksekligi beklenmedik sekilde diisiiktiir. Foton ©6lii zamanin bitiminden detektore ne
kadar gec¢ girerse puls yiiksekligi normale o kadar yakindir. Aslinda genel kullanim
sekliyle 6lii zaman; detektoriin okuma sisteminin tamamina karsilik gelir ve bir fotonu
sayma ve onun yliksekligini esleme zamanina denir. Bu zaman araligi siiresince sistem
baska bir X-151m1 fotonuna cevap vermez.

Sonug olarak 6lii zaman puls yiiksekliginin bir fonksiyonudur ve bu yaklasik lineer
olarak degisir. Bir pulsun kaydindan sonra bir sonraki pulsun baglangicindan Onceki
zamana “Live Time (gercek zaman)” denir Sayet kazara iki ya da daha fazla foton aym
zamanda detektore gelirse detektor bunu fotonlarin toplam enerjisine esit enerjili bir foton
gibi algilar (Bertin, 1975).

Cozme Zamani (Resolving Time): Bir pulsun baslangicindan detektorde dikkate
alinabilecek yiikseklikte ikinci bir pulsun olugmasi i¢in gecen zamandir. Daha basit olarak,
sayilabilen pulslar arasindaki minimum zaman araligidir. Cakisma kayiplarinin
hesaplanmasinda ¢ozme zamani sik sik dogru olmayarak 6lii zaman olarak alinir. Detektor
ayirma zamani boyunca oliidiir ve bir foton sayimina duyarl degildir (Bertin, 1975).

Sayima hazir olma zamani (Recovery Time): Bir puls sayiminin baslangicindan
sonra detektorde tam olarak sayilabilecek yiikseklikte ikinci bir pulsun olusturulmasi i¢in
gecen zamandir. Ozetlersek ©lii zamandan sonra ikinci bir puls iiretilebilir. Cozme
zamanindan sonra ikinci bir puls sayilabilir. Sayima hazir olma zamanindan sonra ikinci
bir puls normal yiiksekligindedir (Bertin, 1975).

Lineer Sayma Araligr: Birim zamanda detektore ulasan X-1s1n1 fotonlarinin sayisiyla
dogru orantili olan birim zamanda sayilabilen pulslarin sayisim kapsayan gelen X-1s1im1
siddetidir. Gelen X-151m1 siddet araligi; birim zamanda detektorden gelen pulslarin,
detektore ulasan pulslarin sayisiyla dogru orantili oldugu araliktir. Lineerlikten ayrilmadan
cok yiiksek sayim orani kapasiteli detektor hizli detektor olarak bilinir (Bertin, 1975).

Cakisma (Coincidence) Kayiplari: Bu terim sayilmayan X-isinlarimi ifade eder. Bir
onceki fotondan hemen sonra (¢cok az bir zamanda yani ¢6zme zamanindan daha kisa bir
zamanda ) detektore ulastiklari icin sayillamazlar.

Asagidaki ifade ¢akigsma kayiplarini diizeltmek i¢in kullanilir.

1
Igergek = [1 _ I

gozlenen

gozlenen TR ]

1.7

Ty: Resolving (¢dzme) zamant, Igs0nes=G0zlenen siddet, Ig..x=Gergek siddet
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Bu denklem piklerde siddet ol¢iimleri i¢in uygulanabilir, ancak toplam siddet i¢in
uygulanamaz. Ciinkii gdzlenen toplam siddettir ve bu yiizden ¢akisma kayiplar1 toplam
boyunca siirekli olarak degisir. Ayrica, detektore ulasan X-151m1 fotonlar tamamen rasgele
bir zaman dagilimina sahipse denklem gecerlidir (Bertin, 1975).

Mevcut sayim metodundaki ¢akigsma kayiplari asagidaki denklemle hesaplanir

;o n
gergek (T _ NTR)

(T: sayma zamani ve Tg: ¢6zme zamanidir) (1.8)

Soklanma (Choking): Gelen siddetteki artisin Olgiilen siddette bir diisiise sebep
oldugu durumdur. Gelen siddet ne kadar yiiksekse kiiciik pulslar daha fazla olusur. Sonug
olarak biitiin pulslar sayillamayacak kadar kiigiiktiir. Yani 6lii zamnan belirsiz bir sekilde
uzar ve detektor tamamen soklanir.

Tam olarak bir siddet pikinde 20 tarama yaparken detektdér okuma sisteminin
soklanmas1 pik prfilinin simetrik olarak yarilmasiyla miimkiindiir. Olgiilen siddet pikin
merkezinde sifira diisene kadar siddet ne kadar yliksekse yarilma o kadar derindir. Bu olay
pikin tamamen tersine donmesi olarak bilinir (Bertin, 1975).

Kuantum verimi: Genellikle detektore gelen X-151n1 fotonlarinin detektorde sayilan
X-1s1n1 fotonlarina oranidir (Bertin, 1975).

Reziilasyon: Bir detektoriin teorik reziilasyonu ( R ) yar1 maksimum genisligi wip
(AV 1) ya da yar1 maksimumdaki tam genisliginin yiiksekligi ile tanimlanir. Bu terimler es
anlamlidir ve volt olarak ifade edilir. Bir Gaussyon dagiliminin tam genisligi 2.35¢c dir.

R=AV,, =w,, = FWHM = 2.35¢ (1.9)

Daha ¢ok yaygin olarak kullanilan yiizde ya da bagil reziilasyondur.

_ 1008V, g

R v =]% (V:pulsyiiksekligidir) (1.10)

Bu denklemler X-1s1n1 fotonun E enerjisiyle ve ortalama elektron sayisi n detektoriin
istatiksel kesinligiyle sinirlandirilan sayisiyla da ifade edilebilir.

o =/n yada % o (ya da €) =100 V. (1.11)

n

Jn _235
n n

R=235Jn =235 [=]% (1.12)

23



GIRIS Fatma Nur TUZLUCA

Yar iletken detektorleri icin, n foton tarafindan olusturulan foto-elektronlarla iiretilen
elektron-bosluk ¢iftlenim sayisidir. V; etkin iyonlastirma potansiyeli ise;

EX
n=
Vi (1.13)
Burada Ex(eV) X-151n1 fotonunu enerjisidir. Buna gore denklemimiz;
235
R=—"F[=]% 1.14

V; iyonlastirma potansiyelinin degeri 77 ‘K’de (s1v1 azot sicakligr) Si(Li) detektorii
icin 3,8eV  dur.

X-1smlan (<1MeV enerjili) katilarla etkilestiginde ii¢ olay olur. Bunlar; Fotoelektrik
sogurma, Koherent ve inkoherent (Rayleigh ve Compton) sagilmasidir. 50keV “den kiigiik
enerjilerde genellikle baslangi¢ olarak fotoelektrik sogurma olur.

Fano degerlerini diizeltmek i¢in F Fano faktoriinii sundu. Fano faktorii son detektor
reziilasyonunu gosteren intiristik bir madde sabititir ve ortalama iyonizasyon enerjisi ile
gozlenen reziilasyonu diizenler. Sonra gozlenen reziilasyon asagidaki gibi olur.

E = FWHM = 2,35(E3FV,-}M (1.15)

Fano faktoriiniin degeri 1°den kiigiiktiir. Fano faktorii yar1 genislikte puls dagiliminin
ve X-151m1 foton enerjisinin diizenlenmesiyle degerlendirilir ve olast maksimum degeri

~0.1257dir.

Rc><L (1.16)

JE.

E| ve E; enerjili iki X-151m1 fotonu ya da A; ve A, dalga boylu iki foton i¢in detektor
reziilasyonu asagidaki gibi iliskilidir;

1/2 1/2
R _(E) _(A (1.17)
RZ El ﬂ‘l .

Biitiin detektorlerin reziilasyonlar1 bircok bilesenlerin giiriiltii  dagilimlarinin
sunulmasiyla verilir.

1/2
R={3 0% +[235(FV,E))"*1* } (1.18)

Puls genisligi, yart genislik ve enerji reziilasyonunun anlami E foton enerjisi ile
orantilidir (Bertin, 1975)
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1.4. Floresans Verim ve Coster-Kronig gecisleri

Atomun i¢ tabaka elektronlari ¢esitli yollara sokiilerek atomlar iyon haline getirilir.
Bu sokiilen elektronlarin geride biraktigi bosluk bir iist tabakadaki elektronlar tarafindan
doldurulur. Bu olay sirasinda tabakalar arasindaki fark kadar disariya enerji yayimlanir. Bu
olaya 1stmal1 gegis denilir. Bir atomda herhangi bir yolla, tabaka veya alt tabakalardaki bir
boslugun bir X-1511 yayimlayarak (1istmali gegisle) doldurulmasi ihtimaline floresans
verim denir. Iyonlasmis atomun elektronlarinin yeniden diizenlenmesi esnasinda Auger ve
Coster-Kronig gecisler (intrashell hole transfer) gibi olaylar meydana gelebilir. Bu olaylar
ise 1s1masiz gegislerdir. Coster-Kronig gecisler ayni tabakanin alt tabakalarinda meydana
gelirler. Atomdaki An = O olan gecisler yasak gecislerdir. An = 0 da meydana gelen alt
tabakalar arasindaki gecislere yada bosluk transferlerine Coster- Kronig gecisler denilir
(Sogiit, 2000).

K tabakasina ait floresans verimi,

Nk (1.19)

seklinde yazilir. Burada ok, K tabakasina ait floresans verimi, Ix yayimlanan toplam K X-
1s1nlar1 sayis1 ve ng, K tabakasinda meydana getirilen bosluklarin sayisidir.

K tabakasindan daha yiiksek tabakalarin birden fazla alt tabakaya sahip olmalarindan
ve dolayistyla ortalama floresans verimi bu tabakalarin iyonize edilislerine gore
degiseceginden ancak belli bosluk dagilimlari icin ortalama floresans verimi tarif edilebilir.
Ayrica alt tabakalardaki bosluk dagilimi, aym1 bas kuantum sayisina sahip alt tabakalar
arasindaki 1s1masiz Coster-Kronig gecislerinden (Coster ve ark. 1935) dolayr farklilik
gostermektedir. Bu iki sebepten dolayir yiiksek atomik seviyelerdeki floresans verimi
karmasik bir hal almaktadir (Sogiit, 2000).

Coster-Kronig gecis ihtimaliyetleri gosterimi alt ve iist olarak iki indis tasimaktadir.

Alt indis gecisin meydana geldigi alt tabakalari, iist indis ise ana tabakayr gostermektedir.
Ornegin fi; » herhangi bir yolla X-tabakasinin X; alt tabakasinda meydana getirilen bir

boslugun daha yiiksek Xj alt tabakasina ge¢me ihtimalidir.

Coster-Kronig gecisler 1simali f”x (R) ve 1s1masiz fij" (A) olmak iizere iki kisimdan

olusur ve
[ R)<< [ (A) dur. (1.20)
X-tabakasinin 1 ve j alt tabakalar1 arasinda Coster-Kronig gecisleri icin

fi=fi R)+f(A) (1.21)
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yazilabilir. f/(R), f; (A)'nin yaninda ihmal edilirse,

- LalbL) : X=M, N, O ve j>i
S =———""= ; X=M,N, O ve j>i (1.22)
I'(L;)

olur. Burada I'y Auger kismu genisligi (Auger gecis hizlarinin toplami)’dir.

Coster-Kronig gecislerin dikkate alinmadigi durumlarda X (X= K, L, M, N,....) ile
gosterilen bir tabakanin i. alt tabakasinin floresans verimi,

T
. = -
& (1.23)
seklinde ifade edilir.

X-tabakasi i¢in ortalama floresans verim ifadesi ise,

o, =XN; o, (1.24)

seklindedir. Burada N, X-tabakasinin i. alt tabakasindaki bosluklarin rolatif sayisidir ve

X n k
N =— LN =1 (1.25)
an i=1

seklinde tanimlanir.
Eger bir tabakada meydana getirilen bir bosluk daha iist tabakalardan yapilacak
gecislerle doldurulmadan once Coster-Kronig gecisleri ile doldurulursa yukaridaki

denklemler kullanilamaz. Bu durumda,

1- o floresans verimi Coster-Kronig gecisleri tarafindan degistirilen bosluk dagilimlar
V*ile @ alt tabaka floresans verimlerinin kombinasyonu olarak yazilabilir.

(1.26)
k
EV > 1 (1.27)

Buradaki V' Coster-Kronig gegcisler olduktan sonra X-tabakasinin 1i. alt
tabakasindaki bosluklarin rolatif sayisim gostermektedir. Baslangictaki rolatif bosluklarin
sayist olan N;', V.* cinsinden ifade edilebilir,
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le:le

(1.28)
Vi =N+ SNy (129)
Vi =N+ EANG (1 + £ Ny (130)

Vi = NS+ N+ (s R NG et FR S+ FFR o+ N
(1.31)

2- @  ortalama floresans verimi N, birincil bosluklarin rolatif sayisinin lineer
kombinasyonu olarak

= (1.32)

seklinde yazilabilir. V' 1. alt tabakadaki bir bosluk icin bir 15in yayimlanmasi
ihtimaliyetidir (Wapstra et al., 1959; Van Grieken ve Markowicz, 1993). V.*w;" ve N;v;
carpanlar esit degildir. V*w; niceligi, bir X-tabakasinin herhangi bir alt tabakasindaki

1

bosluk sayisi basina i. alt tabakaya daha iist tabakalardan 1s1mal1 gecislerin sayisini belirtir.
N/v niceligi ise, i. tabakadaki bosluk sayis1 basina X-tabakasinin tiim alt tabakalarina

gecislerde yayimlanan X-1ginlarinin sayisin belirtir. V,* katsayilar1 1.30, 1.31, 1.32, 1.34,

1.35 denklemlerindeki @, alt tabaka floresans verimleri arasindaki doniisiim denklemleri,

Vi= @+ fai (7 SR+t (0 FRSo + Fafo o [l [T + o))

(1.33)
Via =0, + ka—l,k @y (1.34)
Vi = O (1.35)

seklindedir (Listengarden,1960).

Herhangi bir seviyede meydana gelen bir boslugun 1simasiz bir gegisle
doldurulmasi ihtimaline Auger verimi dersek, Ixa 151masiz gecislerin sayisi,nga meydana
gelen bosluklarin sayisi olmak iizere, K tabakasi icin Auger verimi

U (1.36)

ile verilir. Auger verimi, floresans verim ve Coster-Kronig verimi arasinda,
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k
W +al+ Y fr=1
= (1.37)

bagintis1t mevcuttur. Herhangi bir tabaka i¢in ortalama Auger verimi (ax )

&
=SV
i=1 (1.38)

bagintisi ile verilir. Burada V,"degistirilmis bosluk sayisidir. Ayni1 bosluk dagilimi igin

tabakanin ortalama floresans verimi @ ile ortalama Auger verimi a. arasindaki baginti,

LA (1.39)
seklinde yazilabilir (Van Grieken ve Markowicz, 1993).
1.5. Tesir Kesitleri

Tesir kesiti, herhangi bir olayin meydana gelme ihtimalinin bir olc¢iisiidiir. Bu 6l¢ii
hedef parcacigi kusatan hayali bir alanla karakterize edilir. Bir hedef parcacig tesir kesiti,
ilgili olayin tabiatina ve gelen parcaci@in enerjisine baghdir ve parcacigin geometrik
kesitinden daha biiyiik yada daha kiiciik olabilir. Bu nicelik, 151n1in madde ile etkilesmesine
bagl olarak, sogurma ve sagilma tesir kesiti olarak isimlendirilir.

Molekiildeki atomlar birbirlerine elektron yapilarinin farkli olmasi nedeniyle farkli
sekilde baglidirlar. Atomlar1 bir arada tutan baglar tesir kesitlerini etkilemektedir. Ciinkii
molekiilde yer alan atomlar artik serbest halde degillerdir. Molekiildeki atomlarin sahip
olduklar: elektronlar hem kendi hem de elektron ve ¢ekirdeklerinin etkisi altindadir. Ayrica
molekiillerin baglanma enerjilerindeki degisimde, tesir kesitini etkileyen faktorlerden
biridir (Sogiit, 2000).

Tesir kesiti deneysel olarak Olgiilebilen ve teorik degerlerle karsilastirilabilen bir
ifade oldugundan niikleer islemlerin ayrintili olarak incelenmesinde kolaylik saglar. Suni
radyoizotoplarin iiretilmesinde, sogurmada, sacilmada veya herhangi bir niikleer
reaksiyonda gelen 1sinlardaki parcaciklar hedef cekirdege carptigr zaman neler olabilecegi
ihtimaliyetini ifade etmek i¢in tesir kesitine ihtiya¢c duyulmustur. Tesir kesitinin tam olarak
bilinmesi, reaktor zirhlama, tibbi fizikte, enerji tasima ve depolamada, radyasyon sogurma
katsayilarinin hesaplanmasinda, farkli elementlerin degisik foto-iyonizasyon enerjilerinde,
karakteristik K, L ve M tabaka ve alt-tabaka X-151m1 floresans tesir kesitlerinin deneysel
olarak oOlciilmesinde, atomlarin yapisi, yas tayini, tahribatsiz miktar analizlerinde, ilag¢
sanayi gibi fiziksel ve kimyasal bir cok alanda kullanilmaktadir. Bununla birlikte bu
Olctimler, foto-iyonizasyon tesir kesitleri, sicrama orani, X-1sin1 yaymlanma hizlart ve
floresans verim gibi fiziksel parametrelerin dogrudan kontroliinii saglar (Hubbel, 1989-
1994).
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A ylizeyine ve dt kalinligina sahip ince bir levhanin birim hacminde I siddetinde
diisiiriilen n tane atom varsa ve atomik tesir kesiti, yani bir tiir olayin meydana gelmesi ile
orantili olarak atomu kusatan etkin alan ¢ ise, gelen parcaciklar bu alana diistiigii zaman bir
niikleer reaksiyon meydana gelecektir. Bu parcaciklar demeti ince levhadan gecerken, bir
miktarinin madde atomlar1 tarafindan azaltilma ihtimali vardir. Bu levhanin (hicbir atomun
diger atom {lizerine binmeyecek sekilde) ince oldugu kabul edilirse, bu durumda her bir
atom gelen parcaciklarla, ilgilenen olay1 gerceklestirmede esit sansa sahiptir. Bu durumda
birim yiizey basina diisen atom sayisi ndt ve A alanindaki toplam atom sayis1 Andt’ dir.
Her bir atom ilgilenilen olaya o etkin alamyla katildigindan dolay1r bu olayin meydana
gelmesi i¢in miimkiin olan toplam hassas veya etkin alan, cAndt’ dir.

Sekil 1.14. ince Bir Levha Uzerine Gelen Isin Demeti (Sogiit, 2000)
Etkin alan kesri (f) ise;
f = Toplam etkin alan / toplam ylizey alan1 = cAndt/ A = ondt (1.40)

seklindedir. Bu etkin alan kesri, gelen 1s1n demetinin ince levhadan gecerken I siddetinde
meydana gelen degisimi olarak da ifade edilir ve

dil=-fI (1.41)
seklindedir. Buradan f” nin degeri yerine yazilirsa,
-dl/ I = ondt (1.42)

olur. Buradaki (-) isareti dt kalinlig1 attik¢a I siddetinin azalacagini gosterir. T= 0 aninda
I =Iy oldugu kabul edilirse, (denklem (1.42) in integralinden)

=] e (1.43)

elde edilir. Gelen 151n demetindeki N parcacik sayisi, 1s1n demetinin siddetiyle orantili
oldugundan, bu denklem

N=Noe™ (1.44)
olarak yazilabilir. Burada Ny ince levhaya gelen parcaciklarin sayisi ve N, levhanin t

kalinligim1 gecen parcaciklarin sayisidir. Buna gore ilgilenilen olayin gerceklesme
ihtimaliyeti yani tesir kesiti,
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o= N (1.45)
N nt

dir ve birimi ‘barn’ ( 1 barn = 10** ) cm’olarak ifade edilir ( Sahin, 1989).
1.6. EDXREF ile flgili Olciim Hatalar

Bireysel siddet ol¢iimiinde olusabilecek ve aletsel (enstrumental) olan hatalardir.
Aletsel hatalar iki kisim olarak; yayma olayi, sayim etkinligi ve uzun-vadeli sapma
denilebilen hatalar gibi aletsel veya sayim siirecinin 6ziinde var olan hatalardir; kisa-vadeli
sapma denilebilen ve numune yerlesiminden veya dengeden kaynaklanan (vs.), daha ¢ok
rastgele bir dogaya sahip olan hatalardir (Bertin, 1975).

Sayumda Istatistiksel Hatalar: Radyoaktif kaynaklardan sacilimaya (emisiyon) benzer
olarak, X-1s1n1 sacilimi da, zamanla de8ismeyen olan vakalarin oranlariyla calisan olasilik
kanunlarina uymaktadir. X-151n1 fotonlarinin sabit olarak alinabilen siddetleri tekrar tekrar
belirli araliklarla ol¢iiliir, her bir ol¢climiin tiim sayimlar1 birbirleriyle 6zdes olmadiklar
acikca goriilmektedir. Bunun nedeni aletsel (enstriimental) kararsizliga, fotonlarin
sacilmasinin rastgele bir olay olmas1 gercegine dayanir.

Olii zaman hatalary: Belirgin birer deneysel hata olarak detektdrlerdeki sayag kayiplari
gosterilebilirler; bu olaylar genelde “0lii zaman” olarak adlandirilir. Jenkins ve Vries
Geiger sayaclarindaki zamanlar1 asagidaki gibi tarif ederler: Sayacin O6lii zamani,
1yonizasyon siirecinde iiretilen pozitif iyon kaplamasinin ¢okiisii icin gerekli nihai siirecten
meydana gelir. Bu kaplama bagka birincil elektronlarin anoda dogru ivmesini onler ve
detektoriin, kaplamanin c¢okiisii sonrasinda tekrar kaplama icin duydugu ihtiya¢ 300
mikrosaniye kadardir. Olii zaman baska tiir detektorlerde farkli nedenlerden meydana
gelebilmektedir.

Uzun siireli sapmalar (long term): X-1s1m siddetlerinde vakit uzadikca meydana gelen
kademeli azalmalar (yilda %5-10 kadar) spektrometrenin “yaslanmasiyla” baglantilidir.
Buna; X-151m1 tiip anodunun tam otutturulmamasi, tiip camina hedef elementin tam
yerlestirilmemesi, analiz kristal yansima derecesinin diisiiriilmesi, detektor verimliliginin
azaltilmast gibi bircok neden sebebiyet verebilmektedir. Tiim bu sapmalar eger kabul
edilemez boyutlarda meydana gelmekteyse kolay tespit edilebilir tiirden sapmalardir.
Boylece, uzun siireli sapmalar veri ediniminde siirekli dikkat gerektiren bir neme sahip
degillerdir.

Kisa-siireli Sapmalar (short term): Ideal durumda, kisa vadeli sapma hatalari en az
diizeyde olmalidir, fakat pratikte aletsel kaliteye ve/veya voltaj hattinin kalitesi, su
sogutucusunun derecesi, oda sicaklifi gibi nedenlerle ortaya ¢ikarlar ve sikca aletsel
sabitleme sirasinda zit kombinasyon faktorlerinden kaynaklanirlar. Kisa siireli sapma
hatalarinda onemli bir faktor ise bunlarin dongiisel olmalaridir; ornegin kendi kendini
dogru akim haline koyabilen ve bdylece normal hale doniisebilen, az veya cok ani
hassasiyet degisimleri gibi. Bunlar zor fark edilir fakat verileri etkiler.

Kisa siireli sapmalar agagidaki olgulara bagilidir;
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- Uyarnimda sabitlik (degiskenlik); bu durum c¢ok istikrarli yiiksek voltaj jeneratorii
(%0.05 gibi hafif dalgalanma) kullanilarak en aza indirgenebilir.

- Deteksiyon sisteminde kararsizlik; bu kararsizlik sabitlenmis giris voltaji
kullanilarak en aza indirgenebilir ve detektor kontrollii atmosfer 1sisinda
kullanilmalidir.

- X-smm devresinin vakum diizeyinde veya 1s1 degisimleri esnasinda, analiz
kristalinin d boslugunda atis ayristiricisinin (puls discriminator) ¢am c¢ercevesinde
meydana gelen kaymalar; bunlarin etkileri kullanilan tiim olgularin sabitlenmesiyle
en aza indirgenebilir; ayrica spektrometre kullamlmadan 50-60 dak. dncesinden
alete 1sitnma calismasi yapilmasi kesinlikle olumlu sonug verecektir.

Yerlestirme Hatalar:: Siddet olciimleri seri halinde yapildig: taktirde onemsiz derecede de
olsa hatalar, numunenin ve dengenin (ki ikincisi elle isletilen bir goniometrede daha
olasidir) eksik yerlestirilmesinden dolayr meydana gelebilir. Bu hatalar mekanik olarak
takip edilebilen kaynaklar1 asagidaki yollarla en aza indirgenebilir:

—1Iiki numune iizerinde sistematik olarak tekrarlanan olgiimlerle cok numuneli
haznelerdeki ornek yerlesim hatalarinin biiyiikliigii dogrulanabilir.

—Elle dizimde iki denge ag¢isinin mekanizmadaki geri tepmenin en aza indirgene bilmesi
icin dizime ya diisiik veya yiiksek acidan yaklagmalidir.

—Degiskenligin dogasim1 ve/veya derecesini tespit edebilmek i¢in numuneler periyodik
olarak olc¢iilebilir.
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2. ONCEKI CALISMALAR

Sogiit 2006’ daki calismasinda, CryNi.x.ve CryAl,.xalasimlarinda "Mkr ve Txm
bosluk gecis ihtimaliyetlerini deneysel olarak Ol¢miis ve sonuclarini diger arastirmalarin
deneysel ve teorik sonuglariyla karsilastirmis.

Mehta, ve ark. 1993 yilindaki ¢aligmalarinda, atom numaras1 70 < Z < 92 arasinda
olan atomik bolgedeki elementler icin L’den M kabuguna bosluk gecis ihtimalleri
hesaplamislar.

Caliskan ve ark. 2002"deki ¢alismalarinda atom numarasi 41 < Z < 68 araliginda olan
baz1 elementlerin L,,Ls alt kabuk ve M kabugu icin 1s1tmali bosluk gegislerini 6l¢miisler ve
sonuglarin1 daha onceki sonuglarla karsilastirmislar.

Edgardo 2006 daki calismasinda. Synchrotron radyasyon kullanilarak W, Re ve Pb
icin L3 ‘den M ve N kabuklarina 1s1mali bosluk gecis ihtimallerinin 6lcerek sonuglari tablo
halinde vermistir.

Simsek 2002 deki ¢alismasinda Pb, Th ve U i¢in Lj alt kabugundan M kabugu ve N
kabuguna 1s1mal1 bosluk gec¢is ihtimallerini incelemis.

Schonfeld ve ark. 2000°deki makalelerinde radyoaktif atomlarin bdoliinme
yontemlerinde yayimlanan Auger elektronlar1 ve X-isinlarinin yayimlanma ihtimallerini
hesaplamaislar.

Sharma ve ark. 2005 yilinda yaptiklar1 caligmada atom numaras1 77<Z<92 olan
elementler icin L (i=1, 2, 3) alt kabuklarindan M, N ve daha yiiksek kabuklarina 1isimali

bosluk gecis ihtimallerini 6l¢miisler.

Baydas ve ark. 2001 deki yayimnlarinda 56<7Z<83 atom numarasi aralifindaki bazi
elementlerin L X-151m1 siddet oranlarin1 deneysel olarak dl¢miisler.
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3. MATERYAL VE YONTEM
3.1. Materyal
3.1.1. Kullanilan Elementler

L tabakasi floresans verim ve X-isim1 siddet oranlarimin deneysel degerleri
kullanilarak Hf, Ta, W, Re, Pt, Au, Hg, Tl, Pb, Bi, Th, U elementleri i¢in L tabakasindan
M ve N tabakasina bosluk gecis ihtimalleri, deneysel olarak 6l¢iildii. Kullanilan elementler
icin deneysel tesir kesiti degerleri, daha 6nce ayni laboratuarda ayni atom araligindaki
elementler icin Olgiildiigiinden yeniden Olciim yapmaya gerek goriilmemistir. Degerler
daha once yapilan ¢alismadan (Kiiciikonder ve ark. 2004) alinarak gerekli hesaplamalar
yapilmistir.

3.2. Yontem
Deneysel Siddet oranlarinin hesabi i¢in asagidaki ifadeler kullanilir;

ILp _ N(LP) &(La) B(La)
ILa  N(Lo)e(LB)B(LP) (3.1

ILp _ N(LB) e(lt) (L)
L N(Lt) (LB)B(LB) (32)

IL: N(Li) e(La)p(Lea)

ILa N(La) (L) B(L2) (3.3)

ILt _ N(L) e(LB) B(LB)
L N(LB) e(Ly) B(L) (3.4)

3.2.1. L; Alt Tabakasmin Floresans Verimi (w;)
oLi, deneysel L tabakas tesir kesitleri asagidaki denklem kullanilarak hesaplanir.
IL

oL 71 Ge | Bt
OMELPLY (=, a1, B) (3.5)
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O'Z; ifadesi ise asagidaki denklem kullanilarak hesapladi.

3a (36)

burada F;, degeri “Scofield’in 1974 tarihli makalesinden hesaplanmis, oy, degeri ise
“Kiigtikonder ve ark. 2004” tarihli makalesinden alinmistir.

L; alt tabakasinin floresans verim(;z) i¢in

X
GL3

w, =
’ 63 + Mg, Ok T (o, +nKL20K)f23 +(o, +nmlcx)(f13 +1,f5) (3.7)

denklemi kullanildi. Ancak uyarict kaynak numunenin K tabakasini uyaramadigin i¢in
N =0 (1=1,2,3). Bu durumda kullandigimiz denklem,

X
GL3

0) =
> 6,40,f,,+0,(f; +f,f,5) (3.8)

seklinde olur. Burada fj; degerleri teorik olarak bir Krauseden birde Puriden alinarak
hesaplandi.

3.2.2. L3 Alt tabakasindan M ve N Tabaka ve Alt Tabakalarina Bosluk Gecisleri
L; alt tabakasindan M ve N tabaka ve alt tabakalarina bosluk gecisleri deneysel

olarak asagidaki denklemler kullamilarak hesaplandi. (Denklem 3.9-3.17; Dogan ve
Ertugrul, 2004).

LM, =® 1+IL"’+IL3ﬁ i (3.9)
77 3 1 3 ILZ ILZ ‘
-1
I'L L, IL
LM, =@, —22|1+—L 4+ 3.10
Testa = @, I'L, { L, IL, G-10)
IL i L, |
LM, =@, —2 |1+ —L4-F 3.11
Tests = @ I'L, { L, IL, G-
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-1
I'L L, IL
NLN, = @, —2%| 1+ —& 4 (3.12)
TL,| IL, IL,
-1
I'L L, IL
LN, = 0, —L2 | 14 =2 4 (3.13)
TL,| IL, ILy,
-1
I'L L, IL
NLN, = @, —P>| 1+ —% 4 (3.14)
TLy,| IL, IL,,
-1
I'L L, IL
NL,O, = @y — 20| 1+ —% 4 (3.15)
TL,| IL, IL,
-1
I'L L, IL
N0, s = @, — 2| 1+~ 4 (3.16)
TLy,| IL, ILy,

Denklem 3.9-16’da kullanilan ILa, IL; ve 3 degerleri deneysel degerlerdir w; degeri,
Krause ve Puri’nin Coster-Kronig degerleri kullanilarak hesaplandi. Diger IL;; degerleri
teorik olarak Sieghban gosterimine gore Ls-X; gecisleri goz Oniine alinarak Scofield’in
1974 tarihli tablosundan asagidaki gibi hesaplandi.

I, (R) I, (R I, (R
IL, =0} *———, IL,, =0} * n® ILﬁszagg*£
T, . .
I, (R) I, (R)
IL,, =0} *—= L, =0} *—=
B7 Ly ’ B7 L, ’
L, L,
I, (R I, (R
ILys =0} * ) ILy =0} * n &) (3.17)
‘ FL3 ‘ FL3

L; alt tabakasindan M ve N tabakalarina toplam bosluk gecis ithtimalleri (Denklem
3.18 ve 3.19 Bonzi, 2006)

_ -1
I, I,) I, I
N =05 | 1+ = 1+
‘ ILI ILI ILa ILU.
(3.18)
I Y'( 1 I\ I . )
1 a
Nox = O (1+—Lﬁ2’15 +—LB5’7J 1Mo ST
ILB ILB ILB@ ILB@ ILBz,ls ILBz,ls
(3.19)
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4. BULGULAR VE TARTISMA

Hf, Ta, W, Re, Pt, Au, Hg, Tl, Pb, Bi, Th, ve U elementlerinde L5 alt tabakasindan M
ve N tabaka ve alt tabakalarina bosluk gecis ihtimalleri, L3 tabakas1 floresans verimleri ve
X-151m1 siddet oranlar1 kullanilarak hesaplandi. Bu elementler icin deneysel X-1s1n1 siddet
oranlarin1 daha ©Once yapilmis olan calismadan alinddi (Kiiciikonder ve ark. 2004).
Denklem 3.5-3.8 kullanarak w; floresans verimini hem Krause hem de Puri’nin Coster-
kronig (fjj) degerlerine gore hesaplandi (Krause, 1979; Puri, 1993). Bulunan sonuglari
teorik degerlerle karsilastirilmali olarak Tablo 4.1°de verildi.

Tablo 4.1. ®3 floresans verimi

Element
(AtomNo) Teorik * Deneysel* Teorik ” | Deneysel** Deneysel
w3 *w; (Dab sy o3’
Hf (72) 0.231] 0.265 £0.0016 0.241] 0.245 +0.0015 -
Ta (73) 0.243] 0.279 £0.0017 0.251] 0.259 £0.0016 -
W (74) 0.255| 0.312 +0.0019 0.261| 0.288 +0.0017 0.316
Re (75) 0.268 | 0.338 +0.0020 0.271] 0.260 +0.0016 -
Pt (78) 0.306| 0.359 +0.0022 0.303| 0.307 £0.0018 -
Au (79) 0.320| 0.372 +0.0022 0.313| 0.328 +0.0020 0.350
Hg (80) 0.333| 0.298 +0.0018 0.322| 0.269 +0.0016 -
Tl (81) 0.347| 0.350 £0.0021 0.332] 0.318 £0.0019 0.384
Pb(82) 0.360| 0.385 +0.0023 0.343] 0.353 £0.0021 -
Bi (83) 0.373| 0.377 £0.0023 0.353| 0.347 £0.0022 -
Th (90) 0.463| 0.521 +0.0031 0.424| 0.494 £0.0030 -
U (92) 0.489| 0.568 +£0.0034 0.444] 0.549 £0.0033 -

*Krause’nin Coster-Kronig Degerleri kullanilarak
**Puri’nin Coster-Kronig Degerleri kullanilarak
4Krause, 1979

®Puri, 1993

¢ Kaya ve ark., 2001

Tablo 4.1’den goriildiigli gibi L3 alt kabuk floresans verimleri atom numarasin
artmasiyla artmaktadir. Bu artis hem teorik hem de deneysel degerlerde mevcuttur. Ayrica
Tablo 4.1.’den de goriildiigii gibi deneysel degerlerle teorik degerler hata sinirlari icersinde
uyum ic¢indedir. Deneysel degerlerle teorik degerlerin degisimini daha iyi gorebilmek i¢in
Sekil 4.1. ve Sekil 4.2. de L3 alt kabuk floresans veriminin deneysel ve teorik degerlerinin
atom numarasiyla degisim grafigi verilmistir. Krause’nin Coster-Kronig degerleri
kullanilarak bulunan ®; degerleriyle Krausenin w; degerleri karsilastirildiginda %1-26
farklilik  goriilmektedir. Puri’nin Coster-Kronig degerleri kullanilarak bulunan s
degerleriyle Puri’nin w3 degerleri karsilastirildiginda %1-23 farklilik goriilmektedir
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Sekil 4.1.(a) *o3_ Atom numarasi grafigi
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Sekil 4.1.(b) **®3_ Atom numarasi grafigi
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L3 alt kabugundan M ve N kabuk ve alt kabuklarina bosluk gecis ihtimalleri nism,
NL3M1, NL3M4, NL3MS, N3N, L3N, NL3N4, TL3NS TNL3o1 Ve NMisos,s denklem 3.9-3.19 kullanilarak
hesaplandi. Bulunan sonuglar diger arastirmacilarin deneysel ve teorik degerleri ile
karsilastirllmali olarak Tablo 4.2-Tablo 4.5 de verildi. Tablolardan da goriildiigii gibi
bulunan degerler diger arasgtirmacilarin deneysel ve teorik degerleri ile uyum i¢indedir.

L3 alt kabugundan M ve N kabuk ve alt kabuklarina bosluk gecis ihtimalleri tablolarla
birlikte tam bir karsilastirma yapabilmek i¢in; mevcut deneysel degerler diger
arastirmacilarin teorik ve deneysel degerleriyle atom numarasinin fonksiyonu olarak Sekil
4.2.(a)-sekil 4.5.(e) de verilmistir.

Tablolardan ve sekillerden goriildiigii gibi bosluk gecis ihtimalleri, genel olarak,
atom numarasinin artmasiyla artmaktadir. Atom numaras: arttikca dis kabuklardaki
elektron sayist artar ve bu da i¢ seviyelerde olusan bir boslugun elektronlarla doldurulma
ihtimalini artirir. Bagka bir deyisle; floresans verim degeri artmakta ve buna bagli olarak
bosluk gecis ihtimalleri de artmaktadir. Yani L kabugundaki bir boslugun M ve N
kabuklarina ge¢cme ihtimali artar.

Atom numaras1 80’nin lizerinde olan elementlerin bosluk gecis ihtimallerinde ani bir
diisiis bulundu. Bunu sebebi dis kabuklardaki elektron sayisinin artmasi ile birlikte ¢izgi
genisliklerinin de artmasi ve elektrik dipol gecislerinin (izinli gecisler) sayisinin azalmasi
olabilir.

Tablo 4.2 Bosluk Gecis ihtimalleri ML3m)

Element Deney Deney Deney * |Deney " | Deney ©
(AtomNo) Nuam™ Neam™* Neam " NL3m ° Nism©

Hf (72) 0.225 +0.013 | 0.208 +0.012 - - -
Ta (73) 0.236 £0.014 | 0.219 +0.013 - - -
W (74) 0.263 +0.016| 0.243 +0.015 -1 0.219 -
Re (75) 0.284 +0.017 | 0.219 +0.013 -1 0.226 -
Pt (78) 0.299 £0.018 | 0.255+0.015| 0.242 - -
Au (79) 0.308 £0.018 | 0.271 £0.016| 0.250 - -
Hg (80) 0.246 +0.015| 0.222+0.013| 0.262 - -
TI (81) 0.288 +0.017 | 0.262 £0.016| 0.256 - -
Pb (82) 0.315+0.019| 0.289+0.017| 0.270 0.283 0.303
Bi (83) 0.308 +0.018 | 0.284 +0.017| 0.284 - -
Th (90) 0.417 £0.025| 0.396 £0.024| 0.346 - 0316
U (92) 0.453 £0.027 | 0.438 £0.026| 0.363 -1 0.330

*Krause nin Coster-Kronig Degerleri kullanilarak
**Puri’nin Coster-Kronig Degerleri kullanilarak

*Sharma et al. (2005)
®Bonzi, V. (2006)
¢ Simsek, O. (2002)
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Sekil 4.2.(a). Bosluk Gecis Thtimalleri (;.3y) - Atom Numarasi grafigi
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Sekil 4.2.(b). Bosluk Gecis Ihtimalleri (ML3m)-Atom Numarasi grafigi
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Tablo 4.3 Bosluk Gecis Thtimalleri (nr.3x)

Element Deney Deney Deney * | Deney " | Deney ©
(AtomNo) Nusn™ Nusn™™* MNL3N NL3N NL3N

Hf (72) | 0.037 £0.002 | 0.040 +0.002 - - -
Ta (73) | 0.039 +£0.002 | 0.042 +0.003 - - -
W (74) | 0.044 £0.003 | 0.048 +0.003 -1 0.042 -
Re (75) | 0.040 £0.002 | 0.052 +0.003 -1 0.045 -
Pt (78) 0.048 £0.002 | 0.057 £0.003 | 0.048 - -
Au (79) | 0.052 £0.003| 0.059 £0.004| 0.049 - -
Hg (80) | 0.042 +0.003| 0.047 £0.003| 0.051 - -
T1 (81) | 0.051+£0.003| 0.056 £0.003 | 0.055 - -
Pb (82) | 0.057 £0.003 | 0.062 +0.004| 0.055 0.060 0.0498
Bi (83) | 0.056 £0.003| 0.061 £0.004| 0.060 - -
Th (90) | 0.083 £0.005| 0.087 £0.005| 0.072 -1 0.0613
U (92) 0.093 £0.006 | 0.097 £0.006| 0.075 -1 0.0812

*Krause nin Coster-Kronig Degerleri kullanilarak
**Puri’nin Coster-Kronig Degerleri kullanilarak

*Sharma et al. (2005)

®Bonzi, V. (2006)
¢ Simsek, O. (2002)

43




BULGULAR VE TARTISMA

Fatma Nur TUZLUCA
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Sekil 4.3.(a). Bosluk Gecis Thtimalleri (1;.3x)-Atom Numarasi grafigi
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Sekil 4.3.(b). Bosluk Gecis ihtimalleri (ML3n)-Atom Numarasi grafigi
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Tablo 4.4.(a). L3’den M alt kabuklarina bosluk gecis ihtimalleri

Element A A
(Atom No) nLsM," nLsM, nLsM,” nLsM, nLsMs nL;Ms*
Hf (72) 0.010 +0.001 - 0.022 +0.001 -1 0.193 +0.012 -

Ta (73) 0.010 £0.001 | 0.0087| 0.023 +0.001 0.020 | 0.203 +0.012 0.176
W (74) 0.010+£0.001 | 0.0096| 0.026 +0.002 0.021 | 0.227 £0.014 0.184
Re (75) 0.012 +0.001 0.010] 0.028 +£0.002 0.022 | 0.244 +0.015 0.192
Pt (78) 0.012 +0.001 -1 0.029 +£0.002 -| 0.257 £0.015 -
Au (79) 0.013 +0.001 0.012] 0.030 +0.002 0.025] 0.265 +0.016 0.226
Hg (80) 0.013 +0.001 0.013] 0.024 +0.001 0.026 | 0.209 £0.013 0.234
Tl (81) 0.013 +0.001 0.014| 0.028 +£0.002 0.027 | 0.247 £0.015 0.244
Pb (82) 0.014 +0.001 0.015] 0.031 £0.002 0.029 | 0.271 £0.016 0.252
Bi (83) 0.014 +0.001 0.015] 0.030 +0.002 0.029 | 0.264 +0.016 0.260
Th (90) 0.024 +0.001 0.020 | 0.040 +0.002 0.035] 0.353 +0.021 0.315
U (92) 0.027 £0.002 0.022] 0.044 +0.003 0.037] 0.383 £0.023 0.330

* Krause’nin Coster-Kronig Degerleri kullanilarak
4 Dogan ve Ertugrul, 2004

Tablo 4.4.(b). L3’den M alt kabuklarina bosluk gecis ihtimalleri

Element -
(Atom No) nLsM, nLsM, nLsM,~ nL;sM, nLsMs nL;Ms*
Hf (72) 0.009 +0.001 - 0.020 +0.001 -1 0.179 £0.011 -

Ta (73) 0.009 £0.001 | 0.0087| 0.021 +0.001 0.020| 0.188 +0.011 0.176
W (74) 0.009 £0.001 | 0.0096| 0.024 +0.001 0.021 | 0.210=+0.013 0.184
Re (75) 0.009 +0.001 0.010] 0.021 +0.001 0.022] 0.188 £0.011 0.192
Pt (78) 0.001 +0.001 -1 0.025 +£0.001 -1 0.220£0.013 -
Au (79) 0.012 +0.001 0.012] 0.026 +£0.002 0.025] 0.233 +0.014 0.226
Hg (80) 0.012 +0.001 0.013] 0.021 +0.001 0.026 | 0.189 +0.011 0.234
Tl (81) 0.012 +0.001 0.014 | 0.025 +0.002 0.027 | 0.224 +0.013 0.244
Pb (82) 0.012 +0.001 0.015] 0.028 £0.002 0.029 | 0.249 +0.015 0.252
Bi (83) 0.013 +0.001 0.015] 0.028 +£0.002 0.029 | 0.243 +0.015 0.260
Th (90) 0.022 +0.001 0.020 | 0.038 +0.002 0.035] 0.335 +0.020 0.315
U (92) 0.026 +0.002 0.022] 0.042 +0.003 0.037] 0.370 £0.022 0.330

*% Puri’nin Coster-Kronig Degerleri kullanilarak
¢ Dogan ve Ertugrul, 2004
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Sekil 4.4.(a). Bosluk Gecis Ihtimalleri (ML3m1)-Atom Numarasi grafigi
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Sekil 4.4.(b). Bosluk Gecis ihtimalleri (ML3m4)-Atom Numarasi grafigi
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BULGULAR VE TARTISMA

Fatma Nur TUZLUCA

B nLN, (*o,)egire

0,007 | o nLyN, (o ;)egore -
A L,N, Dogan ve Ertugrul o
0,006 u
o A
0,005 A
E«._: 0,004 ]
S
]
0,003 . oA,
[ ) [ ]
13.¢
0,002 A
I I T I T I T 1
70 75 80 85 90 95
Atom Numarasi

Sekil 4.5.(a). Bosluk Gecgis Ihtimalleri (Mr3n1)-Atom Numarasi grafigi
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Sekil 4.5.(b). Bosluk Gecis Ihtimalleri (ML3ng)-Atom Numarasi grafigi
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BULGULAR VE TARTISMA Fatma Nur TUZLUCA
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Sekil 4.5.(c). Bosluk Gecis ihtimalleri (n.3ns)-Atom Numarasi grafigi
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Sekil 4.5.(d). Bosluk Gegis Ihtimalleri (ML301)-Atom Numarasi grafigi
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BULGULAR VE TARTISMA Fatma Nur TUZLUCA

0,020 -
] nL3O4’5 (Fo,)'e gore
® nL3O475 (**m,)'e gore
A 1,0, 5 Dogan ve Ertugrul
0,015 ]
[ ] A
A
0,010
%
()
= 3
0,005 wal
A "B ¥ |
|
¢ 1
0,000 ®
T I T I T I T I T 1
70 75 80 85 90 95
Atom Numarasi

Sekil 4.5.(e). Bosluk Gegis Ihtimalleri (ML304,5)-Atom Numarasi grafigi

52



SONUCLAR VE ONERILER Fatma Nur TUZLUCA

5. SONUCLAR VE ONERIiLER

L; alt tabakasindan M ve N tabaka ve alt tabakalarina bosluk gecis ihtimalleri (nr3m,
NL3M1, NML3M4, ML3Ms, N3N, ML3NT, NL3N4, NL3Ns NL3ol VE Niszos,s) 1gin teorik degerlerle deneysel
degerler arasinda farkliliklar goriildii. Bulunan degerlerdeki toplam hata %6 olarak tahmin
edilmektedir. Bu hatalar; L X-i51m1 pikinin altindaki net alanin ol¢iilmesi, sogurma
diizeltme faktoriiniin hesaplanmasi, numune kalinliginin olciilmesi, istatiksel saymadan ve
denklemlerdeki farkli parametrelerin hesaplanmasindan kaynaklanmaktadir.

Deneysel olarak bulunan, Ls; alt tabakasindan M ve N tabaka ve alt tabakalarina
bosluk gecis ihtimalleri (r3m, NLami, NL3M4, NL3Ms, NL3N, TL3NT, TL3N4, L3NS ML301 VE NL304,5)
atom numarast ile karsilastirildiginda atom numaras: biiyiidikce bosluk gecis
ihtimallerinin de arttig1 goriilmiistiir. Bu beklenilen bir sonugtu. Ciinkii atom numarasi
arttikca elektron sayisi artacak ve dolayisiyla olusan bir boslugun doldurulma ihtimalide
artacaktir.

lleriki ¢alismalarda, farkli atom numarasi araligindaki elementler icin bu olciim ve
degerlendirmeler yapilabilir. Diger tabakalar arasi bosluk gecis ihtimalleri de benzer
yollarla olciilebilir. Ancak gelisen teknolojiye bagh olarak tiretilen yeni X-151n1 detektor ve
sistemlerinin kullanilmasiyla bosluk gecis ihtimallerinin daha hassa ve dogrulukla
Olciilebilecegine inanyoruz.
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