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Bu calismanin amaci; dogal kuvars kumunun tuzak parametrelerini
termoliiminesans (TL) yontemi kullanarak belirlemektir. Dogal kuvars kumunun
termoliiminesans parametreleri olan E aktivasyon enerjisi, s frekans faktorii ve b
kinetik mertebe niceliklerini elde etmek icin Cesitli Isitma Hizlarina Dayali Olan
Analiz Metodu (VHR) ve Pik Sekli Metodu kullanilmistir. Bu metotlar Ty- Tstop ve
1s1ldama egrisi ayristirma(GCD) yontemleri ile desteklenmistir. Ayni zamanda,
degisen doz miktari, tavlama islemi ve fakli 1sitma hizlarinin 1s1ldama egrisi iizerine

olan etkileri de arastirilmistir.

Deneyler sirasinda elde edilen tiim 1s1ldama egrileri 50°C ile 400°C arasinda
alimmistir ve maddeyi uyarmak icin X- Isinlarn kullanilmistir. Ty- Tstop metoduna
gore, bu calismada kullanilan dogal kuvars kumunun isildama egrisinin 98°C,
190°C, 276°C ve 368°C’ de dért izole pikten olustugu anlagilmistir. Laboratuarda
kurulmus olan TL sistemi 350°C’ den sonra gozlemlenen pikin analizine olanak
vermediginden diger ii¢ pikin kinetik parametreleri incelenmistir. Buna gore ilk pikin
E aktivasyon enerji degeri 0,89 eV olup diger piklerin enerji degerleri sirasiyla 1,91

eV ve 1,39 eV olarak hesaplanmustir.

Bunlarin diginda dogal kuvars kumunun dalgaboyu spektrumu hakkinda bilgi
edinmek i¢in Optiksel Sogurma deneyleri yapilmistir. Elde edilen sogurma egrisi

dogal kuvars mineralinin 550 nm dalga boyunda kararli oldugunu gostermektedir.

Anahtar kelimeler: Termoliiminesans, Kuvars, Optiksel Sogurma, tuzak

parametresi.



ABSTRACT

The aim of this study is determining trap parameters of natural quartz sand
mineral using thermoluminescence method. Various Heating Rates (VHR) and Peak
Shape Methods have been used to obtain E activation energy, s frequency factor and
b kinetic order which are thermoluminescent parameters of quantity of natural quartz
mineral. These methods have been supported by Ty- Tsrop and Glow Curve
Deconvulation (GCD) methods. Furthermore, the amount of changing dose,
annealing treatment and the effects of various heating rates on glow curve have been

investigated.

During the experiments, the whole of glow curves have been obtained
between 50°C- 400°C and X- Rays used to stimulate material. According to Ty-
Tstop method, glow curve of natural quartz mineral used in this study has been
understood to have formed of four isolated peaks at 980C, 1900C, 276°C and 368°C.
Because the thermoluminescence system set on laboratory doesn’t permit to make
analysis of observed peaks which exceeds over 350°C thus kinetic parameters of
other three peaks have been investigated. So, E activation energy value of the first
peak is 0,89 eV and energy values of the other peaks are 1,91 eV and 1,39 eV

respectively.
Furthermore, to obtain information about wavelength spectrum of natural
quartz mineral Optical Absorption experiments have been done. Obtained absoption

curve has pointed out that natural quartz mineral determined at 550 nm.

Key words: Thermoluminescence, Quartz, Optical Absorption, trap parameter.
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1. GIRIS

Bilim denetimli gozlem ve gozlem sonuglarina dayali, mantiksal diisiinme
yolundan giderek, olgular1 agiklama giicii tasiyan hipotezler (agiklayici genellemeler)
bulma ve bunlart dogrulama metodudur [1]. Pek cok sey gibi bilim de baglangicta
yavas adimlarla ilerlemis, 17. ylizyila gelinceye kadar, hizli bir gelisme temposuna
girmemistir. Simdi ¢agimizin en belirgin 6zelligini bilimin olusturdugu kesinlikle
sOylenebilir. Yasadigimiz donemi iyi ya da kotii yonden hem antik diinyadan hem de

ortagag ylizyillarindan ayiran 6zelligi yalniz bilimde bulmaktayiz.

Evrenin ne oldugu, baslangici ve gelisimi gibi sorular, her zaman insanlarin
ilgisini cekmistir. Diislinmeye baslar baslamaz cocuk, biiyiiklerine bunlart sorar,
mitolojiler genis Olciide bu konuyu iglerler, biiyiik dinlerde insanlarin bu merakini

gidermek amacim giiden bir¢ok seyler anlatilir.

MO 4. yiizyilda yasamis olan filozoflar arasindaki en biiyiik tartismalar,
evrenin nereden geldigi, nereye gittigi sorusu iizerine olmustur. Bu soru hala
giiniimiizde esrarin1 korumakta ve bilim insanlarinin ilgisini cekmektedir. Yalniz ne
var ki, Ozellikle son zamanlarda bilgilerin biiyiikk bir hizla artmasi1 sonucu, bir tek
insanin biitiin bilgileri kendinde toplamas1 olanak dis1 goériinmektedir. Her seyi bilen,
genis sistemler kuran filozof artik tarihe karigmistir. Simdi bu konular doga bilimleri

aragtirmacilarinin ¢aligma alanina girmektedir.

Temel amaci, dogay: incelemek ve dogal olaylar1 anlamak olan fizik bilimi,
siiphesiz en eski ve en ilging bilim dalidir. Eski Yunancada “doga” sozciigiine
karsilik gelir ve bu nedenle karsimiza doga bilimlerini inceleyen “Doga Felsefesi”
olarak da ¢cikmaktadir. Fizik bilimi belki de tiim bilim dallar1 i¢inde uygulama alani
en genis olan daldir. Yalnizca bilimsel degil saglik, sosyal, teknolojik ve pratik

problemleri de ¢cozmeye calisir.

Fizik biliminin alfabesi sayilardir ve bu nedenle de fizik bilimi matematik

bilimi ile bir biitiindiir. Bilim insanlarinin ileri siirdiigii hipotezler, biiyilk 6zveri



isteyen ve kimi zaman yillarca siiren gozlem ve deneyler sonucu elde edilen verilerle
uygun sekilde formiile edilerek spesifik denklemlere doniisiir. Boylece temel fizik
teorileri olusturulur. Gelistirilen tiim teorilerin amaci1 maddenin dogasi1 hakkindaki
bilgilere bir adim daha yaklasmayir amaglamaktadir. Arastirmacilar her ne kadar
birbirinden farkli konu ve alanlarda ¢aligmalarin siirdiirseler de fizikgilerin en biiyiik
amagclarindan biri maddenin i¢ etkilesimi ve cevre ile etkilesiminin nasil oldugu

sorusuna cevap bulmaktir.

Ideal olarak diisiiniilen kat: materyallerin icyapist ve dinamigi pek ¢ok fizik¢inin
ilgisini ¢ceken Onemli konulardan biri olup bilim tarihi bu konuyu ele alan sayisiz
calisma ile doludur. Kati kristal yap1 aslinda kendi i¢inde kusurlar barindirmasi ile
fizik¢ilere pek ¢ok arastirma konusu kazandirmistir. Bu ¢aligma konularindan biri
liiminesanstir; buna gore, madde disaridan aldig1 enerjiyi sogurarak bir siire iginde
tutar ve daha sonra tekrar ortama verir. Liiminesans olarak bilinen bu siire¢ maddeyi
uyarma tiiriine gore degismektedir. Bu calismada liiminesansin ¢okga calisilan
tiirlerinden biri olan termoliiminesans tiirii ele alinmis olup, dogal kuvars kumunun
termoliiminesans 6zellikleri arastinlmistir. Dogada sik¢a bulunan kuvars minerali
arkeolojik, kimyasal, sanayi, elektronik gibi pek c¢ok alanda kullamldig1 gibi
radyasyon doz Olgiimiinde ve tarihlendirme uygulamalarinda da karsimiza

cikmaktadir.

Giintimiizde Kuvarsin Liiminesans oOzellikleri iizerine ¢ok sayida calisma
yapilmaktadir. Ancak literatiirden goriilecegi tizere Kuvarsin 6zellikleri incelenirken
icerisinde bulunan safsizliklardan dolay:1 elde edilen 1s1ldama egrilerinde ve dalga
boyu siddet arasinda ¢izilen grafiklerde elde elden spektrumlarda bazi farkliliklar
goriinmektedir. Bu nedenle her bolgeden elde edilen kuvars minerallerin farkli
ozelliklere sahip olduklarim1 sOyleyebiliriz. Bu anlamda Mersin’in Yesilovacik
Bolgesinden alinan kuvars ornekleri ile Liiminesans ¢aligmasinin Tiirkiye’de ilk kez
yapildigin1 ve bu calismada elde edilen ilk sonug¢larin bundan sonra yapilacak daha

detayli caligmalarda aragtirmacilara 1sik tutacaginm diistiniiyoruz.



2. KAYNAK ARASTIRMASI

Bu bolimde termoliiminesans konusunda yapilan ilk calismalara yer
verilmekte olup, boliimiin devaminda literatiirdeki kuvars ile yapilan ¢alismalar

sunulmustur.

2. 1. TERMOLUMINESANS KONUSUNDA YAPILAN ILK CALISMALAR

Liiminesans konusu pek ¢ok yiizyildan beri bilim adamlarimin ilgisini
cekmektedir.  Sadece fizik alaninda degil diger doga bilimleri ile ilgilenen

arastiricilar tarafindan da pek ¢ok calismada kullanilmisgtir.

Bu calismada kuvars kristalinin liminesans1 caligilmistir. Ancak
Liiminesans konusunda yapilan c¢alismalar sadece katilar ile siirh degildir.
Liiminesans olay1 deniz canllarinda, hayvanlarda, boceklerde ve daha pek cok
organik maddelerde gozlenmesinin yani sira agag, tas ve bazi mineraller ile yapilan
calismalarda da fark edilmistir. Liiminesans konusunun en ¢ok calisilan dallarindan
biri olan Termoliiminesans bilimsel literatiire gore ilk kez 1663’ te Robert Boyle
tarafindan kayith olarak gozlenmistir. Boyle bir elmas parcasim viicuduna siirtmesi
ile 1sitarak karanlikta 1sildadigini1 fark etmistir [2]. Du Fay 1738 de dogal kuvars
kristali ile yaptig1 deneyler sirasinda 1s18a tutulan materyalin tekrar 1sitildiginda
liiminesans yayimladigini fark etmistir [3]. Bu deney 1simin, yaymimin nedeni
olmayip yalnizca uyarani oldugunu gostermektedir. Daha sonra Brewster 1823’ te
bitkiler iizerinde yaptig1 calismalar sonucunda CaCOs3’ 1n 1sitildiginda 151k sactiini
gozlemistir [4]. Pelletier’ in bildirdigine goére 1821 de Fransiz kimyaci Callaud
siilfat1 1sittiginda yogun mavi bir 1s1ma elde ettigini rapor etmistir [S]. Bir diger
arastirmacit James Napier ‘n 1851 de bildirdigine gore, tebesir ve pek ¢ok kalkerli
materyalin 1sitildiginda 151k yayimladigi gozlenmistir [6]. On dokuzuncu yiizyil
arastiricilarindan olan Edmond Becquerel termoliiminesans konusunda kendi yaptigi
deneylerin sonucglarin1 bir kitapta yayimnlamistir. Daha sonra Becquerel, 1sitilan
fluorsparin 1s1di1gimi rapor etmistir [7]. Katot 1sinlari, X- Isinlar1 ve Radyum 1sinlar

ve bu i1sinlarin cesitli materyaller iizerine etkisi kesfedildikten sonra, bu



radyasyonlarla materyaller bombardiman edildiginde yapilan c¢aligmalarda
materyallerin ¢ok yiiksek Termoliiminesans o0zellik gosterdikleri anlasilmistir.
Liiminesans alanindaki bu gelisme sonucunda arastirmacilar kullandiklar
materyalleri laboratuar ortaminda uyarmaya baslamiglardir.  Wiedeman ve
Schmidt’in 1895 deki liiminesans ¢aligmalari sirasinda kullandiklar: materyali katot
1sinlart ile uyarmislardir ve radyasyona tutulduktan sonra alkali kristalin renk
degisiminin materyalin maruz kaldigi radyasyondan kaynaklandigini rapor
etmislerdir [8]. Bu nedenle materyal; laboratuar ortaminda verilen radyasyondan
sonra 1st yoluyla uyariliyorsa gerceklesen 1sima yapay; cevresel radyasyon yani
materyalin dogal ortamdan aldig1 radyasyondan sonra 1s1 yoluyla uyariliyorsa
gerceklesen 1s1ma dogal olarak adlandinlir.  Dogal orneklerle laboratuarda
olusturulan termoliiminesans ilk kez 1898 de Trowbridge ve Burbank tarafindan
yaymlanmistir ve bu arastirmacilar ise materyali uyarmak icin X- Isim

kullanmislardir [9].

Termoliiminesans konusundaki ilk gercek adimlar tuzak derinligi ile ilgili
olarak Ingiliz arastiricilar Randall ve Wilkins tarafindan yapilmustir. Elektronun
tuzaktan ayrilma mekanizmasinin birinci dereceden oldugunu diisiinerek
Termoliiminesans Teorisi i¢in ilk adimlar1 atmislardir ve ardindan Garlick ve Gibson

ikinci derece ile devam etmislerdir [10- 11].

Glinlimiizde, liiminesans konusundaki caligmalar diinyanin dort bir yanindaki

bilim adamlar1 tarafindan incelenmeye devam etmektedir.
2.2. KUVARS ILE ILGILI YAPILAN LUMINESANS CALISMALARI

Literatiirde dogal ve sentetik kuvars kristalinin 1s1ldama egrisini ve kuvarsta
olusan liiminesans mekanizmasini inceleyen pek ¢ok calisma vardir. Bu boliimde

kuvars kristali ile yapilan ¢aligmalara yer verilmistir.

N. Kiristialpoller tarafindan yapilan calismada vakum morétesi radyasyonu

sebebi ile olusan liiminesans ve termoliiminesansin maksimum 127nm’ de oldugu



anlasilmistir. 355, 380 ve 440nm’ deki fotoliiminesans yayinim bantlarinin farkl
uyarma sicakligina bagliligi ve farkli islemlerden kaynaklandigi gosterilmistir. Ayni
bantlarin beta ve X- 1smlan ile uyarilmig liminesans ve termoliiminesansta da

gozlendigi belirtilmistir [12].

Ozel bir Avustralya kuvarsinin termoliiminesans ve termoliiminesans ile ilgili
ozellikleri, hem orijinal deneylerle hem de literatiirden elde edilen verilerle
karsilastirilarak ¢alisilmigtir. Isildama egrisindeki 305°C civarindaki cabuk agarma
piki ve bu kuvarstaki tiim yayimmin 430nm’ nin altinda oldugu 220, 180 ve 100°C”
deki pikleri arastirilmigtir [13].

Dizayn edilen yeni bir tarama monokromatorii ile dalgaboyu-¢6ziimlii
liminesans uyarimi ile kuvars ve felspar Orneklerinin yaymim karakteristikleri
incelenmistir. ~ Sonuclar feldsparda 400-1000 nm dalgaboyu araligr {istiindeki
liiminesans uyarimi igin gerekli 1sisal aktivasyon enerjisinin detayli Olctimleriyle
beraber sunulmustur. Tarihlendirme igin  secilen Orneklerin  optiksel
karakteristiklerinin diizenli olarak Olciilebildigi veya fiziksel siirecin daha detayl

yapilabildigi gosterilmistir [14].

Isil iglemlerin bir degisiminin sonucu olarak kuvarstaki termoliiminesansin
sebep oldugu spektral degisimler verilmistir. Sentetik, hidrotermal ve volkanik
kuvars orneklerinden elde edilen yayinim spektrumlari karsilagtirilmistir. 1000°C ye
kadar yapilan 1s1l islemlerin termoliiminesans sinyalini artirdigi go6zlenmistir.
Soguma hizi tim numunelerde yaymmim bantlarimin bileseninin bagil siddetini
degistirmistir. Volkanik kuvars materyalinde, kirmizinin maviye oraninin soguma
hizina duyarli oldugu belirtilmis ve Polikromatik termoliiminesans verilerindeki

spektral ozelliklerin etkisi tartigilmigtir [15].

Optiksel Olarak Uyarilan Liiminesansi (OSL) yiiksek tavlama sicakliginin
etkisi ve tortul ve sentetik kuvarstan ¢ikan Foto Transfer Termoliiminesans (FTTL)
sinyalleri calistimistir. Ozellikle 500-800°C sicaklik araliginda hem OSL hem de

FTTL’ de belirgin bir artis gdzlenmistir. Olas1 etkilerin bilgisayar simiilasyonlari ile



deneysel bulgularla uyumlu olan veri iiretimi gosterilmistir.  Artan OSL
hassasiyetinin bir ©On-doz etkisinden kaynaklanmadigi bir tavlama sicaklik

fonksiyonu ile gosterilmistir [16].

Kuvars numunesini tavlama isleminin termoliiminesans 1sildama egrisi
izerine olan etkileri incelenmistir. Madagaskar kristal kayalarindan alinan parca
ornekler i¢in 1s1ldama egrisinin yiiksek sicaklik bolgesindeki Mavi Termoliiminesans
(BTL) hassasiyeti 700°C nin altindaki tavlama sicakligl ile diizgiin olarak artarken,
ayni zamanda Kirmizi Termoliiminesans (RTL) yeniden baslamistir ve 800°C nin
altinda adim adim artmistir. BTL ve RTL 1s1ldama egrilerindeki her iki pikin,
tavlama sicakligiyla yiiksek sicakliklara dogru kaydigir anlasilmistir. Sonuglarin
870°C deki B kuvars/tridimit faz dontisim sicakligi ile uyum iginde oldugu
belirtilmistir. Z kesitli kuvars, termoliiminesansin iki boyutlu liiminesans imgelerine
ayrilmis ve 1sildama sonrasi 1000°C deki 1s1l tavlama islemlerine eslik eden
liiminesans degisimleriyle ilgili bir renk goriiniim ¢6ziimleyicisi kullanilarak, yari-
nicel olarak incelenmistir. Tavlama islemleri sonrasi en bastaki BTL daha siddetli
BTL’ ye kayarken, kuvars dilimlerinde tavlama sonrasi (AG), BTL’ i icine alan
baslangicta zayif olan BTL ‘de beklenmedik bir sekilde dikkati ¢eken renk degisimi
meydana geldigi anlasilmis olup, Termoliiminesans Renk Imgelerindeki (TLCI) bu
degisimler aliiminyum konsantrasyonlariyla da iliskilendirilmistir. Bu sonuglar,
tavlama yapilmis dilimdeki hem TLCI hem de TSCI’ nin kristal biiyiime yonii
boyunca aliiminyum konsantrasyonu ile pozitif iliskisi g0sterilirken, orijinal
dilimdeki BTL aliiminyum ve sodyum igerigiyle ters orantili oldugu kanitlanmigtir

[17].

110°C ve 160°C deki piklerin optik bozunma Omiir siireleri tespit edilmis
olup, 110°C icin yaklasik olarak 130 s olarak bulunmustur. Bu sonucun
elektronlarin tekrar birlesme merkezindeki kaybindan daha ¢ok optik uyarimindan

kaynaklandigi ileri siiriilmiigtiir [18].

Isitilmig sentetik kuvarsin 350-550 K sicaklik araligindaki termoliimiinesansi

arastirilmistir. Isildama egrisinin bu bolgesi igerisindeki termoliiminesans piklerinin



sayis1 icin tuzak parametreleri, 1s11ldama teknigi kullanilarak tespit edilmistir. Isisal
tuzak derinliginin deneysel olarak elde edilen degerleri 1sisal sondiirme etkisi igin
diizeltilmistir. ~ Ayrica Radyoliiminesans Ol¢iimleri de numune sicakhigl ile

liiminesanstaki degisimini degerlendirmek amaciyla yapilmistir [19].

10 saniyeden 22 saate kadar artan zaman icin 160°C den 280°C ye kadar olan
sicakliklara tutulan kuvarsin sebep oldugu hassasiyet degisimini izlemek i¢in, test
dozuna liiminesans cevabinin kullanildigr 30,000 yillik tortul kuvars iizerine yapilan
deneyler hakkinda bilgi verilmistir. Normal veya laboratuarda uyarilmis Ornekler
icin sadece 110°C piki calisilmistir ve hassasiyet artist gdzlenmistir. Kullanilan
kuvars 6rnegindeki liiminesans merkezlerinin, kuvarsin 30 ka civarinda gomiiliirken
onemli bir sekilde hassaslastigi tartisilmistir. Bu islem tarihlendirme icin uygun bir

on 1s1 islemi segerken dikkate alinabilir [20].

Genel olarak kullanilan deneysel metotlarin gecerliligini belirlemek i¢in farkli
bolgelerden ¢ikarilan kuvars mineralinin Optiksel Olarak Uyarilan Liiminesans
spektrumundaki ve termoliiminesans yaymim spektrumundaki degiskenligi ve
kompleks biiyiime egrisinin dogasi ile spektral 6zellikleri arasindaki olasi iligkiler
incelenmistir. Sonugclar, toplam kuvars yaymiminin sadece kiigiikk bir bilesenini
tarihleme icin yaygin olarak kullanilan mor 6tesi (UV) yaymimin olusturdugunu ve
bunun mavi/mavi-yesil yayinim pikinden UV kesfine kadar bir doz-bagimlilik
katkisina benzer oldugunu gostermistir. OSL uyarim spektrumu, 500-520 nm
arasinda uyarimin agik degisimini gosterir, boylece biiyiik tanecikli 6rneklerde bir ek

sacilim kaynag olarak katkida bulabilecegi vurgulanmistir [21].

Liiminesans tekniklerine dayali doz degerlendirme siire¢leri, Chernobyl NPP’
nin riizgar yoniinde Rusya ve Ukrayna’ daki yerlesim alanlarina belli bir yere
yerlestirilen veya kismen belli bir yere yerlestirilenlerden elde edilen tuglalardan
cikarilan 50 kuvars Ornegine uygulanmustir. 30- 300 mGy araliginda artan doz
kararliligi TL (210°C TL ve 6n-doz) ve OSL (tek ve ¢oklu alikatlar) prosediirleri
kullanilarak elde edilmistir. Tim veriler, doz-degerlendirme uyumu incelenen

ornekler icin ~+ 10 mGy’ in (1 o) uyumsuzlugu ile elde edilmistir [22].



Kuvarsta liiminesans Ol¢iim siireci sirasinda hassasiyet degisimi meydana
geldigi bilinmektedir. Eger uygulanan deneysel siire¢ hicbir hassasiyet degisimine
sebep olmazsa tekli- alikat esdeger doz (D.) degerlendirmesi tam olarak yapilabilir.
Murray and Wintle tarafindan gelistirilen kuvars tekli- alikat yeniden olusum- doz
siireci hassasiyet diizeltme prosediiriinii kapsar. Bu prosediir Avustralya’ dan
cikarilan tekli bir numune iizerinde yapilan Ol¢timler kullanilarak gelistirilmistir.
Daha sonra, S.J. Armitage ve arkadaslar1 tarafindan yapilan deneyler sonucu elde
edilen verilerin iki giiney Afrika sedimentinden cikarilan kuvarsa uygulanan
yontemin uygulanabilirlik testi yapilmistir. Sonuglar, dogru hata diizeltmesinin bu
islemin hassasiyet degisiminin yonii ve biiyilikliigii g6z Oniinde bulundurulmaksizin

yapildigin1 gostermistir. Esdeger doz degerlendirmesi tartisilmistir [23].

Cesitli 1sitma hizlar kullanilarak kuvars orneklerinin E tuzak derinligi ve s
frekans faktorii hesaplanmistir. Bu yontem, numunenin ol¢iildiigii 1sitma hizini
degistirerek elde edilen en belirgin maksimum pikin, sicaklik de§isiminden elde
edilen termoluminesans konumlarina dayandirilmaktadir.  Bu calismada, toz
halindeki kuvars Ornekler 1si1nlamadan once farkli sicakliklarda tavlanmustir. Farkli
dozlarda 1sinlanan ornekler farkli 1sitma hizlan ile Olgiilmiis ve 1si1ldama egrileri
kaydedilmistir. Tuzak parametreleri hesab1 her bir sicaklik icin yapilmistir. Cesitli
yontemlerle elde edilen tuzak parametrelerine sicakligin etkisi degerlendirilmistir

[24].

5°C/s 1s1tma hizi ile 210°C de gozlenen kuvarsin TL tepesinin dmiir siiresi ve
bunun yansira 210°C deki TL piki i¢in elde edilen sogurma dozu, 310°C icin elde
edilen sogurma dozu ile karsilastirilmigtir. Toplanan numunelerin 210°C deki 6miir
siirelerinin 8000-10000 yillar1 arasinda oldugu tespit edilmistir. Sonuglar 210°C
deki pikin 1000 yildan daha gen¢ Orneklerin tarihlemesinde kullanilabilecegini

gostermistir [25].

Bir Brezilya kristalin dogal kuvars 6rneginin yayimim spektrumu ve 1s1ldama
egrisindeki farkli 1s1l islemlerin etkisi incelenmistir. Tim 1s1l islemler bir saat

boyunca 200-900°C de ve ardindan hizhi ya da yavas olarak oda sicakhigina inerek



yapilmistir.  Sensitizasyonun 6n-doz olmaksizin yapilabilecegi ve asil etkinin 1sil
islemle ilgili oldugu gosterilmistir. 200°C den daha yiiksek sicakliklarda 1sitilan ve
aym doz ile uyarilan 6rnekler 110°C pikinin kalitesinin artmasini saglayan 370 nm
de merkezlenen yeni bir yaymim bandi oldugunu gdstermistir. Ayrica [HzO04]°
bosluk merkezinin oynadigr rol ile soguma oranminin etkisi ve bu etkinin TL

tuzaklarinin konsantrasyonuna olan etkisi de tartistlmistir [26].

Yap1 materyallerine liiminesans metotlar1 uygulanarak gecmise doniik
dozimetre uygulamasi caligmalari, seramik veya tugla gibi 1sitilan maddeler
kullanilarak yapilmistir. Har¢ ve beton gibi yanmamis materyaller endiistriyel
cevrede daha yaygindir ama maalesef yapim asamasinda ihmal edilebilir bir doz
icerdigi varsayillamaz. Biri uyarilmams, digeri ¥7Cs Gamma fotonlar1 kullanilarak
uyarilmis, endiistriyel olarak iiretilen iki beton bloktan cikarilan kiigiik tanecikli
kuvarsin OSL olciimlerinden iiretilen dagilim dozu analiz edilmistir. Uyarilmig blok
icin OSL doz-derinlik profili, blogun ortasindan alinan dilimden ¢ikarilan ve bilinen
Monte Carlo hesaplamalar1 kullanilarak karsilagtirilan kuvarsin doz dagilima,
Olciilerek aciklanmistir. 140 Gy’ e kadar uyarilmayan betondan c¢ikarilan
parcaciklarda ol¢iilen doza karsin blogun yiizeyinden ¢ikan pargaciklardan 50 mGy
civarinda ve kalip betondan ¢ikarilan taneciklerden 100 mGy’ e kadar biriken dozun

belirlenmesinin miimkiin olacag1 gosterilmistir [27].

Kuvarstaki 110°C ve 210°C pikinin hassaslastirimasinda E; - merkezinin
rolii arastirilmistir.  Bunun icin Mor Otesi (UV) (253,7 nm) agartma etkisi ve
sonrasinda 400- 500°C araligindaki 1sisal tavlama islemi calisilmistir. Tavlanan
orneklerdeki E;-merkezinin bozunumu ve kuvars 6rneklerindeki termoliiminesansin
desentizasyonuna eslik eden UV agartmadan sonra  E,-merkezlerinin
incelenmesinin, hassaslagtirma siirecindeki E; -merkezlerinin ve katkida bulunan

tuzaklarin roliinii ortaya koydugu sonucuna varilmistir [28].

Tuzaklanan yiiklerin bosaltilmasi ve tavlama ile ilgili liminesans yasam
Omiirlerinin baz1 6zellikleri agiklanmistir. Zaman- ¢oziimlii liiminesans spektrumu,

600-1000°C arasindaki sicakliklarda tavlanmus tanecikli kuvars, giin 1131 ile



agartilmis kuvars ve yiiksek safliktaki sentetik kuvars i¢in kaydedilmistir. Yasam
omril degisimlerine sebep olan sicaklik olgiimleri ya hizli bilesen bolgesinde ¢ok
cabuk doz verildikten ve 6n 1sitmadan sonra ya da 6l¢iim Oncesi optiksel agartmadan
sonra yapilmistir. 6OOOC, 800°C ve 900°C de tavlanan kuvarstaki her hizli, orta ve
yavas bilesen bolgesindeki liiminesans yasam Omiirleri benzer olmasmna karsin,
1000°C de tavlanan kuvarstaki hizli bilesenle birlesen yasam Omiirlerinin daha
biiylik oldugu belirtilmis ve 20°C de Olciilen yasam Omriiniin baslangi¢ degerinin
kismen tavlama sicakligina bagl oldugu sonucuna varilmistir. Isisal agartma igin
aktivasyon enerjisi AE’ nin degerlerinde sistematik farkliliklar olmadig: ifade edilmis
ve bu bilgi ya tavlama sicakligi, kismi agartma ya da tiim ol¢iimlerin 0.60% 0.20 eV
oldugu hizli, orta ve yavas bilesen bolgesindeki simiilasyonun dalga boyu ile

iliskilendirilmistir [29].

iyi bilinen Zimmerman o©Ondoz modeli, tavlanmis sentetik kuvarsin
siiperlineerligindeki son deneysel sonuglar ve ayrica oda sicakligindaki 6ndoz
orneklerinin siiperlineerligindeki sonuglar ile agiklanmaya calisilmistir. Tavlanmig
ornekler i¢in bilgisayar destekli simiilasyon kullanilmigtir. Kullanilan simiilasyon,
yeniden birlesme merkezindeki baslangic konsantrasyonunun farkli degerleri igin
kinetik denklemleri ¢ozmektedir. Simiilasyonun sonuglari, iki ayr siiperlinerlik
bolgesinin her birindeki siiperlinerlik katsayis1 k nin ayrintili davranisi kadar, farkl
tavlama sicakliklarindaki doz egrilerine karsilik TL davranisim da agiklamaktadir.
Simiilasyon, yani TL siddetinin genis hassasiyet degisimleri icin biiyiikliigiin dogru

mertebesinin gosterimleri, her iki deney setinde de gozlenmistir [30].

Kuvarstan oda sicakliginda kizil6tesi uyarimli liiminesans (IRSL) sinyali elde
edilmistir. Sinyalin 1s1sal kararlilif1 ve 1sisal enerjisinin y-151m1 uyarimina cevabi
gibi karakteristiklerinin, yesil 151k (GL, 514 nm) ile uyarilan liiminesans sinyalinden
farkli olan sinyallerden sorumlu olan tuzaklardan meydana geldigi anlasilmistir.
IRSL sinyalinin kisa yasam Omriiniin (15°C de 18 giin) daha onceki deneylerde
neden gozlenmediginin sebebi olabilecegi ifade edilmistir. UV sinyalinin GL ile
aydinlatilmasindan sonra bozuldugu goézlenmis olup UV aydinlatilmasindan sonra

76°C de termoliiminesansin diizelmis oldugu belirtilmistir [31].

10



Kuvars kristalinin TL davranis1 {iizerine yiiksek gama dozunun -etkileri
arastinlmustir.  °°Co kaynagindan c¢ikan gama 1sinlarn ile yiiksek dozda isinlamaya
birakilarak rengi kahverengiye donen renksiz dogal Brezilya kuvarsimin TL
ozellikleri karakterize edilmistir. TL cevab1 1 den 1000 kGy’ e kadar uzanan bir
aralikta yapilmistir. Bu doz aralifinda, TL davranis1 ve kusurlarin yok edilmesi veya
olusmas1 iizerine sadece birka¢ calisma bulunmaktadir. Laboratuarda uyarilan
orneklerin TL pikleri 470 nm de merkezlenen yaymim ile yaklagik 135, 185, 250 ve
325°C’de gozlenmistir. Bu pikler 1 den 20 kGy e kadar lineer davranis gosterir. Bu
piklerden sadece, 30 kGy den sonra siddeti aniden bozulan, daha sonra isinlama
dozunun miktart 500 kGy’ e geldiginde TL siddeti yavaslayip sabit hale gelen 185°C
piki harictir. Ornekler laboratuar ortaminda 1sinlamis olup, diisiik dozla 1s1nlamay1
takiben 1s1l igleme tabi tutulan ve 380 nm de yayinim gdsteren bir 70°C piki oldugu

one siiriilmistiir [ 32].

420-520 K sicaklik araliginda olusan ve ara enerji seviyelerine karsilik gelen
kuvarsin 1s1ldama egrisinin tuzak parametreleri(aktivasyon enerjisi E, ve frekans
faktorii s) hesaplanmigtir. Bunun icin farkli ve tamamlayict analiz metotlari: pik
kaydirma, izotermal bozunma ve fraksiyonel 1sildama egrisi kullanilmis ve E; ve s

degerleri izotermal bozunma metodu ve pik kaydirma teknikleri ile tiiretilmistir [33].

Dért adet kuvars numunede 110°C deki 550 nm 1simm veren yaymlamanin
bazi 6zellikleri arastirilmis ve genellikle 360 nm de incelenmis olan 6zellikler ile
karsilastirilmistir.  Ozellikle 550 nm deki liiminesansin 200 Gy’ e kadar belirgin bir
saturasyon gostermedigi bulunmus ancak aksine 360 nm deki liiminesansin ise ¢ok
daha diisiik doz degerlerinde doyuma ulastig1 tespit edilmistir. Bunun yam sira her
iki yayinlama bandindaki Termal Aktivasyon Karakteristikleri (TAC) tespit
edilmistir. 360 ve 550 nm icin TAC’ 1 arastirilan Orneklerin tiimiiyle farkli oldugu
gbzlenmis ve bunun sebebinin her yayinlama bandindaki duyarlik mekanizmasinin

farkli oldugu ve kuvarsin farkli bolgelerinde olustugu Onerisi getirilmistir [34].

Chines balcigindan c¢ikarillan kuvarsin giines 1s1g1yla  agartilabilecegi,

laboratuar dozunun 1500 Gy altina diistiigiinde doz baglilik hassasiyetinin degistigi,
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OSL (=90Gy)’ den daha biiyiik yaklasik 550Gy degerindeki Dy degerine sahip
oldugu gosterilmistir [35].

Optiksel olarak uyarilmis liminesans sinyalinde duyarli olmayan bir hizl
bilesen gosteren kuvars Ornegin hicbir 1sitma yapilmadan doz/agartma dongiileri
tekrar edilerek duyarlagtirilabilip duyarlastirilamayacagi arastinlmistir.  Tatra
Daglarindan (Polonya) alinan duyarli olmayan 6rneklerin liiminesans ozellikleri ilk
kez Isve¢ ve Rusya’ dan alman daha tipik materyallerle karsilagtirilmaktadir. Daha
sonra 1s1l islemleri icererek ve icermeyerek tekrarlanan doz/agartma dongiilerinin
hassasiyete etkileri belirtilmistir. Bu tip dongiiler hizli bileseni duyarli yapar ama 1s1l
islem yapilmaksizin {retilen en fazla artig 260°C ye kadar olan ©n 1sitma
sicakliklarinda 1sisal olarak kararsizdir. Bu, en ¢ok artisin 1sisal olarak kararli oldugu
1s1l iglemleri iceren dongiiler tarafindan iiretilen hassasiyet ile zittir. Sonug olarak,
bu calismada tartisilan hizli bilesenin literatiirde tanimlanandan ayirt edilemez
oldugu gosterilmigtir. P. Moska ve arkadaglar1 tarafindan yapilan c¢alismada
tanimlanan hassasiyetteki biiyiik degisiklikler, liiminesent yeniden birlesmedeki

degisikliklerin sonucu oldugu kararina varilmistir [36].

Tuzak parametrelerinin genis bir araligr i¢in niimerik olarak simule edilen
1sildama egrileri olusturularak TL 1s1ldama egrilerinin  yapisindaki tuzaklar
arasindaki etkilesimin etkisi arastirilmistir. J. Marcazzo ve arkadaslar tarafindan
yapilan calismada belirtilen sonuglar deneysel 1s1ldama egrilerinin analizine destek
olan kavramlarin yararli oldugunu kanitlamaktadir. En 6nemli sonug, her ayn pikin
tuzaklama durumuyla alakali olup olmadigim1 Onceden tahmin etmenin dogru
olmadigin1 gostermektedir.  Yapilan c¢alismada ayrica yaridenge yaklasiminin

gecerliligi de kisaca tartisilmistir [37].

Kuvarsin birka¢ sicaklikta Radyoliiminesans (RL) ve TL ozellikleri
karsilagtirilmigtir.  Mavi TL sergileyen kuvars oOrnekler mor-RL. ve mavi-RL
gostermis oldugu gozlenmis olup, her ikisinin de X-151m1 dozuna bagh olarak daha

diisiik seviyelere dogru azalmis oldugu sonucuna varilmistir [38].
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Kinetik parametreler; Kirmizi Termoliiminesans (RTL), Elektron Spin
Rezonans (ESR) merkezleri ve RTL elektron tuzaklar igin tavlama deneyleri ile
birlikte arastilmistir. Kuvars icin ESR; 77 K (-196°C) de 1sitilip oda sicakligimin
tizerine c¢ikilarak Al-merkezleri ile Ti-merkezleri birlesimi Ol¢iilmiistir. ESR
Olctimlerinde, deneysel olarak Ti-merkezlerinin sadece {i¢ tipi elektron-tuzak merkezi
olarak gozlenmistir. [TiO4/H'1°, [TiO4/Li*1° ve [TiO4/Na*]1° merkezleri tavlama
sicakliklarindan etkilenmistir ve [TiO4/H*1° merkezleri atomik hidrojenler gibi
davranmistir.  [TiO4/Na*]® merkezlerinin egilimi, tavlama sicakligi ile birlestirilen

RTL yogunluklarinin degisimine benzemis oldugu sonucuna varilmistir [39].

500°C ve 900°C arasindaki tavlama sicakliklarinda kuvarstaki liiminesans
yasam Omiirlerinin 6zellikleri incelenmistir. Tavlama sicakligi 500°C den 900°C ye
artirldiginda yasam omriiniin, tavlama sicakligi ile 42 ps den 33ps ye kadar azaldig
ifade edilmistir. Bununla birlikte yasam omiirleri 800-900°C de 33 ps civarinda ve
tavlama sicakligindan bagimsiz oldugu belirtilmistir. Beta dozunun artmasi ile
800°C de (ne 500 °C ne de 600°C de tavlanan) tavlanan drnekteki liiminesansin
yasam Omriinde bir artisa sebep oldugu anlasilmis olup, liiminesans yasam
Omiirlerinin sicaklik- ¢6ziimlii dagiliminin, liiminesansin 1si1l soniimii tarafindan
etkilendigi belirtilmistir.  Bu belirgin o6zellikler liiminesans yayinmim siirecini
kapsayan iki liminesans merkezinden bahsedilmesiyle agiklanabilir oldugu sonucuna

varilmistir [40].

Atma tavlama teknigi OSL tuzaklarinin kinetik parametreleri hakkinda bilgi
elde etmek icin kuvarsin OSL c¢alismalarinda yaygin olarak kullamilmaktadir. V.
Pagonis ve arkadaslar1 tarafindan yapilan calismada, atma tavlama deneylerinin
simiilasyonlart gergeklestirilmistir. Elde edilen sonuclarin 6nceki sonuclarla uyum
icerisinde oldugu tespit edilmistir. Ayrica, simiilasyon farkli 1sitma hizlarinda da
gerceklestirilmistir. Bu durumda, kuvarsta varligi bilinen OSL tuzaklari i¢in uygun

kinetik parametrelerin tekrar elde edilebildigi gosterilmistir [41].

Tiirkiye’ deki Kubad Abad Palace’ in seramiklerinden cikarilan kuvarsin

500°C ve 600°C’ de 1 saat tavlandiktan sonra elde edilen 1s1ldama egrisinin doz
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cevaplan ve kararliliklan aragtinlmistir. Seramiklerden ¢ikarilan kuvars pargalarinin
TL 1s1ldama egrilerinin radyasyona olan duyarliligimin degisiminin 500°C ve 600°C’
de 1 saat tavlandiktan sonra daha kararli oldugu bulunmustur. Tavlama yapilan ve
yapilmayan kuvars orneklerinin TL 1s1ldama egrisinin doz cevabi yaklasik 3kGy’ e
kadar calisilmistir.  Sonu¢ olarak uyarilmadan onceki 1si1l islemlerin, 1sildama

egrisinin doz cevabi davraniglarini etkiledigi belirtilmistir [42].

Kuvars taneciklerinden 310°C” de yiikselen izotermal termoliiminesans (ITL)
sinyalinin bazi karakteristikleri arastirlmistir.  Kuvarsin bu sicaklikta farkli
periyotlarla tutulmasinin TL sinyaline etkisi kaydedilmistir. TL ve ITL verisinin
birinci mertebeden olmayan kinetiklere uyan bir tuzakla agiklanamaz oldugu
gosterilmistir. TL sinyal desenin kaybolmast demek; birinin yaklasik 500s boyunca
310°C’ de tutularak muhtemel iki pikin ¢ikarilmasi demektir. Ornegin 310°C’ de
1sitilmasindan ileri gelen ITL bozunma egrisi, hizli, orta ve yavas diye isimlendirilen
birinci mertebeden ti¢ bozunma fonksiyonunun toplami kullanilarak analiz edilmistir.
0-5s ve 50-100s iki sinyal integralinin, hizli ve orta ITL bileseninin tipik Ornegi
oldugu g6z 6niinde bulundurulmustur. Bunlarin, optiksel agartmanin etkileri, 1s1l

kararlilig1 ve uyarilmasina olan cevaplar ile ilgisi arastirilmistir [43].

Liiminesans dozimetri ve tuzak parametresi caligmalar i¢in izotermal 1sitma
yontemi kullanilmistir. zotermal liiminesans sinyali degismeyen bozunma formu
yerine bir tepe sekline sahiptir. Izotermal sicaklik ve yiikselme hizinin fonksiyonu
olarak pik hareketindeki modellenmis degisimlerin deneysel olarak elde edilenlerle

mitkemmel bir uyum icinde oldugu kanitlanmistir [44].

Kuvars drnekler -196°C de ve oda sicakliginda 20 kGy lik gamma 1sinlarina
maruz birakilmistir. Yiiksek sicaklik bolgesinde yayinlama spektrumu mavi TL veya
kirmizi TL bolgelerine ayrilmislardir. Tiim kuvars ornekler asagi yukan diisiik
sicaklik bolgesinde mavi TL veya kirmizi TL’ in 6zelliklerini gdstermislerdir ve
sonu¢ olarak mavi TL spektrumunun mor bolgeye dogru kaydig ifade edilmistir

[45].
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Tavlamamn, 900°C ye kadar artan cesitli sicakliklarda tavlanan tortul
kuvarstaki 1sinlama dozu ve 6l¢iim sicakligr ile ilgili yasam Omiirlerinin 6zellikleri
izerine etkisi arastinlmistir. Liiminesans yasam Omiirleri ikincil yasam omrii igin
sadece nitel olarak azalirken, baslica yasam Omrii bileseni i¢in 0.68+ 0.01 eV’ a esit
bir 1s1sal soniimleme aktivasyon enerjisi ile azaldigir gozlenmistir. Liiminesanstaki
1s1sal etkinin artmasindan dolayi Olciilen sicaklikla yasam Omiirlerinin azaldig ifade
edilmistir. Tavlama sicakliginin etkisi g6z Oniine alarak 20°C de oOl¢iilen liiminesans
yasam Omiirleri 600°C ye ¢ikan tavlama sicakliklart i¢in 33 ps civarinda sabit oldugu
ama 900°C ye cikan tavlama sicakliginda 29 ps ye diistiigii belirtilmistir. Ayrica,
800°C de tavlanan 6rneklerin yasam Omrii bilesenlerinin 85-1340 Gy araligindaki
uyarma dozundan bagimsiz oldugu anlagilmistir. Yasam Omiirlerinin hem tavlama
sicakligina hem de uyarma dozunun biyiikliigiine olan bagliligi agiklanmistir.
Ayrica radyasyona duyarli olan ve olmayan liiminesans merkezleri arasindaki
dinamik desik transferinin bir sonucu olarak, liiminesans yayinim siirecindeki belirli

bir yeniden birlesme merkezinin artan 6nemi belirtilmistir [46].

Chinese bal¢igindan cikarilmis kuvarsin OSL i¢in gelisim egrisinin seklindeki
500°C’ ye kadar 1sitmanin etkisi agiklanmis olup ayrica OSL hassasiyetine, 1sitmanin
etkisi de belirtilmistir. Dogal kuvars parcalariin OSL’ si icin Ozgiil Sogurma Orani
(SAR) kullanilarak gelisim egrisi elde edilmistir. Islemde, 400Gy’ den biiyiik bir
dozun belirlenmesini saglayan ve 200Gy’ den biilyiik yiiksek dozda bir cizgisel
gelisim oldugu gézlenmistir. Bunun OSL icin bir tuzak/yeniden birlesme merkezine
katki sagladigi anlagilmistir. Kuvars parcalari 360°C’ den yiiksek sicakliklarda
isitildiginda gelisim egrisinin seklinin degistigi ve gelisim egrisindeki satiirasyonun

diizenli olarak azaldig1 gézlenmistir [47].

Isitma ve yiiksek gamma dozu etkisi ile dogal kuvarsin 1s1ldama egrisindeki
270°C de ortaya cikan TL pikinin duyarliligi arastinlmistir. Numuneler 160 ve
320°C arasinda dort bolgeye ayrilmistir. Her bolge icin farkli uygulamalar
yapilmistir.  Ornek 2kGy den baslayarak 25kGy e kadar bir ®Co kaynag ile
bombardiman edilmis olup 1s1ldama egrisinin degisimi gozlenmistir. Bir diger teknik

olarak da 500°C, 800°C ve 1000°C” ye ¢ikan sicakliklara kadar drnekler 1sitilmis ve
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daha sonra numune 25 kGy e kadar artan bir doza maruz birakilmistir. Isitilmaya
ugramis numuneler 270°C de herhangi bir giiclii pik gostermez iken gama 1smlaria
maruz birakilan numunelerde bir pik gozlenmistir. Bu pik 470 nm de ortay cikan
optiksel sogurma bandi ile iliskilendirilmistir. Bu bant elektron-bogluk tekrar
birlesme merkezleri olarak etki eden [AlO4]° olusumundan kaynaklanir. 270°C deki
pikin olusumu kuvarsta bulunan aliiminyum ve oksijen-bosluk ile iliskili merkezlerle

baglantili olarak analiz edilmistir [48].

Farkli orijinlerden gelen kuvars oOrneklerinin 110°C deki karakteristigi
aragtirilarak N.G. Kiyak ve arkadaslar tarafindan yapilan ¢alismada dogrusal olarak
modiile edilmis TL sinyallerinin 1sisal olarak aktive edilmis karakteristikleri

incelenmistir [49].

Yeni bir tarihleme prosediirii olan, 1sisal olarak transfer edilen optiksel uyarmali
liminesans (HT-OSL) sinyali calisilmistir. Olgiimler; uyarilmis kuvarsin optiksel
olarak agartilip daha sonra da on 1sitmaya tutulduktan sonra alinmistir. Deneysel
olarak HT-OSL sinyali, hizl1 ve orta OSL bilesenlerini yok etmek i¢cin 270 s boyunca
125°C de bir optiksel agartmay takiben 260°C de 10 saniyelik yiiksek bir 6n 1sitma
sicakligindan sonra Olciilmiistiir. HT-OSL sinyali, kuvarsin 110°C tuzagindaki
yeniden tuzaklanan elektronlarin etkisini engellemek icin 125°C’de 90 s olarak
Olctilmiistiir. V. Pagonis ve arkadaglar tarafindan yapilan calismada 4000 Gy e
kadar artan OSL, HT-OSL ve temel HT-OSL sinyallerinin deneysel doz-cevap
grafiklerini elde etmek i¢in ayrintili bir modelin degistirilmis yeni bir versiyonu
kullanilmigtir. Kuvarstaki HT-OSL sinyallerinin tiretilmesi i¢in iki olas1 mekanizma
tartisgilmigtir.  Bu nedenle, etkiyi iyilestirmek igin c¢ift transfer mekanizmasi
onerilmistir ve HT-OSL sinyalindeki tek bir transfer mekanizmasinin, bir “kaynak
tuzak” tan hizli OSL tuzagina 1sisal yiik transferi ile oldugu sonucuna varilmistir.
Simiilasyonun sonuglari; sozii edilen mekanizmanin, Chinese bal¢igindan cikarilan
cok ince kuvars parcaci@indaki gbzlemlenen HT-OSL doz biiylimesinden sorumlu

oldugunu gostermistir [S50].
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3. MATERYAL ve METOT

Bu boliim; deneyler sirasinda kullanilan Olciim aletleri hakkinda bilgi veren
Olciim Yontemleri, dogal kuvars kristalinin genel 6zellikleri ve nereden alindig ile
deneyler oncesi hazirlik i¢in uygulanan adimlari iceren Dogal Kuvars Kristali,
Liiminesans teriminin taniminin ve mekanizmasinin anlatildigi Liiminesans,
Termoliiminesans olayinin ifade edildigi Termoliiminesans ve Kullanilan Yontemler

olmak iizere alt1 ana bagliktan olugmaktadir.

3.1. OLCUM YONTEMLERI

3.1.1. Termoliminesans Sistemi

Dogal kuvars kumu 6rneklerinin termoliiminesans Ol¢timleri Laboratory Reader-
Analyser RA’ 94 ile gerceklestirilmistir. S6z konusu sistem Celal Bayar Universitesi
Liminesans Arastirma Laboratuarinda kurulmus, fotografi Sekil 3.1.de

gosterilmektedir.

Bu caligmada kullanilan termoliiminesans 6l¢iim cihazi; radyasyon dozunun
Olcimii ve farkli materyallerdeki termoliiminesans olaylarim1 incelemek igin
tasarlanmigtir. S6z konusu sistem toz halinde ve kii¢iik disk bi¢cimindeki bilinen tim
termoliiminesans materyallerinin kullanimina olanak vermektedir.  Olciimler
sirasinda kullanilan sistem Reader ve Reader- Analyser olmak iizere iki ayr1 modda
calisir. Bu nedenle sistem, manuel olarak kontrol edilen Reader olarak veya bir
bilgisayar ile birlikte genis programli kontrol parametreleri aracilifiyla Reader-
Analyser olarak kullanilabilmektedir. Kullanici tarafindan deneylerin yiiriitiilecegi
bir mod segilir, daha sonra 1sit1lan TL materyalinden gelen 151k sinyali uygun olarak
secilen fotogoklandirict (PM) ile 6l¢iiliir. Fotogoklandiricinin ¢ikis akimi, akim-atma

doniistiiriiciisiinde standartlastirilan atmalara doniistiiriiliir.
Sistemin Reader modu secildiginde; TL materyalleri i¢in 6zel bir 1sitma

siireci uygulanir, buna gore 1sitma sicakligi, adimlarin sabit bir periyotla birbirini

takip ettigi ti¢ ayr1 adimda artar.
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Sekil 3.1. Celal Bayar Universitesi Liiminesans Aragtirma Laboratuari}lda
bulunan bilgisayar sistemine bagl Laboratory Reader-Analyser RA’ 94
Termoliiminesans Olgiim Cihazi.

Bu sistemin amaci, sadece belirli bir sicaklikta ¢cikan TL sinyalini okumak ve
TL materyalini bir bagka kullanimi i¢in 6nceden hazirlamaktir. Bu adimlar herhangi
diger fosforlarin kullanimina uygun olarak programlanabilir. Okunan TL sinyali
(atmalarin sayis1) ve sicaklik, 6n paneldeki LCD(Likit Kristal Ekran) de gosterilir ve
paralel CENTRONICS cikis1 ile dogrudan bir yaziciya veya RS232 eszamanl

olmayan ara yiizil ile bir bilgisayara gonderilebilir.

Sistemde bulunan bir diger mod olan Analyser modunda ise; numunenin
konuldugu yuvayi 1sitma sicakligi, programlanan veya kullanici tarafindan ayarlanan
bir hizla lineer olarak artar ve elde edilen 1s1ldama egrisi bilgisayar tarafindan

kaydedilir. Atmalari toplam sayis1 ve sicaklik da yine LCD ekranda gosterilir.

Deneyler sirasinda kullanilan sistemin daha pek cok ozellikleri vardir.
Cihazda bir termoelektrik sogutucu ve soygaz dolasim devresi bulunmakta olup
ayrica, karanlik akimi kiicliltme, karanlik akimi indirme ve TL materyallerinin
gercek olmayan liiminesans sinyallerini azaltmak i¢in otomatik olarak kontrol edilen

fotogoklandiricinin karanlik akim yoniinden duyarliligimi ayarlama ve onu duragan
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hale getirme 6zelliklerini tagir. Cihazin i¢indeki numunenin konuldugu yuva 6zel bir
Platinyum alagimdan yapilmis oldugundan ¢ikilan yiiksek sicakliklarda olusabilecek
hasarlara kars1 olduk¢a dayaniklidir. Ayrica, cihazin 6n yiiziinde bulunan basing
gostergesi, kullaniciya sistem icinde dolagsan soygazin basincimi ayarlamasina ve

kontrol etmesine olanak vermektedir.

RA’ 94 TLD Reader-Analyser’ 1n essiz 6zelligi, sik sik dl¢iilen TL 15181nin
siddetine uygun olarak degisken sikligin akustik sinyalini tiretmektir. Bu, elde edilen
en iyi sinyal - giiriiltii oram1 ve aninda durdurulabilen integrasyon sayesinde ozel

uygulamalar i¢in dnemli bir yardime1 oldugunu gosterir.

RA’ 94 TLD Reader-Analyser’ in hassasiyeti referans 1sik kaynagi ile
programlanabilir olup kararliligi sekiz saatlik kullanim sirasinda + %2 den daha iyi
kalitededir. Dogrulugu, kiiciik bir diskin coklu okumalarinda standart sapmasi * %?2
dir. Cihazin maksimum 1sitma sicakligr 400°C olup lineer 1sitma hizi1 bir saniyede
0,5°C ile 20°C arasinda ayarlanabilir dzelliktedir.  Yiiksek voltaj saglayicinin
otomatik olarak ayarli oldugu cihazda bulunan kiiciik 1sitma levhalar yiiksek
dayaniklilik ve saglamliga sahip Platinyum alasim yapidadir. Okuma siiresi Reader
modunda 3-180 s; standart 22 s. , Analyser modunda 25- 4000 s. , Xreader modunda
maksimum 45 s. dir. Veri ¢ikisi LCD ekrana, paralel CENTRONICS c¢ikistan
(yaziciya) ve RS232 ¢ikisindan da bilgisayara aktarilir. Uc adimda 1sitma 6zelligine
sahip olan cihazda her tur zamam 1-60 s. arasinda olup 20-400°C arasinda
ayarlanabilirdir. Ayrica, cihaz icinde bulunan bir kalibrasyon 1sik kaynagi, cihazin
hassasiyetinin kolayca ayarlanmasin1 ve sabit bir seviyede otomatik olarak

siirdiiriilmesini saglar.
3.1.2. Optiksel Sogurma Sistemi

Dogal kuvars kumu Orneklerinin sogurma ve gegirgenlik ol¢iimleri Perkin
Elmer marka Lambda 950 UV-VIS-NIR spektrofotometresi ile gerceklestirilmistir.

Celal Bayar Universitesi Liiminesans Arastirma Laboratuar1’ nda kurulmus olan soz

konusu sistemin fotografi Sekil 3.2.” de gosterilmektedir.
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Sekil 3.2. Celal Bayar Universitesi Liiminesans Arastirma Laboratuarin-
da bulunan spektrofotometre.

Bu sistem, istenilen numunenin 175 nm den 3300 nm ye kadar mor Otesi
(UV)-goriiniir 151k bolgesi (VIS)- yakin kizil 6tesi (NIR) dalgaboyu araliginda
Olctimiiniin yapilmasma olanak saglar. Sistem icinde pek cok yansitici
bulunmaktadir. Olgiim araligindaki her dalgaboyu igin, yansiticilardan yansiyan 1s1k
demeti referans ve Oornek odalarindan gecerek detektore ulasir. Sistemde detektor
olarak UV-VIS aralig1 icin R6872 fotocogaltici tiip ve NIR i¢in Peltier sogutuculu
PbS detektorii bulunmaktadir Detektorde her dalgaboyu icin referans ve ornek
odalarindan gecgen 15181n kargilagtirlmali Slgiimii elde edilir. Sistem ayn1 anda iki
ornek icin Olciim almaya olanak saglamaktadir. Bunun i¢in ikinci 6rnek haznesi de
vardir. Sistemin ikinci ornek haznesini de gosteren daha yakindan cekilmis bir

fotografi Sekil 3.3.” te gosterilmektedir.

Tiim 6lctimler boyunca 151k 6rnek tutucu iizerine dik bir sekilde diistiriilmektedir.
Ol¢iim yapilacak dalgaboyu aralifi, sistemin coziiniirliigii ve hangi tiir 6lciim
yapilacagi (sogurma, yansima ve gec¢irgenlik) “Perkin Elmer UV Winlab” bilgisayar
programi ile belirlenir. Elde edilen veriler AXUM programi ile grafik haline

getirilir.
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Sekil 3.3. iki farkli 6rnek odasini da igeren Lambda 950 Spektrofotometresi.

3.1.3. X- Isin1 Unitesi

Sistemde kullanilan X-Isim tiipii Sekil 3.4. su sogutmali tek fazli Machlett OEG-
50A lik bir tiiptir. Tungsten hedefe sahip, 0,1 mm aliiminyum filtreli, 1 mm
Berilyum penceresi olan bir sistemdir. Sekil 3.5.” te gosterilen kontrol {initesi ile
maksimum 50 kV luk gerilim ve 20 mA lik akim degerlerinde ¢alismasina olanak
saglar. Bu calismada deney sirasinda sisteme uygulanan voltaj 30 kV ve akim ise 15
mA dir. Sussex iiniversitesinde yapilan incelemelere gore, sistemden bu degerler ile
Olctimler alindiginda doz hiz1 (10 cm uzakta) yaklasik 30 Gy/dak. dir. Bu degerlerin
belirlenmesinde, giivenli doz seviyesinin asilmamasi dikkate alinmistir. X-Isim
Unitesi su sogutmali bir sistemdir ve bu nedenle sistemde siirekli bir su akis1 vardir.
Sayet su kesilir ise veya su akis hiz1 4 litre/ dakika’ nin altina diiserse sistem kendini
otomatik olarak kapatmaktadir. Su akisinin kontrolii, sistem i¢cinde bulunan bir debi
Olcer ile takip edilmektedir. Bunun yam sira, giivenlik amaciyla numuneyi
istenmeyen 1s1madan korumak igin, X-1g1m tiipiiniin Oniine elle kumanda edilen ve
ornek tutucuda sabitlenen bir kursun kapak yerlestirilmistir. Boylece, calisanlarin

kaza ile X-151m1 tiipii agikken odacigi a¢ip numune degistirmeleri engellenmistir.
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Sekil 3.5 Celal Bayar Universitesi Liiminesans Arastirma LaBoratuarmda bulunan X-
Isim Tiipii kontrol iinitesi.

3.1.4. Firin

Dogal kuvars mineralinin 1s1ldama egrisi iizerindeki yiiksek sicaklik etkisini
belirlemek amaciyla 500°C-800°C araliginda 1 saat boyunca tavlama islemleri

uygulanmigtir. Tavlama iglemi i¢in Protern marka boru tipi bir firin kullanilmistir

(Sekil 3.6).
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Sekil 3.6. Celal Bayar Universitesi Liiminesans Arastirma Laboratuarinda bulunan
tavlama islemi ic¢in kullanilan Protern marka boru tipi firin.

3.2. DOGAL KUVARS KRIiSTALI

Dogal kuvars minerali dogada en sik rastlanan mineraller arasinda olup cesitli
ozelliklere sahip olmasi nedeni ile pek cok alanda kullanmilmaktadir. Pierre ve
Jacques Curie kardesler 1880'de Fransa'da kristalleri cesitli yonlerden sikistirarak
voltaj iirettiklerini kesfettiler ve buna piezoelektrik etki adin1 verdiler [51]. Buna
gore, piezoelektrik 6zellik tasiyan bir kat1 tizerine mekaniksel bir kuvvet uygulanarak
yiizey yiikleri olusturulabilir. Boylece kristalin karsilikli yiizeyleri arasinda sabit
frekans degerine karsilik gelen olgiilebilir bir potansiyel fark meydana gelir. Kuvars

kristali bu 6zelligi ile saatlerde kullanilir.

Cam sanayinde kristal esya ve ziiccaciye imalatinda; Seramik Sanayinde ise
sir ve frit yapiminda, yer ve duvar karosunda izolator, elektro-porselen, glaziir, sofra
esyasi ile vitrifiye seramik yapiminda kullanilmaktadir. Diizgiin ve temiz olan
kuvars kristalleri optik ve elektronik sanayinde kullamilmasinin yam sira ayni
zamanda siis tas1 olarak da kullanilmaktadir. Kuvars kristalleri elektronik sanayinde
frekans kontrol osilatorlerinde ve frekans filtrelerinde kullanilmaktadir. Siit kuvars
ve camsl kuvars ise Ogiitiilerek ve hazirlama islemlerinden gecirilerek cam, deterjan,

boya, seramik, zimpara, dolgu ve metaliirji sanayilerinde kullanilmaktadur.
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Kuvars kristali arkeolojik malzemelerin yapisinda da sikca bulunmaktadir.

Bu nedenle de bir diger kulanim alani1 arkeolojik malzemelerin tarihlendirilmesidir.

Topraklarin bilesiminde ©nemli miktarda bulunur. Ozellikle kumlu
topraklarin biiyiik kismi1 kuvars taneleri igerir. Bitki beslenmesinde rolii vardir.
Topraklarin yapisini olusturur ve agir killi topraklarin icerigine katilmasiyla topragi
hafiflestirir ve bu o6zelligi ile tarimda kullanilir. Kuvars kumlari, kirec ile
kanistirllarak har¢ yapiminda, ¢imento ile karigtirilarak ince ve kalin sivalarda

kullanilir.
3.2.1 Dogal Kuvars Mineralinin Genel Ozellikleri

Kimyasal formiilii SiO, olan kuvarsin 6zgiil agirhigr 2,6 g/ cm’ ve Mohs
skalasina gore sertlik derecesi 7° dir [52]. Sekil 3.7.” de gosterilen dogal kuvars
mineralinin rengi beyazdir. Heksagonal sistemin trigonal sinifinda kristallesir. Saf

halde %46,5 Si ve %53,3 O icerir [53].

Dogal kuvars i¢inde kusur merkezlerini olusturan ve mineral i¢inde kati
halinde bulunan bazi elementler vardir. Kuvars i¢inde gozlenen bu elementlerin
basinda Li, Na, Al, Ti, Mg, (OH) gelmektedir. Kuvarsin dogada gézlenen rengi,
icerdigi safsizliklara gore degisir boylece pembe kuvars, ametist, dumanh kuvars

gibi degisik isimler alir (Sekil 3.8.).

Sekil 3.7. Dogal kuvars minerali.
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Sekil 3.8. Dogada sik rastlanan kuvars gesitiéndeh ametist ve

pembe kuvars.
Kuvars polimorf bir mineraldir. Bu nedenle kimyasal formiilii
degismemesine ragmen bazi1 sicakliklarda kristal yapist deg8isim gostermektedir.
Polimorflarin  birbirlerine  doniigmeleri yapimin tamamen bozulup tekrar

diizenlenmesi ile olur. Bunlar tridimit, kristobalit, koesit ve stishovittir.

Normal kosullardaki basing ve sicaklik altinda kararli olan SiO, polimorfu
olan kuvars a-kuvars’ dir. 573°C° de B-kuvars’ a doniisiir. Sekil 3.9.” da a ile o-
kuvars, b ile ise B-kuvars gosterilmistir. Bu doniisiim tersinirdir. o-kuvars diisiik
kuvars olarak, f-kuvars ise yiiksek kuvars olarak da ifade edilebilir. B-kuvars bir
atmosfer basing altinda 573-870°C arasinda kararhdir. Kristal icindeki elektriksel
yiikiin dengelenmesi i¢in yapidaki bosluklara alkaliler gelebilir.
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Sekil 3.9.(a) Yiiksek (o) kuvars, (b) Diisiik () kuvars.
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B-kuvarsin yapisi daha acgiktir, a-kuvarsa gore daha fazla yabanci atom icerir.
Atmosferik basing altinda SiO, Sekil 3.10.” da gosterilen sicaklik degerlerinde kararli

olan ii¢ kristalin formda bulunur.

870°C % :77 14700c§ :_; 1720°C

Kuvars Tridimit Kristobalit

Sekil 3.10. Kuvarsin belli sicakliklardaki polimorflari.

Kristobalit bir atmosfer basing altinda 1470°-1723°C sicakliklarda kararlidir.
Yiiksek tridimit ile kristobalit arasindaki doniislim yapinin tamamen degismesini
gerektirir. Tridimit 1470°C’ nin iizerinde 1s1tildig1 zaman kararli olarak dayanabilir.
Erime noktas1 1670°C” dir. Bu sivi 1723°C’ nin altinda kristobalite doniisiir.

Kristobalitin tridimite doniisiim noktas1 olan 1470°C altinda kararli bulunabilir [53].

Si0, sivisi 1720°C’ nin altinda sogutuldugu zaman biiyiik bir zorlukla
kararlilasir, biiyiik bir hizla soguyarak cama doniisiir. Bu cama kuvars camu, silis

veya losatoliyerit denir.
3.2.2. Kuvars Mineralinin Toplanmasi

Calismamizda kullanilan kuvars orneklerinin alindigi Mersin Yesilovacik
bolgesi Sekil 3.13° de goriilmektedir. Ayni zamanda bu bdlgeden kuvars Srnekler
Sisecam tarafinda da fabrikalarinda kullamlmak iizere toplanilmaktadir. Orneklerin
alindig1 sahanin fotograflar1 Sekil 3.11.” de, bu yataklarin daha yakindan goriintiisii

ise Sekil 3.12." de verilmistir.

Mersin ili haritasinda numunenin toplandig1 yer Sekil 3.13." de goriilmekte

olup, bolgenin daha yakin goriintiisii Sekil 3.14." de verilmektedir [54].

Toplanan kuvars orneklerinin yiiksek lisans tezimizde kullanilabilir hale

gelmesi icin bazi kimyasal asamalardan gecirilmis ve saf kuvars ornekler elde
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edilmesi planlanmistir. Daha sonra bu 6rnekler Marmara Arastirma Merkezi (MAM)
da X-Isinlart Fliloresans Spektroskopi (XRF) analizi yapilarak safligi kontrol

edilmistir.

Sekil 3.11. Kuvars 6rneklerin toplandigi sahanin genel goriiniimii.

bl gy, - 54Y
Sekil 3.12. Kuvars yataklarinin bulundugu bdlgenin yakindan
gOortintimii.
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Sekil 3.13. Mersin iline ait harita numunenin toplandigi bolge haritanin
ortasindan gecen deltanin alt kisminda kalmaktadir.

Sekil 3.14. Numunenin toplandig1 bolgenin harita iizerinde daha yakindan
gosterimi.

3.3. ORNEKLERIN HAZIRLANMASI

Bu calismada kullamlan kuvars orneklerin dogal olarak icinde kirliliklerin
olacag diisiiniildiigiinden elde edilen kuvars kumuna bir dizi fiziksel ve kimyasal
ayristirma islemi uygulanmigtir. Bu islemler Mersin Universitesi Fen-Edebiyat

Fakiiltesi Kimya Boliimii Laboratuarinda yapilmustir.
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Bolgeden alinan kum seklindeki kuvars Orneklerin biiyiik tanecikli yapiya
sahip oldugundan kuvars numune, kaba tanecik kuvars hazirlama yontemine gore
saflagtirma isleminden gecirilmistir. Bu yonteme gore kuvars numune Oncelikle
havanda yavas hareketlerle doviilerek Retsch Analysensieb marka 140-250 pm lik
eleklerden gecirilmistir. Kuvars kumu iginden metal ve karbonat bilesiklerini
uzaklagtirmak icin elenen kaba tanecikler %10 luk HCI ¢ozeltisi i¢inde bir gece
bekletilmistir ve ardindan numuneyi notr hale getirmek i¢in numune birka¢ defa su
ile yikanarak kurumasi i¢in Elektro-Mag M420B marka 80°C lik etiivde bir saat
bekletilmistir. Daha sonra kum icinden organik maddeleri uzaklagtirmak i¢in %38
lik H,0; icinde reaksiyon bitinceye kadar yarim saat bekletildikten sonra numunenin
notr hale gelmesi icin birka¢ kez su ile yikanmistir ve ardindan 80°C lik etiivde
kurumaya birakilmistir.  Son olarak kuvars kum iginden florit bilesikleri
uzaklagtirmak i¢in %40 lik HF ¢o6zelti icinde 40 dakika bekletilmistir. Bu siire
sonunda numune su ile iyice yikanip 5 dakika daha HF uygulamasindan gecirilmistir
ve bu islem sonucunda saf su ile defalarca yikanip notr hale gelmesi saglandiktan
sonra 140 um luk elekten 1slak eleme yolu ile gegirilmistir. Eleme sonucunda elegin
istinde kalan numune kaba tanecik boyutundaki kuvars mineralidir. Numune
kurumasi icin 80°C lik etiivde bekletilip, son olarak ayristirma islemi uygulanan
ornegin  icinde agir metal iyonlarimin  bulunmasi ihtimaline  karsin
Sodyumpolitungsten ¢ozeltisi icinde bir saat bekletilerek agir metal parcalarinin
¢Okmesi saglanmistir ve Kuvars Kum Ornegi bu ¢ozeltiden alinarak kurumasi igin

80°C lik etiivde bir saat bekletilmistir.

3.4. LUMINESANS

Latince “zayif 1s1ldama” anlamina gelen Liiminesans eskiden beridir, ¢iiriiyen
agac, bazi1 bocekler, mantarlar, baliklar, mikroorganizmalar, deniz algleri, mineraller
ve polar 1s1klardan ¢ikan bir zayif 1s1ldama olarak bilinir. Bu ilgin¢ ve baslangicta
gizemli olay son dort yiizyil boyunca pek c¢ok bilim adaminin ilgisini ¢ekmistir.
Buna ragmen, on dokuzuncu yiizyilin ortalarinda Stokes (1852) bu konuda ilk yasay1

formiile edinceye dek herhangi bir sistematik calisma altina alinmamistir.
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Liiminesans tarihinde Stokes yasasi olarak bilinen bu ilk yasa liminesans dalga
boyunun, uyarma radyasyonunun dalga boyundan daha biiyiik oldugunu ifade eder

[55].

Bir maddeye enerji verildiginde madde bu enerjinin bir kismim1 sogurur, bir
kismini ise 1s1ma yaparak ortama yayar. Bu isimima liiminesans denir. Bu 1s1ma
goriinir 151k bolgesinde veya mordtesi ya da kizildtesi bolgede olabilir.
Liiminesansin literatiirdeki yeri oldukca genistir. Liiminesans tarihinde ilk kez
Wiedemann (1888) liiminesans1 maddenin uyarilma tiiriine gore siniflandirmigtir
[56]. Bu smiflandirma fotoliiminesans, termoliiminesans, elektroliiminesans,
kristalliiminesans, triboliiminesans ve kemiliiminesans olmak iizere alt1 baslik altinda
yapilmistir. Fakat bu alanda yapilan calismalar arttik¢a liiminesansin daha baska

siniflara da ayrilmasi gerektigi goriilmiistiir.

Termoliiminesans:  Bir yan iletken veya yalitkan 1sitildiginda, 1g1nlama enerjisinin
emilimine baglh olarak bir 1s1k yayimlar. Bu yayimlanan 1sik Termoliiminesans

olarak adlandirilir.

Kristalliminesans: ~ Triboliiminesansin bir ¢esidi olan, 6zgiin kristallerin olusumu
sirasindaki yarilmadan kaynaklandigi diisiiniilen, ¢ozeltilerin kristallenmesi sirasinda

yayimlanan 1siktir.

Kemiliiminesans: Malzemenin kimyasal reaksiyonlarla uyarilmasi sonucu elde

edilen 1g1ma seklidir.
Elektroliiminesans: Malzemenin bir elektrik alanina veya elektrik akimina maruz
birakilmasi sonucu olusur. Yari iletken malzeme giiclii elektrik alanda hizlandirilmis

yiiksek enerjili elektronlarla uyarilabilir.

Katodoliiminesans: Bir yar iletkenin katot 1sin tiipii veya elektron tabancasi

kullanilarak elektron demeti ile bombardimana tutuldugunda meydana gelir.

30



Televizyon ekranlarindaki ve bilgisayar monitorlerindeki goriintii olusumu bu

fiziksel olay ile aciklanabilir.

Radyoliiminesans: =~ Malzemenin X- Isini, gama, katot veya anot isinlan ile
uyarilmas1 sonucu meydana gelir. Bu 1sinlarin madde iginde aldig1 yol ¢ok daha

fazla oldugundan katodoliiminesanstan oldukga farklidir.

Biyoliiminesans: Kemiliiminesansin bir degisik bicimidir. Canli organizmalar,

bitkiler, inorganik maddeler tarafindan yaydigi isinimdir.

Optiksel Olarak Uyarilmis Liiminesans (OSL): Radyasyona maruz kalmis olan
malzemenin mavi, yesil, morotesi (UV) veya kizildtesi (IR) 1sinlar ile uyarilmasi

sonucu 151k yayimlamasidir.

Triboliiminesans: Organik veya inorganik kristallerin ovalanmasi veya ezilmesi ile

aciga cikan 1gimadir.

Fotoliiminesans: Malzemenin kisa dalga boylu 1siklarla (morttesi) uyarilmasi ile
olusur.
Iyonoliiminesans: Malzemenin belli enerjiye sahip iyon demeti ile bombardiman

edilmesi ile olusur.

Maddeler belli bir zamanda liiminesans yayimlarlar. Bu nedenle liiminesans
konusu sadece maddeyi uyarma tiiriine gore degil ayn1 zamanda liiminesans
yayimlama zamanina gore de siniflandirilir. Madde uyarildiktan bir t. zaman sonra
liiminesans yayimlar. Bu t, zamani karakteristik zaman denen yayimlanma omriidiir.
Eger 1. >108 s ise fosforesans, T <107% s ise floresans olur. Floresansta maddedeki
yer degistiren elektronlar asil enerji seviyesine 10°® veya 107 saniyede gelirler. Eger
bu zaman icinde yerlerine geri donmeyi basaramazlarsa bir saniyeden birkac saate
kadar bu doniislerini erteleyeceklerdir. Bu sekilde olusan yaymim fosforesans

olacaktir. Fosforesans ve floresans mekanizmasi Sekil 3.15.” te gosterilmistir.
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Sekil 3.15. Fosforesans ve floresans mekanizmasi.

Bir katidaki liiminesans olaylarini incelemek icin o materyaldeki bantlar arasi
elektron gecisleri hakkinda bilgi edinilmesi gerekmektedir. Eger bantlar aras1 mesafe
cok yakin ise elektronlar ¢ok c¢abuk serbest hale gecer ve liiminesans olay1
gozlenmez. Bu nedenle liiminesans olay1; yasak enerji bant araliginin birbirine ¢ok
yakin oldugu iletkenlerde degil, bantlarin birbirinden uzak oldugu yalitkan veya yari

iletkenlerde gergeklesir.

Yalitkan veya yan iletkenlerdeki elektron gecisleri elektronlarca dolu
degerlik bandi ile elektronlarin kararsiz halde bulundugu iletkenlik bandi arasinda
gerceklesir. Bu iki bant arasinda bazi kusurlarin neden oldugu yerel enerji seviyeleri
vardir. Bu kusurlarin olusumu farkli sekillerde gerceklesebilir. Orgii icindeki kristal
atomlarina yiiksek hizli elektron, nétron veya protonun ¢arpmasi ile 6rgii icindeki

bulunduklar noktalardan koparak bu noktalarda bir kusur olusturabilirler.

Iletkenlik bandina yakin enerji seviyeleri tuzak, degerlik bandina yakin olan
enerji seviyeleri ise yeniden birlesme merkezi (akseptor) olarak adlandirilir. Kristal
uyarildiginda serbest hale gecen elektronlar bu enerji seviyelerini kullanarak veya
dogrudan bantlar aras1 gegislerde bulunurlar. Bu gegisler Sekil 3.16." da

gosterilmektedir.
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Sekil 3.16. Kristal orgiideki elektron gecisleri gosterilmektedir.

a) Madde uyanildiginda, degerlik bandindaki elektron serbest hale gecerek iletkenlik

bandina gelir.

b) Madde uyarildiginda, degerlik bandindan serbest hale gecen elektron iletkenlik
bandina gelir ve degerlik bandina geri donerken bir akseptor yani yeniden birlesme

merkezine gegerek bir 151ma yapabilir.

¢) Madde uyarildiginda, degerlik bandindan serbest hale gecen elektron iletkenlik
bandina gelir ve iletkenlik bandina yakin bir tuzak tarafindan yakalanir. Boylece

elektron tuzaklanmis olur. Bu gecis sirasinda madde 1s1ma yapar.
d) Tuzaklanmig elektron uyarilarak iletkenlik bandina gecer ve oradan kararh hale
gecmek icin degerlik bandina donerken bir yeniden birlesme merkezine gecebilir.

Yine bu gecis sirasinda bir 1s1ma gerceklesir.

e) Tuzaklanmis elektron uyarilarak dogrudan degerlik bandina gecebilir. Bu geciste

de bir 151ma olay1 gézlemlenir.
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3.5. TERMOLUMINESANS

Bir yan iletken veya yalitkan 1sitildiginda, 1simnlama enerjisinin emilimine
bagh olarak bir 151k yayimlar. Bu yayimlanan 1s1k Termoliiminesans (TL) olarak
adlandirilir. TL de 1s1may1 olusturan temel sebep 1sitma sanilmasina karsin, 1simay1
olusturan kaynak maddenin disaridan aldigir radyasyondur. Isitma sadece kristal
yapida biriken enerjinin yayimim siirecinin olusmasi i¢in tetikleyici gorevi goriir.
Yalitkan veya yari iletken malzemeler dis ortamdan her an radyasyon almaktadir. Bu

radyasyon malzemenin ¢evreden aldigr X, Gamma, IR veya UV 1sinlar ile olabilir.

Bu radyasyon malzemeyi uyarir. Radyasyon ile uyarma kendini, kristal
orgiideki degerlik bandinda bulunan elektronlarin kararli ara enerji seviyelerine
gecmesi ile gosterir. Kararli ara enerji seviyelerine gecen elektronlar burada
tuzaklanarak milyonlarca y1l kalabilir. Boylece malzeme bugiine kadar almis oldugu
radyasyonu kaydetme 6zelligi kazanir. Bu da o malzemenin radyasyona ne kadar

duyarh oldugunu gosterir.

Elektronlarin tuzaklardan kurtulmalar1 icin enerjiye ihtiyaclar1 vardir. Bu
nedenle, malzeme lineer olarak 1sitilarak, tuzaklara yakalanmis elektronlarin
tuzaklardan kurtulmasi saglanir. Tuzaklardan kurtulan elektronlar iletkenlik bandina
gecerler. Iletkenlik bandina gegen elektronlarin bu enerji diizeyinde bulunma
olasiliklar1 yalitkanlar ve yar iletkenler icin ¢ok diisiik oldugundan, iletime katkida
bulunmadan optik secim kurallarina ve enerji seviyeleri arasindaki gecis olasiligina
uygun olarak degerlik bandina yakin bir birlesme merkezine gecerler. Fazla
enerjisini hv enerjili fotonlar salarak verirler. Yayilan bu fotonlar sicakligin bir
fonksiyonu olarak algilanip, kaydedilir. Yayinlanan 15181n siddetinin sicakligin bir
fonksiyonu olarak cizilmesiyle elde edilen egri “Isildama Egrisi” olarak bilinir.
Isildama egrisinde gozlenen tepe sayisi, tepelerin bi¢imleri, maddeye verilen veya
maddenin dogal ortamdan aldig1 radyasyonun dogasina gore degisir. Ayni radyasyon
kaynagi kullanilsa bile farkli dozdaki radyasyon degerleri i¢cin de bu tepeler degisim
gosterebilir. Bu nedenle bir TL deneyi sirasinda, farkli kosullar altinda cesitli

1s1ldama egrileri elde edilebilir.
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TL 1s1ldama egrileri, gelistirilen bazi teknikler ile analiz edilebilmektedir. TL
1s1ldama egrilerinin Sl¢iilmesinin ve analizinin temel amaci malzemedeki TL siirecini
tanimlamakta kullanilan bazi parametreleri tespit etmektir. Bu parametreler; TL
tuzaklar icin aktivasyon enerjisi £ (ayn1 zamanda tuzak derinligi olarak da bilinir),
frekans faktorii s, TL siirecinin kinetik mertebesi b, tuzaklara ve yeniden birlesme
merkezlerine yakalanma tesir kesitleri ve bu tuzak ve yeniden birlesme merkezlerinin

konsantrasyonlardir.

3.6. KULLANILAN YONTEMLER

Bu boliimde anlatilan TL analiz yontemleri i¢in Pagonis V. ve arkadaslar
tarafindan yazilan “Numerical and Practical Exercises in Thermoluminescence” adli

kitaptan yararlanilmistir [57].

3.6.1. Basit Termoliiminesans Yontem

Materyal 1sitildiginda yayimlanan 151k siireci Basit Termoliiminesans Model
ile anlatilabilir. Bu modele gore 6rnegin sicakligi artarken, tuzaklanan elektronlar
Sekil 3.17." deki okla gosterilen 1 gecisinde oldugu gibi iletkenlik bandima
gececeklerdir. Bu iletkenlik bandindaki elektronlar ya tekrar birlesme merkezindeki
bosluklar ile birlesecekler (gecis 2) ya da T elektron tuzaginda yeniden

tuzaklanacaklardir.

iletkenlik Band

V Tekrar Birlesme Merkezi

ny

Deéerlik Band:

Sekil 3.17. TL olay1 i¢in basit 2 seviyeli model.
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Kristal icindeki tuzaklarin toplam konsantrasyonu N (m™), kristalde ¢
zamaninda dolan tuzaklarin konsantrasyonlari n(?) ( m™) , tekrar birlesme merkezinde
dolan tuzaklarin konsantrasyonlar1 #(z) (m”) olsun. =0 ammndaki dolu olan
tuzaklarin baslangi¢c konsantrasyonu ny olarak gosterilsin. Buna gore yayimlanan

151810 giddeti

()= -1 6.1.)

ile verilir.
3.6.2. Birinci, ikinci ve Genel Mertebe TL Kinetikleri i¢in Bagintilar

Termoliiminesans siirecini ifade eden denklemler birinci, ikinci ve genel
mertebeden olmak iizere iice ayrilir. E; aktivasyon enerjisi veya tuzak derinligi, s;
frekans faktorii (s™), k; Boltzman sabiti (eVK™”) , t; zaman (s) , T; mutlak sicaklik (K)

ve n; tuzaklanmis elektron sayis1 olmak iizere;

Birinci mertebeden TL denklemi[10]

1(t)= _dn = nse ©'T (6.2.)
dt
Ikinci mertebeden TL denklemi[11]
I(t)——@—ﬁse_m” (6.3)
dt N o
Genel mertebeden TL denklemi[58]
1(t) = _dn =n's'e M (6.4.)
dt
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Tipik bir TL deneyi sirasinda, materyalin 1sitilmasi i¢in d7/dt olarak ifade
edilen f dogrusal 1sitma hizi kullanilir ve buna gore materyalin sicaklign T=Ty+pt
olarak degisir. S lineer 1sitma hizim1 kabul ederek Denklem 6.2.- Denklem 6.4.

integralleri alindiginda asagidaki denklemler elde edilir;

I(t) =n,s exp(— k_Tj exp{ f ( jd T } (6.5.)

-2
—n? S expl - £ st~ E Vup
I(t)=n; N exp( ij xp{l + AN exp( T de } (6.6.)
. E s"(b=1) ¢ EN _.|"
I(t)=s"n, exp(— Ej exp{l + T}[exp(— WJJT :l (6.7.)

Tyo=t=0 zamaninda sicaklik (K).

s= “Oniistel frekans faktorii” olarak tanmimlanan bir elektron tuzaginin sabit

’

karakteristigi (s”’)’ dir. Tipik olarak, s’ nin maksimum degeri orgii titresim
frekansinin degerlerine karsilik gelir. Alacagi deger 10" 10" s mertebesindedir.

N= toplam tuzak konsantrasyonu ( m>).
n=t zamaninda tuzaklanan elektronlarin konsantrasyonu ( m” ).

b= kinetik mertebe olarak adlandirilan, 1 ile 2 arasinda degisen degerler alan bir
parametre.
31l

s'= genel mertebeden kinetik i¢in adlandirilan “etkin tistel faktor” (m

ny=(¢t=0) aninda tuzaklanan elektron sayisi ( m? ).
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s'= s'n{""" = genel mertebeden kinetikler i¢in “etkin frekans faktorii” olarak

adlandirilan deneysel bir parametre (. s7).

Denklem 6.2. ve Denklem 6.3. olarak gosterilen birinci ve ikinci mertebeden
TL denklemleri tiiretilebilmesine ragmen Denklem 6.4. olarak ifade edilen genel
mertebeden TL denklemi ise basit kabullenmeler kullanilarak tiiretilemez. Bu
nedenle genel mertebeden TL denklemi tiimiiyle deneyseldir ve genel olarak gergcek

fiziksel modellerle ilgisi yoktur.

Denklem 6.5. ve Denklem 6.7. denklemlerinin tiirevleri sifira esitlenerek

1s1ldama pikinin maksimum degerini veren denklem hesaplanir. Buna gore;

b lz =sexp| — L birinci mertebe (6.8.)

kT, kT,

leT lz = exp(— kij{l + (2k£’” ﬂ ikinci mertebe (6.9.)
M M

gEz =5 exp(— k%j{l +(b- 1)( ZkgM ﬂ genel mertebe (6.10.)
M M

denklemleri elde edilir. Denklemlerde gecen Tj, terimi maksimum TL siddetine

karsilik gelen sicaklig ifade etmektedir.

Dikkat edilmelidir ki Denklem 6.5.-Denklem 6.7.” de ortaya ¢ikan integraller
basit fonksiyonlara gore hesaplanamaz, bu nedenle bu denklemler sayisal

integrasyon metotlar kullanilarak hesaplanmalidir.

TL piklerinin analizi en cok {i¢ parametrede sonug verir. Bireysel TL pikleri,
aktivasyon enerjisi E, frekans faktorii s ve kinetik mertebe b gibi kinetik TL
parametrelerini agiklamak igin bazi teknikler kullanilarak analiz edilebilir. Bu

teknikler Termoliiminesans Analiz Metotlar1 bashigi altiginda anlatilmaktadir.
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3.6.3. Termoliminesans Analiz Metotlar1

Bu boliim Termoliiminesans analiz yontemleri iginde en sik kullanilan
yontemler olan Baslangic Yiikselme, Cesitli Isitma Hizlarma Dayali Olan Analiz
Metotlar1, Isildama Egrisinin Sekline Bagli Olan Metot ve Isildama Egrisini

Ayristirma olmak iizere dort baglik altinda ele alinmistir.
3.6.3.1. Baslangi¢ Yiikselme Metodu

[k olarak Garlick ve Gibson tarafindan 6nerilen Baslangic Yiikselme Metodu
her dereceden kinetige uygulanir ve bir pikin diisitk sicaklik araliginin analizine

dayanur.

TL 1s1ldama egrisinin diisiik sicaklik kuyrugundaki tuzaklanan elektronlarin
miktar1 yaklasik olarak sabit kabul edilebilir. Ciinkii n(7)’ nin T sicakligina olan
bagliligt o sicaklik bolgesinde ihmal edilebilirdir.  Aslinda, sicaklik artarken
Denklem 6.5.” teki ilk iistel ifade artar, buna karsin ikinci terimin degeri degismeyip,
bire esit kalir. Bu, T¢ kesme sicaklifina kadar gecerlidir. T¢ kesme sicakligi ise
maksimum TL siddeti Iy; ‘ nin yaklasik olarak %15’ inden daha kiigiik olan TL
siddeti I  ye uygun olarak secilir. Sicaklik arttiginda (7>7¢), Denklem 6.5. teki
ikinci terimin degeri artar; Denklem 6.5.” teki iki terim arasindaki fark TL 1s1ldama

egrisinin tepe noktasinda sonlanir.

n(T) sabitinin bu kabuliinii kullanarak termoliiminesans yayinimi:

E
I(T) o< exp— — 6.11.
(T) P (6.11.)
seklinde yazilabilir. Sekil 3.18. basit bir TL 1s1ldama egrisinin baslangi¢ yiikselme
parcasimi gosterir. Baslangi¢ yiikselme metodunu kullanirken, 1/kT” ye karsi In(I)’
nin bir grafigi cizilir ve diiz bir dogru elde edilir. s frekans faktorii hakkinda
herhangi bir degerlendirme yapmadan, dogrunun egiminden E aktivasyon enerjisi

elde edilir. Bir baslangi¢ yiikselme ¢izim 6rnegi Sekil 3.19.” da verilmektedir.
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Baslangic yiikselme metodu i¢in, Sekil 3.20.” de gosterildigi gibi grafiksel
metot gelistirilmistir. Izole edilmis TL 1s1ldama egrisinde bir I- noktas1 belirlenip

N=(T/I¢) noktasinda tanjant c¢izilir ve egim hesaplanir, elde edilen /r
I(T) = cexp-— (6.12)
p T A2,

seklinde yazilabilir. Bu ifadenin tiirevi suna esittir:

dl E E E
—=Cc—exp——=1—;
dT kT kT kT

(6.13.)

Sekil 3.20.’deki N noktasindaki tegetin egimi Denklem 6.13.” de T=T¢ yerine

konarak bulunur. Buna gore

dl E

= =1 — 6.14.
dar''e S kr? )

elde edilir.

4 -
% 7T
Py kY
- /1
o) /A
% 2 ;oA
— / I 11.
— o
| \
| ——— ——————— I
| | o
s T T
0 50 C 100 'wm 150
Sicaklik (°C)

Sekil 3.18. Bir termoliiminesans 1s1ldama egrisinin baslangic
yiikselme boliimii.
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Sekil 3.19. Sekil 3.18.” in baslangi¢ yiikselme pargasina, Baglangi¢ Yiikselme
tekniginin uygulanmasi.

a
3 /\
& /o
% 2 '
> /
= Y,
N
0 50 To Te 100 150
Sicaklik (°C)

Sekil 3.20. Baglangi¢ yiikselme metodu ic¢in gelistirilen grafiksel metot.

Grafigin X-eksenini kestigi nokta olan M E(TO ,0)’ 1 bulmak icin teget

dogrusunun denklemi kullanilir. Buna gore

I.E
kT

[-1.=-(T-T,) , 1=0 (6.15.)
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elde edilir.

Bu denklem sisteminin ¢oziimii £ degerini verir:

(6.16.)

Aramu ve arkadaslar1 frekans faktdrii s> nin T sicakligina bagh oldugu

durumda Baglangi¢ Yiikselme Metodunu uyguladi [59]. Bu durumda TL siddeti /
E
[ o< T%exp| —— 6.17.
{-Z) o1

olarak yazilir. Burada a bir sabittir. Bu denklemden

dT T kT*?

dn(l) @, E (6.18.)

elde edilir. Frekans faktorii s’ nin 7" sicakligina bagl oldugu genel durumda elde

edilen denklemle karsilastirilabilir:

din(I) _E,
dT kT?

(6.19.)

burada Ep baslangic yiikselme metodu kullanilarak elde edilen aktivasyon

enerjisidir.

Denklem 6.18. ve Denklem 6.19. karsilastinldiginda gercek aktivasyon

enerjisi E elde edilir:

E=E, —okT (6.20.)
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Denklem 6.20., frekans faktorii s” nin 7 sicaklifina bagl oldugu genel durum

icin ¢ok biiyiik bir yaklagiklikla E degerinin dogrulugunu kanitlar.

Buradan anlasilmaktadir ki, TL 1s1ldama egrisinin tekrar ¢Oziimii iist iiste
binen piklerin varligindan dolay1 dogru sonu¢ vermemektedir. Bu nedenle iist iiste
binen, izole olmayan TL pikleri i¢in Baglangi¢ Yiikselme Metodu uygun bir metot
degildir. Boyle bir durum, yiikselen parcasinda bir omuz icerdigi iki farkli 1s11dama
egrisi gosteren Sekil 3.21.” de betimlenmistir. Sekil 3.21.” de gosterilen durumda,
baslangi¢c yiikselme metodu uygulanmadan Once, bir¢cok par¢adan olusan TL

1s1ldama egrisi kendini olusturan bilesenlerine ayristirilmalidir.

3

P &
—_ 2 FAERN \\
-U. I.l'lr IIIII
=2 / y
= \
1 |,r'l '|II
/ |
/
, \
0 —."// AN
0 50 100 150 200 250
Sicaklik (°C)

Sekil 3.21. Baslangic yiikselme metodunun yetersiz oldugu
iist tiste binen TL 1s1ldama piklerine bir 6rnek.

Karmagik TL 1s1ldama egrilerine baslangi¢ yiikselme metodunu uygulamak
icin literatiirde bazi metotlar onerilmistir, ilk metot 7y,-Tsrop olarak bilinen bir 1s1l
yok etme teknigini icerir [60]. Ornek, 1s1ldama egrisinde gozlenen ilk tepenin
maksimum sicakliginin iistiinde 1sitilir sonra, liiminesansin ihmal edilebilir oldugu
sicaklik degerine sogutulur ve sonra tekrar yeni tepenin maksimum sicakliginin
tistiinde 1sitilir ve tekrar sogutulur. Bu islem tiim tepeler i¢in tekrarlanir. Bu metot
her tepe icin baslangic yiikselme egrilerini temizlemeyi saglar, pratikte TL
tepelerinin tam bir 1511 temizlenmesi garanti edilmez ve E degerleri ¢ok kesin

olmayabilir.
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Baslangic Yiikselme Metodu kullanilarak analiz edilecek I(T) serisini elde
etmek icin yavas yavas her seferinde daha yiiksek Tsrop sicakligina gidilir. Bu
yontemle, grafik cizilerek E aktivasyon enerjisi Tsrop sicakligimin bir fonksiyonu
olarak elde edilir. Genellikle bir merdiven grafigi seklinde elde edilir ve “E- Tsrop”
grafigi olarak isimlendirilir. ~ Yontem, TL tepeleri sicaklia uygun olarak

boliindiigiinde en iyi sonucu verir.

Bir bagka metot McKeever tarafindan gelistirilmistir [61]. Bu metoda gore
uyarilmis bir 6rnek ilk pikin diisiik sicaklik kuyrugundaki bir noktaya uygun olarak
bir Tsrop sicakligina kadar lineer olarak 1sitilir. Ornek, tiim 1s1ldama egrilerini elde
etmek icin sogutulur ve tekrar isitilir ve maksimum TL siddetinin (7)) sicakligi
kaydedilir. Islem birkac defa tekrar uyarilan ayni 6rnekle veya uyarilmis farkli bir
ornekle her defasinda Tsrop’ 1n biraz daha yiiksek degerini (Tsrop her seferinde 20C
ila 5°C’ ye kadar artirilir) kullanarak tekrarlanir. Daha sonra bir 7j," e karsilik Tsrop
grafigi cizilir. Elde edilen grafik, farkli aktivasyon enerjisi £” ye karsilik gelen her
diiz alanla bir basamak egrisi gosterir. Bu metot karmasik bir 1s11dama egrisindeki

piklerin durumu ve sayis1 hakkinda bilgi verir.

4
~
o x/h\\.
& / |
o:./ ff !
<o 2 / !
— ! !
5: /_; . |
i |
H /”r J.T;J I(i T \I".
/ i
P \
0 = — i \\,_
0 50 To 100 T 150
Sicaklik (°C)

Sekil 3.22. Tiim 1s11dama piki- alan 6l¢iim metodunda alan
n(T)’ nin hesaplanmasi.
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3.6.3.2. Cesitli Isitma Hizlarina Dayali Olan Analiz Metotlar

TL c¢alismalarinda tuzak parametrelerini bulmak icin kullanilan bir diger
analiz metodu ise literatirde VHR olarak gecen Cesitli Isitma Hizlarima Dayali
Analiz Metodu’ dur. Bu metoda gore; aymi Ornek icin birkac farkli lineer 1sitma
hizinda TL 1s11dama egrileri elde edilir. Bu metot uygulandiginda elde edilen TL
1s1ldama egrilerinde, B lineer 1sitma hiz1 degistiginde, pikin maksimum TL siddetinin
Ty sicakligr da degistigi ve daha biiyiik 1sitma hizlarinda 7j, nin daha yiiksek

degerlerine dogru bir kayma olusturdugu gozlemlenir.
Bohum birinci mertebeden bir kinetik piki i¢in iki farkli 1sitma hizina

dayanan bir E hesaplama metodu 6nerdi [62]. Maksimum kosul Denklem 6.8. goz

oniinde bulundurularak ve iki farkli 1sitma hiz1 kullanilarak,

2
E:ka ﬁ(i} (6.21.)
T, -T, ﬂz TMl

M1 M2

elde edilir. T, 1°C dogrulukla dlgiilebilir, bu metot E” yi %35 dogrulukla verir.
Biraz farkli bir metotta Hoogenstraaten, birinci mertebe denklemden

baslayarak asagidaki dogrusal denklemi elde etmek igin belirli 1sitma hizlarinin

kullanilmasini 6nerdi [63]:

2
ln(%]:§+ln(£k) 622)
M S

Sonugta olusan In(T},/B) e karsilik 1/kT)/ in gizimi E egimli bir dogruyu

verir ve bu egim de In(E/sk) ile diiz bir dogru verir.

Chen ve Winer/(T)’ nin genel mertebe ifadesinde ortaya ¢ikan integral icin

yaklagim kullanan bir metot ileri stirmiistiir, elde edilen ifade;
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> b
1n[1f;‘[T—MJ ]L 623)
B kT,

ile verilir. Burada c bir sabittir [64].

Bu denklem ile sol kisimdaki farkli b degerleri i¢in deger hesaplayarak 1/kTy,’
in bir fonksiyonu olan bir grafik serisi elde etmek miimkiindiir. Dogrusalliga en iyi
yaklagan grafik icin b degeri bulunur ve grafikler, e§imi E olan diiz bir dogruya fit

edilir.

Ikinci mertebe kinetik durumu icin denklem s6yle olur:

) 2
T 0 AT O P (6.24.)
B kT,

Bu metot, sadece b degerinin belirgin sekilde birden farkli oldugu durumlarda
kullanighdir. Ciinkii b=/ icin maksimum 7L siddetinin Ty sicakligi, tuzaklanan

elektronlarin ny baslangi¢ konsantrasyonundan bagimsizdir.

Chen ve Winer maksimum yayimim durumunu ve integral yaklagimin

kullanmistir ve

(%} = exp(— %}(k—;)h +(b-14,,] (6.25.)

elde etmislerdir, burada A, = 2kT,, / E’ dir[64]. [1 + (b-1)A,, ] degeri bire yakindir
ve bir sabit olarak diisiiniilebilir bu nedenle 1/kTy;” e karsilik In (,B/ T,f, ) cizimi, egimi
—E olan diiz bir dogru verir.
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R. K. Gartia ve arkadaslan tarafindan iki farkl 1sitma hizinin kullanildig: bir
metot Onerilmistir [65]. Bu, bir birinci mertebeden pik i¢in tam olarak gecerli olan
Booth metoduna benzerdir ama bu durumda birinci mertebeden olmayan TL pikine
uygulanabilir ve Iy degerinin B ile degisimi, Ty’ nin P ile degisiminden cok daha

hizli degisim gosterir. Genel mertebeden ifade kullanilarak

kT T 1
E=——mom jp_nl (6.26.)
Tml - Tm2 Im2

elde edilir. Denklem 6.26. kullanildiginda E aktivasyon enerjisinde maksimum

sistematik hata, kinetiklerin her mertebesi 1,1< b < 2,5 icin %1’ den daha kiiciiktiir.

Chen ve Winer sicakligin s tistel faktoriine (s, T* ile orantili) bagl oldugu bir
durumda 1/kTy’ e karsilik In (T,j / ,B) grafiginin gercek aktivasyon enerjisi £’ nin

yerine E+ akT,, egimli diiz bir dogru verdigini gosterdiler [64].

Dikkat edilmelidir ki Cesitli Isitma Hizlarina Dayali Analiz Metodunun
uygulanmasi sirasinda 6rnek ve TL cihazindaki 1sitma levhas1 arasinda iyi bir 1s1l

temas saglanmasi sarttir.
3.6.3.3. Isildama Egrisinin Sekline Bagli Olan Metot

E, s ve b kinetik parametrelerini elde etmek i¢in bir bagka TL 1s1ldama egrisi
analiz metodu pikin geometrik 6zellikleri veya sekline bagl olan Isildama Egrisinin

Sekline Bagli Olan Metot’ dur.

Ikinci mertebe kinetige uyan TL 1s1ldama pikleri hemen hemen simetrik bir
sekil ile karakterize edilebilir buna karsin, birinci mertebe pikler asimetriktir. Elde
edilen tipik bir TL 1511dama egrisinde Isildama Egrisinin Sekline Bagli Olan Metot’
un uygulanmast i¢in asagida tanimlanan parametreler Sekil 3.23. de

gosterilmektedir.
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Ty maksimumdaki pik sicakligidir.

T; ve T, swrastyla, siddetin ortasina karsihik gelen 7, in her iki tarafindaki

sicakliklardir.

7= Ty-T, pikin diisiik sicaklik tarafindaki yar genisligidir.

Q,
Il

T,-Ty 1511dama pikinin yari yliksekligine karsilik gelir.

w=T>-T, toplam yar1 genisliktir.

1= o/w simetri faktoriidiir veya geometrik sekil olarak da isimlendirilir.

TL SiDDET

SICAKLIK

Sekil 3.23. Geometrik sekil degerleri 7, J, .

Grossweiner E tuzak derinligini hesaplamak i¢in 1s1ldama egrisinin seklini
kullanan ilk kisidir [66]. Gelistirdigi metot 7j; maksimum siddet sicakligina ve T;
yar1 siddetteki diisiik sicakliga dayanir ve aktivasyon enerjisi £’ yi birinci mertebe

kinetigi ele alarak

TyT,

E=151k (6.27.)

M~ 1
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seklinde elde etmistir. Bu ifade, E” yi hesaplamada daha iyi bir kesinlik elde etmek
icin 1,51 Grossweiner faktorii yerine 1,41 konulmasiyla Chen tarafindan deneysel
olarak degistirilmistir [67]. Bu nedenle Isildama Egrisinin Sekline Bagli Olan Metot
literatiirde Chen Metodu olarak da gecmektedir. Daha sonra hem birinci hem de
ikinci mertebe kinetik i¢in TL 1s1ldama egrisinin sekline dayanan bazi yaklasimlar

yapilmistir. Birinci mertebe kinetik icin :

kT,
E=—M (6.28.)
o
seklindedir, ikinci mertebe kinetik i¢in Lushchik formiilii [68].
2
E= 2’?4 (6.29.)

Chen Denklem 6.28.” 1 0, 978 ile ve Denklem 6.29.” i 0,853 ile carparak E
degerini daha iyi bir dogrulukla elde etmek icin Denklem 6.27’ i degistirdi [67].

Halperin ve Braner 1s1ldama egrisinde hem 7; hem de 75’ yi kullanarak farkli

bir yaklagimda bulundu [69]:

E=172 kT, (1-2.58) birinci mertebe icin (6.30.)
T

E=2 kT, (1-3A,,) ikinci mertebe igin (6.31.)
T

Halperin ve Braner’ in denklemleri, E* ye bagli A,, 'nin varhigindan dolay1

aktivasyon enerjisi £” yi bulmak icin iteratif bir yontem gerektirir. Bu zorlugun
istesinden gelmek icin, yeni bir yaklasim metodu asagidaki ifadeleri elde eden Chen

tarafindan onerilmistir [67]:
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E =2kT,, (l 25 T—M - lj birinci mertebe igin (6.32)
w

E =2kT,, (1.25T—M - lj ikinci mertebe igin (6.33.)
®
1.3 0.60
p=35/m

N < los6 8
L1 i
PE L 052 o
+ Q
2 1.0 ¥
X | 048 €
E 0.9 - £
Jub] +—
g | 0.44 8
S 0.8 A 8
= S

0.7 : 0.40

08 12 16 20 24 28
Kinetik mertebe 5

Sekil 3.24. Kinetik mertebe b ile geometrik faktorler u=d/w
ve y = d/7 arasindaki iligki.

Chen E’ yi hesaplamak icin genel ifadeler de tiiretti [70]. Chen’ in
gelistirdigi Metot O, 1 eV ile 2, 0 eV arasinda genis bir enerji aralig1 ve 10° s ile
102 s arasindaki iistel ifadelerin degerleri icin kullamshdir. Ayrica, Chen’ in
metodu pik seklinden u simetri faktoriinii kullanarak bulunan kinetik mertebenin

bilinmesini gerektirmez. Denklemler su hale toplanabilir;

2
E, = ca(kTM J —b,(2kT,,) (6.34.)
a

burada «a; 7, d veya @’ dir. Birinci mertebeden TL 1s1ldama pikleri i¢in 4=0,42 ve
ikinci mertebeden TL 1sildama pikleri i¢in x ;=0,52 i¢in ¢ , ve b ,’ nin degerleri

asagidaki gibi 6zetlenebilir:

c, =1.510+3.0(x - 0.42) b, =1.58+4.2(u—0.42) (6.35.a.)
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cs =0.976+7.3(u—0.42) by =0 (6.35.b.)

c, =2.52+10.2(u—0.42) b, =1 (6.35.¢c.)

Chen, Sekil 3.24.” de gosterildigi gibi ol¢iilen bir x4 degerinden b’ nin degerini
bulmak i¢in kullanilabilen 0,7 ile 2,5 arasinda degisen b degerleri icin 0,36’ dan
0,55’ e kadar degisen |’ niin grafigini hesapladi [70]. Bir diger grafik, Sekil 3.24.
de de gosterilen ve ¥ = /7 parametresinin bir fonksiyonu olarak kinetik mertebeleri

veren Balarin tarafindan onerilmektedir [71].
3.6.3.4. Isildama Egrisini Ayristirma

Bilgisayarla 1s1ldama egrisi ayristirma analizleri konusu, gelismis 1s1ldama
egrisi dekonviilasyon tekniklerinin (GCD) gelistirilmesiyle son on yil boyunca cok

popiiler olmaya baglamistir.

Chen ve McKeever pek cok pike sahip TL 1sildama egrilerinin analizinde,
“curve fitting” islemlerinin yaygin olarak kullanildigini rapor etmislerdir[72].
Baslica onemin, dikkatli bir sekilde olgiilen TL 1sildama egrisinin kullanimi
olduguna vurgu yaparlar ciinkii 1s1ldama egrisinin Ol¢iimiindeki herhangi bir hata
ayristirma isleminde hatali sonuglara sebep olabilir. Boyle islemler daha ¢ok birinci
mertebeden olan Randall-Wilkins tipi matematiksel ifadelerin lineer iist iiste gelme

durumunda dogru sonuclar verir.
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4. BULGULAR VE TARTISMA

Bu béliimde, Boliim 3.3.” te anlatildigi gibi saflastirma islemi uygulanan 140-
250 pm biiyiikliigiindeki taneciklere sahip Dogal Kuvars Kumu ile yapilan deneysel
calismalara ve sonuclara yer verilmektedir. Mersin’ in Yesilovacik bolgesinden
temin edilen kuvars orneklerin safligin1 kontrol etmek amaciyla 6ncelikle TUBITAK
biinyesindeki Marmara Arastirma MerkezilMAM)’ ne gonderilmis ve orada XRF
(X- Isinlar1 Floresans) analizleri yapilmistir. Asagidaki tabloda ayristirilmadan dnce
ve ayristirilmadan sonraki kuvars orneklerin analiz sonuglari verilmistir. Yapilan
inceleme sonuglar1 incelendiginde de kimyasal ayristirma isleminden sonra
orneklerimizin oldukca saf oldugu soylenebilir. Element analizi sonucunda

ornegimizden elde edilen sonuglar Cizelge 1.” de verilmektedir.

Orneklerimizin saf oldugunu XRF teknigi ile ogrendikten sonra
numunelerimizin TL analizlerine gecilmis ve ayrica optiksel sogurma deneyleri
yapilmistir. Bu nedenle deneysel sonuclar1 Termoliiminesans ve Optiksel Sogurma

Olciimleri ad1 altinda iki basamakta vermek uygun olacaktir.
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Cizelge 1. Dogal Kuvars Mineralinin Elemental Analiz sonucunda elde edilen

% Element ve Oksit oranlari.

Elemental Analiz Oncesi Elemental Analiz Sonrast
% ELEMENT % OKSIT % ELEMENT % OKSIT

Al=3.,71 Al,03= 5,802 Al= 0,080 Al,05=0,151
Ca= 1,468 Ca0O= 2,054 Ca= 0,320 CaO= 0,447
Cl= 0,092 Cl= 0,092 Cl= 0,050 Cl= 0,050
Cr= 0,006 Cr,03= 0,009 Cr= 0,006 Cr,03= 0,008
Fe= 0,150 Fe,05=0,214 Fe= 0,043 Fe,03= 0,062
K=1,162 K,0= 1,400 K= 0,025 K>0= 10,030
Mg= 0,935 MgO= 1,550 Mg= 0,225 MgO= 0,373
Mn= 0,005 MnO,= 0,008 Na= 0,026 Na,O= 0,035
Zn= 0,003 Zn0O= 0,003 Ni= 0,001 NiO=0, 002
0=51,548 0=53,025

P=0,141 P,05= 0,323 P=0,166 P,0s5= 0,379
S= 0,030 S0Os=0,075 S= 0,022 S05=0,055
Si= 41,240 Si0,= 88,227 Si= 45,965 Si0,= 98,385
Sr= 0,002 SrO= 0,002 Sr= 0,001 SrO= 0,001
Ti= 0,131 TiO,= 0,218 Ti= 0,030 Ti0,= 0,050
Zr=0,014 ZrO,= 0,020 Zr=0,016 ZrO,= 0,022
Rb= 0,001 Rb= 0,001

4.1. Termoliiminesans Olciimleri

Calismanin ilk asamasinda detaylar1 Boliim 3.1.1." de verilen TL sistemi ile
Olctime gecilmistir. Toz halindeki kuvars Ornekler ince bir aliiminyum iizerine
dokiilmiis ve silikon sprey ile kuvars ornekler yapistirillmistir. Bu sekilde hazirlanan
ornekler beta kaynagina yerlestirilmistir. TL sisteminin baglh oldugu beta kaynaginin
aktivitesi oldukc¢a diisiik oldugu i¢in 10 dakika kadar 1sinlamaya maruz birakilmig

ancak TL sonuglarindan istenilen verim alinamamistir. Bu nedenle 6rneklerimiz bu
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sefer yine ayni laboratuarda bulunan ve 6zellikleri Boliim 3.1.3.” te verilen X- 1g1nina

maruz birakilmistir.

Kuvars kumunun TL karakterizasyonu hakkinda bilgi edinebilmek icin
degisen doz miktarinin, tavlama isleminin ve cesitli 1sitma hizlarinin 1s1ldama egrisi
izerine etkisini inceleyen uygulamalar ile Ty- Tspop ve pik sekli metotlar
kullamlmistir.  Bu nedenle Termoliiminesans Olgiimleri bu ¢alismalari iceren bes

baslik altinda anlatilacaktir.
4.1.1. Degisen Doz Miktarinm Isildama Egrisi Uzerine Etkisi

Oncelikle 6rnegimiz 5 dakika kadar 1sinlamaya maruz birakilmis ve hemen
ardindan TL sisteminde Olciim asamasina gecilmistir. Farkli doz miktarlan ile
1sinlamaya maruz birakilan kuvars ornegimizin TL 1s1ldama egrileri elde edilmistir.
Burada 1sitma iglemi 50°C den 400°C ye kadar olup 1sitma hiz1 5°C/s dir. Sekilden
de acikca anlagilacag iizere 1s11dama egrileri 90°C, 125°C, 210°C, 290°C ve 320°C’
de piklerden olustugu goriilmektedir. Kuvars 6rnegimizin 1sinlamaya verdigi cevabi
gorebilmek icin yine aymi sartlar altinda 6rnegimiz 10, 15, 20, 25 ve 30 dakika kadar
X-1sinlarina maruz birakilmis ve her seferinde TL 1s1ldama egrileri alinmistir. Bu

durum Sekil 4.1.” de verilmistir.

Elde edilen TL Isildama Egrilerinden de agikca goriildiigli tizere X-1s1nlarina
maruz birakilma siiresi artik¢a 1s1ldama egrilerinin siddeti artmaktadir. Bu artmanin
en siddetli oldugu pik literatiirde 110°C piki olarak gecen fakat arastirmada
kullamlan kuvarsta 90°C civarinda gozlenen piktir [19]. Ashinda diger sicaklik
derecelerinde goriilen piklerde de artis goriilmektedir ancak bu sicaklik 90°C de
gozlenen pikteki kadar siddetli olmadigi i¢in bu sicakliktaki artis diger pikleri
bastirmigtir. Kaynak arastirmasinda verildigi gibi kuvars ornekler i¢in elde edilen

sicaklik degerleri literatiir ile iyi bir uyusum icerisindedir [33].
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Sekil 4.1. Farkli radyasyon dozu ile uyarilan kuvars kumuna ait TL 1511ldama
egrileri.

4.1.2. Tavlama Isleminin Istldama Egrisi Uzerine Etkisi

Tavlama isleminin 1s1ldama egrisi tizerine etkisini incelemek icin bir ¢alisma
yapilmistir. Bunun i¢in 6rnekler oncelikle 1, 4, 5 ve 10 dakika X- Isinina maruz
birakilmistir. Alinan bu dl¢iimlerden sonra kuvars kumu 6rnegi 500°C” de 1 saat
tavlama iglemine tutulup 10 dakika X- Isim1 verilmistir ve Ol¢iimler sonucunda Sekil
4.2.” de gosterilen 1s1ldama egrisi elde edilmistir. Sekil 4.2.” den de goriildiigii iizere
kuvars kumu 6rneklerine verilen radyasyon dozu arttikca TL Siddeti de artmustir.
Bunun yam sira tavlama yapilan Ornegin sekilden goriildiigii lizere tavlama
isleminden sonra isildama egrisinde bir degisim gozlenmistir. Tavlamadan sonra
siddet biiyiik Slgiide artmistir. En belirgin artis 100 °C* deki tepede gozlemlenmis
ve 6 kat bir artis olmustur. Diger tepe degerlerinde de bir artis olmustur ancak bu

100 °C’ de oldugu kadar belirgin degildir.
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Sekil 4.2. Tavlama igleminin 1s1ldama egrisi iizerine etkisi.

4.1.3. Cesitli Isitma Hizlarmnin Isildama Egrisi Uzerine Etkisi

500°C’ de bir saat tavlanip 10 dakika boyunca X-isinima maruz birakilmig

dogal kuvars 6rnegi icin B=0,5, =1, p=2, f=5 ve f=10 1sitma hizlar ile ayr1 ayr1 bes

tane TL 1s1ldama egrisi elde edilmistir. Elde edilen TL 1s1ldama egrilerinin ilk

piklerinin siddeti 1000 olacak sekilde normalize edilmistir. Normalize edilen

1s1ldama egrilerinin 1sitma hiz1 degistikce meydana getirdigi 1si1sal kaymay1 belirtmek

icin tiim 151ldama egrileri Sekil 4.3.” de bir arada gosterilmistir.

Sekil 4.3 den de goriilecegi iizere tiim 1sildama egrileri iic pikten
olusmaktadir. Elde edilen bu bes egri icin maksimum sicaklik degerleri

kaydedilerek In(T 3,/ ) e karsilik 1/kT), in grafigi gizilmistir. Bes farkli 1sitma hiz

icin bes farkli konumdaki noktalar bir dogru olusturmus fakat bu grafikte
gbzlemlenen dogru daha dikkatle incelendiginde, yiiksek 1sitma hiz1 degerlerini ifade
eden noktalarin diiz dogru iizerinden uzaklasmis oldugu tespit edilmistir. Bunun
izerine bes farkli 1sitma hizi i¢in her gozlenen 1s1ldama egrisindeki her bir pik i¢in

Kitis’in dogrulama islemi yapilmustir [73]. Ug pik igin yapilan dogrulama islemi
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sonucunda Sekil 4.4., Sekil 4.5. ve Sekil 4.6.” da gosterilen dogrusal grafikler elde

edilmistir.

Bu islem sonucunda her bir diiz dogrunun egimi alinarak kinetik

parametreler hesaplanmistir.

1000

800

60O

Siddet (k.d.)

aofl §

200

Sicaklik (K)
Sekil 4.3. Farkli 1sitma hizlar1 kullanilarak elde edilen 1s1ldama egrileri.

12.5 4
12,04
=) J

~=
NE11.5—
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31 32 33 34
/(KT )

Sekil 4.4. Birinci pik i¢in $=0,5, p=1, p=2, p=5 ve p=10°C/s ile elde
edilen In(T?, /B)’ye karsilik 1/kTy ¢ 1n grafigi.

57



13.0 -
12.5 -
@ 12.0—_
N eg11.54
t .
= 1107
10.5 -
10.0 -

9.5

28.0 28.5 29.0 29.5 30.0 30.5 31.0

1/(KT,,)

Sekil 4.5. ikinci pik i¢in p=0,5, p=1, =2, p=5 ve p=10°C/s ile elde
edilen In(T;, /B)’ye karsilik 1/kTy ¢ in grafigi.

13.0
12.5 -
12.0 -
11.5
11.0 -
10.5
10.0

In (T_2/g)

Ll I Ll I Ll I Ll I 1
24{ 245 25.0 255 26.0
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Sekil 4.6. Ugiincii pik icin B=0,5, p=1, p=2, p=5 ve p=10°C/s ile elde
edilen In(T?, /B)’ye karsilik 1/kTy; ¢ in grafigi.

Prokic ve arkadaslarmm belirttigi Denklem 4.1 e gére p=0,5 °C/s ve

p=1°C/s 1s1itma hizlar1 kullanilan birinci pik igin T/, degeri 354 K ve T, degeri ise

345 K olarak alinmistir [74]. Bu degerler belirtilen denklemde yerine konmustur ve

buradan dogrulama katsayis1 olarak adlandirilan c¢; degeri 12,98 olarak elde

edilmistir. Ayni islemler ikinci ve iiclincii pikler i¢in de uygulanmastir.
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Ikinci pik igin T, degeri 386 K ve T, degeri ise 378 K olarak, iigiincii pik

icin ise T{, degeri 453 K ve T, degeri ise 446 K olarak alinmistir. Bu degerler

Denklem 4.1.” de yerine konmustur ve sirasiyla c,=11,54 ve c3=10,09 degerleri

bulunmustur.

Yukandaki sekillerde gosterilen dogrularin e§imi E enerji degerlerini, bu
dogrudaki noktalarin 1/kT)y,’ i kestigi nokta ise In(E/ks) degerlerini vermektedir.
Birinci pik i¢in elde edilen dogrunun egiminden % 4 hata hesab1 ve 0, 999

uyum degeri ile £=0,81684eV oldugu bulunmustur. Bu deger In(E/ks) esitliginde

yerine kondugunda ise frekans faktorii s=3, 28x10" s elde edilmistir. Ayni islemler
ikinci ve {igiincii pik degerleri i¢in de uygulanmis olup ikinci pik i¢in % 0,03 hata
hesab1 ve 0, 999 uyum degeri ile £=1,09689 eV, s=1,82x 10”57 ve iiciincii pik icin
ise % 0,025 hata hesab1 ve 0,999 uyum degeri ile E=1,73512¢V ve s=1,99x 10'8 577

olarak bulunmustur.
4.1.4. Ty-Tstop Metodu

I¢ ice gecmis TL 1s1ldama egrilerinin yaklagik olarak kac¢ pikten olustugunu
belirlemek i¢in Ty-Tstop metodu kullanilir. Materyal ve Metot’ ta da anlatildig: gibi
McKeever tarafindan gelistirilen Ty-Tstop metoduna gore; uyarilmis bir 6rnek ilk
pikin diisiik sicaklik kuyrugundaki bir noktaya uygun olarak bir Ts;op durdurma
sicakligina kadar lineer olarak 1sitilir. Ornek, tiim 1s1ldama egrilerini elde etmek icin
sogutulur ve tekrar 1sitilir ve maksimum TL siddetinin 7), sicakligi kaydedilir.
Boylece Ty, degerlerine karsilik Tsrop degerlerinden olusan merdiven seklinde bir
grafik elde edilir. T), e karsilik Tsrop grafigi farkli aktivasyon enerjilerine karsilik

gelen platolardan olusur.
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Kuvars Kum ornekleri ilk olarak 500°C de 1 saat tavlama islemine
tutulmustur ve ardindan X-Isinina maruz birakilarak 300 Gy radyasyon dozu almasi
saglamustir. Ardindan 5°C’ lik adimlarla 70°C den 350°C ye kadar degisen Tsrop
degerleri ile 1s1sal temizleme islemi uygulanmustir. 5°C/s lik lineer 1sitma hiz1 ile her
temizleme siirecinin ardindan elde edilen 1s1ldama egrilerinin Tj; sicakliginin Tsrop

sicakligina kars1 grafigi Sekil 4.7. de gosterilmistir.

450
o000
%o o
(1]
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.
o, 0°
— o ©% o o o%e°° ¢
() 0 e® 0 oy .0.0.. (1]
o
~ 250
=
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09000
50 1 1 1 | 1 1 1
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Tsror(°C)

Sekil 4.7. Kuvars Kumuna ait 59C/s 1s1tma hizi ile 50°C den
350°C’ ye kadar uygulanarak elde edilen T)-Tsrop grafigi.

Sekil 4.7.” de gosterilen Ty-Tsrop grafigine gére Kuvars Kum 6rnegine ait TL
Isildama Egrisi dort pikten olusmaktadir. Bu pik degerleri yaklasik olarak 98°C,
190°C, 276°C ve 368°C dir.

4.1.5. Pik Sekli Metodu
Literatiirde Chen Metodu olarak da gecen bu metotta, kinetik parametreler E,
s ve b yi belirlemek icin 1s1ldama egrisinin sekli kullamilir.  Chen kinetik

parametreleri hesaplamak i¢in genel ifadeler de tiiretti: w=T>-T;, 0=T>-Ty, =Ty-T;

burada maksimum sicaklik 7y, yart yiiksekligin genisligi ise T; ve T, dir. Elde
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edilen w, o, t degerleri kullanilarak simetri faktorii 4, hesaplanarak kinetik mertebe b

hesaplanabilir. E ve s parametreleri agagidaki bagintilara gére hesaplanmistir;

c kT,
E= VyM —b,2kT,, (4.2)
v :s{1+(b—l)—2kTM}exp _E 43)
kT, E kT,

burada £ 1sitma hizi olup, y ise w, d, t dur. Ty-Tsyop uygulanan, Sekil 4.8.” deki
Kuvars Kum 6rneginden elde edilen 1s1ldama egrisine, bilgisayar destekli program
araciligl ile GCD (Glow Curve Deconvulation) metodu uygulanarak malzemenin

1s1ma pikinin analizi yapilmstir.
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Sekil 4.8. Kuvars Kum 6rneginden elde edilen 1s1ldama egrisi.

Dekonviilasyon islemi Peakfit Programinda Weibull fonksiyonu kullanilarak
yapilmistir ve buna gore 1s1ldama egrisinin 98°C, 190°C, 276°C ve 368°C olmak

tizere dort pikten olustugu gbzlenmistir.
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Dekonviilasyon islemine gore 98°C, 190°C ve 276°C piklerinin analizi
sirastyla Sekil 4.9., Sekil 4.10., ve Sekil 4.11.” de verilmistir. Deneyler sirasinda
kullanilan TL cihazi &lgiimlerin maksimum 400°C ye kadar alinmasina olanak
sagladig1 icin Ty-Tsrop grafiginde gozlenen 368°C piki 1s1ldama egrisi iginde
goriilememistir ve bu nedenle kinetik parametreleri belirlenememistir. Denklem 4.2.
ve Denklem 4.3. kullanilarak elde edilen kinetik parametreler Cizelge 2.’de
verilmistir.

1.PIK (371K)

98.015
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Sekil 4.9. GCD sonucu elde edilen birinci pike ait grafik.
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Sekil 4.10. GCD sonucu elde edilen ikinci pike ait grafik.
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3.PIK 549(K)
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Sekil 4.11. GCD sonucu elde edilen iiciincii pike ait grafik.

Cizelge 1. Pik Sekli Metoduna gore elde edilen Termoliiminesans
kinetik parametreler.

1.PiK 2.PiK 3.PiK

Es [ 0.82ev 1,80 eV 1,30 eV

PIK | E, 0.95eV 2,02eV 1,47 eV

SEKLI |E, 0.92eV 1,92eV 1,40 eV
METODU]| sy | 5,23x10"s" |2,05x107 s | 2,70x10"" s
se | 3,71x10"% s | 520x10” s | 7,68x10'* s
so | 1,06x107 s | 4,78x10%s' | 1,81x10" s

b 1 2 2

4.2. Optiksel Sogurma Olgiimleri

Lambda 950 spektrofotometresi UV (165-380 nm), VIS (380-780 nm), NIR
(780-3300 nm) dalgaboyu araliginda ol¢iim yapmayi saglayan bir sistemdir. Bu
ozelligi sayesinde, kullanilan 6rnegin 175 nm ile 3300 nm arasindaki dalgaboyu
degisimini gézlemlemeye olanak verir. Olciim yapilacak dalga boyu aralig1, sistemin
¢Oziiniirliigi ve hangi tiir 6l¢iim yapilacagl (sogurma, yansima veya gecirgenlik)
“Perkin Elmer UV WinLab” bilgisayar programi sayesinde belirlenir. Elde edilen
veriler AXUM programu ile grafik haline getirilir.
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Sekil 4.12. Farkl siirelerde X- Isinina maruz birakilan dogal kuvarsin
Sogurma Spektrumunun hi¢ radyasyon almamis olan dogal kuvars ile
karsilastirilmasi.

Sekil 4.12.” den goriildiigii iizere net bir sekilde yaklasik 500 nm dalga boyunda
gozlemlenen sogurma piki, dogal kuvars 6rneginden gelmektedir. Bu deger literatiir

ile de uyum igersindedir [75].

Kuvars Orneginin X 1smina maruz birakilma siiresi arttikca agik bir sekilde
sogurma siddeti de artmakta oldugu gézlenmis ancak spektrumun yerinde herhangi
bir kayma gozlenmemistir. Elde edilen sogurma spektrum grafiginde gozlenen bu
kayma o sicakliktaki pikin kararli ve kuvars icin karakteristik oldugunun bir

gostergesidir.
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5. SONUCLAR VE ONERILER

Bu calismada kullanilan dogal kuvars kumundan elde edilen termoliiminesans
1sildama egrilerinin, farkli metotlar kullanilarak analizi yapilmistir. Elde edilen

sonuglar, kuvars ile yapilan daha 6nceki caligmalar ile karsilastirilmistir.

Dogal kuvars kumu ile yapilan kinetik parametre analizine gegcmeden once
uygulanan bazi faktorlerin 1s1ldama egrisine olan etkileri aragtirilmistir. Bunun i¢in
oncelikle degisen doz miktarinin TL 1s1ldama egrisi iizerine etkisini ortaya koyacak
bir caligma yapilmis olup ardindan farkli dozlar verilerek elde edilen 1s11dama egrileri
izerine tavlama isleminin etkisi incelenmistir. Degisen doz ve tavlama isleminin
etkilerini aragtirmak icin yapilan termoliiminesans deneylerinde Slciimler 1sitma hizi

,BzSOC/s olacak sekilde alinmustir.

Dogal kuvars kumundan elde edilen TL 1sildama egrilerine cesitli 1sitma
hizinin etikleri de arastirilmistir. Bunun icin bes farkli 1sitma hizi kullanilmis olup
elde edilen 1s1ldama egrilerine literatiirde VHR olarak gecen Cesitli Isitma Hizlarina

Dayali Analiz Metodu uygulanmistir.

Yapilan 6lctimler sonucunda dogal kuvars kumunun 1sildama egrisinin ii¢ ana
pikten olustugu goriilmiis olup egri icinde {ist iiste binen piklerin var olabilecegi

ihtimali iizerine Ty~ Tsrop metodu uygulamastir.

Sonucta ii¢ pikten olustugu goriilen 1s1ldama egrisinin aslinda dort pikten
olustugu anlasilmistir. Bunun iizerine dekonviilasyon islemi uygulanmis olup, Pik
Sekli Metodu ile TL 1sildama egrisi analizi yapilmistir. Analiz sonucunda E
aktivasyon enerjisi, s frekans faktorii ve b kinetik mertebe parametreleri elde

edilmistir.
Bu calismada yapilan termoliiminesans Ol¢iimleri disinda, dogal kuvars

kumunun dalgaboyu hakkinda bilgi edinmek icin de Optiksel Sogurma deneyleri

yapilmistir.  Bunun i¢in Ornegimize artan radyasyon dozu verilerek Optiksel
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Sogurma Spektrumu elde edilmistir. Elde edilen spektrum daha 6nce kuvars kumu
ile yapilan Optiksel Sogurma calismalart ile karsilastirildiginda, literatiir ile uyum

icinde oldugu anlasilmistir.

66



KAYNAKLAR

[1]
(2]

(3]

(4]

[5]

[6]
[7]

[8]

[9]

[10]

[11]

[12]

[13]

Yildirim C., “Bilim Felsefesi”, Remzi Kitabevi, Istanbul, (1993).

Aitken M. J. “Themoluminescence Dating”, Academic Press, London,
(1985).

Du Fay, “The notes of the observations about Luminescence”, Hist, de I’
Acad. Roy. De Sci. Paris, 1735, Mem., 347- 372, (1738).

Brewster D. “Phosphorescence and structure of the Chara vulgaris and
hispida”, Edinburgh Philos. Jour. 9: 194, (1823).

Pelletier P. J. “Sur la phosphorescence du sulphate de quinine” Jour. De
Pharm. 7: 579, (1821).

Napier J. “Phosphorescence of chalk lines” Phil. Mag. (4) 1: 260- 261, 1851.
Becquerel E. “La lumiere, sa cause et ses effects” Paris Vol. 1 on Sources de
lumiere, (1867).

Wiedeman, E. ve Schmidt G. C. “Uber Luminescenz ” Ann. Der Physik 54:
604- 625, (1895).

Trowbridge, J. ve Burbank J. E. ‘“Phosphorescence produced by
electrification” Amer. Jour. Sci. (4) 5: 55- 56; Phil. Mag. (5) 45: 100- 102,
(1898).

Randall J. T., Wilkins M. H. F, “Phosphorescence and Electron Traps. I.
The Study of Trap Distributions ““ Proceedings of the Royal Society of
London. Series A, Mathematical and Physical Sciences, 184, No. 999 , 365-
389 (1945).

Garlick G.FJ. and Gibson A.F, “The Electron Trap Mechanism of
Luminescence in Sulphide and Silicate Phosphors”, Proc. Phys. Soc. 574-
590 (1948).

Kristialpoller N. “Luminescence Centers in Quartz”’, Journal of
Luminescence, 31 & 32(1984) 299-301, (1984).

Franklin A. D., Prescott J. R., Scholefield R.B., “The mechanism of
thermoluminescence in an Australian sedimentary quartz”, Journal of

Luminescence, 63, 317-326, (1994)

67



[14]

[15]

[16]

[17]

[18]

[19]

[20]

[21]

[22]

(23]

Botter- Jensen L., Duller G. A. T., ve Poolton N. R. J., “Excitation and
Emission Spectrometry Of Stimulated Luminescence From Quartz and
Feldspars”, Radiation Measurements, 23, 613-616, (1994).

Rendell H. M. , Townsend P. D., Wood R. A. ve Luf B.J. “Thermal
Treatments and Emission Spectra of TL From Quartz”, Radiation
Measurement, 23 441- 449,(1994).

Botter- Jensen L., Agersnap Larsen N., Mejdahl V., Poolton N. R. J., Morris
M. F., Mc Keever S. W. S., “Luminescence sensitivity changes in quartz as
a result of annealing’’, Radiation Measurements, 24, 535- 541, (1995).
Hashimoto T. , Notoya S., Arimura T. ve Konishi M. “Changes in
luminescence colour images from quartz slices with thermal annealing
treatments’’, Radiation Measurements, 26, 233-24, (1996).

Wintle A. G. ve Murray A. S. © The realtionship between quartz
thermoluminescence, Photo-transferred thermoluminescence, and optically
stimulated luminescence’’, Radiation Measurements, 27, 611-624, (1997).
Petrov S. A. ve Bailiff. K. “Determination of trap depths associated with
TL peaks in synthetic Quartz (350-550K) *’, Radiation Measurements, 27,
185- 191, (1997).

Wintle A.G., Murray A.S., “Luminescence sensitivity changes in quartz’’,
Radiation Measurements, 30, 107-118, (1999).

Kuhn R., Trautmann T., Singhvi A.K. , Krbetschek M.R. , Wagner G.A. ,
Stolz W., © A study of thermoluminescence emision spectra and optical
stimulation spectra of quartz from different provenances’’, Radiation
Measurements, 32, 653-657 (2000).

Baili LK., Bgtter-Jensen L., Correcher V. , Delgado A. , Goksu H.Y. ,
Jungner H. ,Petrov S.A., “Absorbed dose evaluations in retrospective
dosimetry: methodological developments using quartz’’, Radiation
Measurements, 32, 609-613, (2000).

Armitage S.J., Duller G.A.T., Wintle A.G. © Quarzt from southern Africa:
sensitivity changes as a result of thermal pretreatment’’, Radiaion

Measurement, 32, 571-577, (2000).

68



[24]

[25]

[26]

[27]

(28]

[29]

[30]

[31]

[32]

[33]

[34]

Kiyak N.G. Bulus E., “Effect of annealing temperature on determining trap
depths of quartz by various heating rates method’’, Radiaion Measurement,
33, 879-882, (2001).

Goksu H.Y., Schwenk P., Semiochkina N., ¢’ Investigation of the thermmal
stability of 210°C TL peak of quartz and dating the components of terrazzo
from the monastery church of Tegernsee’’, Radiaiton Measurments, 33,
785-792, (2001).
de Lima J.F., Navarro M.S., Valerio M.E.G., “Effects of thermal treatment
on the TL emission of natural quartz’’, Radiaion Measurement, 35, 155-
159, (2002).

Thomsen K.J. , Jain M., Botter- Jensen L. , Murray A.S. , Jungner H.,
“Variation with dept of dose distributions in single grains of quartz exracted
from an irradiated concrete block’’, Radiation Measurements, 37, 315-321,
(2003).

Benny P.G., Gundu Rao T.K., Bhatt B.C., “The El' - centre and its role in

TL sensitization in quartz’’, Radiation Measurements, 35, 369-373, (2002).
Chithambo M. L., “The influence of annealing and partial bleaching on
luminescence lifetimes in quartz’’, Radiation Measurements, 37, 467472,
(2003).

Pagonis V., Kitis G. , Chen R., “’Applicability of the Zimmerman predose
model in the thermoluminescence of predosed and annealed synthetic quartz
samples’’, Radiation Measurements, 37, 267-274, (2003).

Inoue K., Nagatomo T. , Ikeya M., " Infrared stimulated luminescence in
quartz’’, Radiation Measurements, 39, 191-196, (2005).

Sawakuchi G.O., Okuno E., ©* Effects of high gamma ray doses in quartz’’,
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research , 218, 217-
221,(2004).

Veronese ., Giussani A. , Goksu H.Y. , Martini M., “ The trap parameters of
electrons in intermediate energy levels in quartz’’, Radiation Measurement,
38, 743-746, (2004).

Adamiec G., ¢’ Properties of the 360 and 550 nm TL emisiions of the ‘110°C
peak’ in fired quartz”, Radiation Measurements, 39, 105-110, (2005).

69



[35]

[36]

[37]

[38]

[39]

[40]

[41]

[42]

[43]

[44]

[45]

ZhongPing Lai , Murray A., “Red TL of quartz extracted from Chinese
loess: Bleachability and saturation”, Radiation Measurements, 41 836840,
(2006).

Moska P., Murray A.S., ’Stability of the quartz fast-component in sensitive
sampels’’, Radiation Measurements, 41, 878-885, (2006).

Marcazzé J., Santiago M., F. Spano, Lester M., Ortega F., Molina P., Caselli
E. “Effect of interaction among traps on the shape of thermoluminescence
glow curves’’, Journal of Luminescence, 126, 245-250, (2007).

Shimizu N., Mitamura N., Takeuchi A., Hashimoto T., “Dependence of
radioluminescence on TL-properties in natural quartz”, Radiation
Measurements, 41, 831-835, (2006).

Kiyak N.G., Bulus E., © Effects of annealing temperatures on some
radiation-induced phenomena in natural quartz’’, Radiation Measurements,
33, 879-882, (2001).

Chithambo M.L.,  On the corelation between anneailng and variabilities in
pulsed-luminescence from quartz’’, Radiation Measurements, 41, 862—865,
(2006).

Pagonis V., Wintle A.G., Chen R., ° Simulations of the effect of pulse
annealing on optically-stimulated luminescence of quartz’’ Radiation
Measurements, 42, 1587-1599, (2007).

Toktamis H., Yazici A. N., Topaksu M., ’ Investigation of the stability of
the radiation sensitivity of the TL peaks of the quartz extracted from tiles’’,
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research, 262, 69-74, (2007).
Jain M., Duller G.A.T., Wintle A.G., “Dose response, thermal stability and
optical bleaching of the 310°C isothermal TL signal in quartz’’, Radiation
Measurements 42, 1285-1293, (2007).

Jain M., Bgtter-Jensen L., Murray A.S., Essery R., © A peak sturucture in
isothermal luminescence signals in Quartz: Origin and implications’’,
Journal of Luminescence, 127, 678-688, (2007).

Hashimoto T., Yanagawa Y., Yawata T., “ Blue and red
thermoluminescence of natural quartz in the temperature region from -196

to 4OOOC”, Radiation Measurements, 42, 341-346, (2007).

70



[46]

[47]

[48]

[49]

[50]

[51]
[52]
[53]
[54]
[55]
[56]

[57]

[58]

[59]

Chithambo M.L., Ogundare F.O., Feathers J., “Principal and secondary
luminescence lifetime components in annealed natural quartz’’, Radiation
Measurements, 43, 1-4, (2008).

Lai Z., Briickner H., Fiilling A., Zoller L., ’ Effects of thermal treatment on
the growth curve shape for OSL of quartz extracted from Chinese loess’’,
Radiation Measurements, 43, 763-766, (2008).

Khoury H.J., Guzzo P.L., Souza L.B.F., Farias T.M.B., Watanabe S., © TL
dosimetry of natural quartz sensitized by heat treatment and high dose
irradiation’’, Radiation Measurements, 43, 487-491, (2008).

Kiyak N.G., Polymeris G.S., Kitis G., “LM-OSL thermal activation curves
of quartz: Relevance to the thermal activation of the 110°C TL glow-peak’’,
Radiation Measurements, 43, 263-268, (2008).

Pagonis V., Wintle A.G., Chen R., Wang X.L., ©* A therotical model for a
new dating protocol for quartz based on thermally transferred OSL (TT-
OSL)”, Radiation Measurements, 43, 704-708, (2008).

Erisim: http://www.wikipedia.com/piezoelektrik [10 Haziran 2008].

Erisim: http://www.wikipedia.com/kuvars [10 Haziran 2008].

Uz Bektas, “Mineraller”, Birsen Yayinevi, Istanbul, (1994).
Erisim: http://www.mersin.gov.tr/mersin ili haritasi [10 Haziran 2008].

D.R.Vij, “Luminescence of Solids”, Plenum Press, London, (1998).

Wiedemann E., ve Messerschmitt J. B. “Florescence and Phosporescence. 1.
Abhandlung, II. Giiltigkeit des Talbot’ schen Gesetzes.”, Ann. Der Physik
34, 446- 468, 463- 469, (1888).

Pagonis V., Kitis G., Furetta C., “Numerical and Practical Exercises in
Thermoluminescence”, Springer, New York, (2006)

May, C. E. ve Partridge J. A., “Thermoluminescence kinetics of alpha
irradiated alkali halides”, Journal of Chemistry Society, 40, 1401- 1409,
(1964).

F. Aramu, P. Brovetto ve A. Rucci, “Activation energy in the NaCl

thermoluminescence”, Physics Letters, 23, 308- 309, (1966).

71



[60]

[61]

[62]

[63]

[64]

[65]

[66]

[67]

[68]

[69]

[70]

[71]

[72]

K. H. Nicholas ve J. Woods, “The evaluation of electron trapping parameters
from conductivity glow curves in cadmium sulphide”, British Journal of
Applied Physics, 15, 783, (1964).

S. W. S. McKeever, “On the analysis of complex thermoluminescence glow
curves: resolution into individual peaks”, Phys. Status Solidi A., 62, 331,
(1980).

A. Bohum, “Emission aus Nichtmetallischen Kristallen” Czechoslovak
Journal of Physics, 4, 91, (1954).

W. Hoogensraaten, “Electron traps in Zinc- Sulphide Phosphors”, Philiphs
Research Reports, 13, 515- 693, (1958).

R. Chen, ve S. A. A. Winner, “Effects of Various Heating Rates on Glow
Curves”, Journal of Applied Physics, 41, 5227, (1970).

R. K. Gartia, S. Ingotombi, T. S. G. Singh ve P. S. Mazmudar, “On the
determination of the activation energy of a thermoluminescence peak by the
two-heating-rates method”, Journal of Physics D: Applied Physics, 24, 65,
(1991).

L. I. Grossweiner, ” A Note on the Analysis of First-Order Glow Curves”,
Journal of Applied Physics, 24, 1306, (1953).

R. Chen, ,”On the Calculation of Activation Energies and Frequency Factors
from Glow Curves”, Journal of Applied Physics, 40, 570, (1969).

Lushchik C. B., “The investigation of trapping centers in crystals by the
method of thermal bleaching”, Soviet Physics JETF, 3, 390-399, (1956).

A. Halpherin ve A. A. Braner, ” Evaluation of thermal activation energies
from glow curves”, Phys. Rev., 117, 408, (1960).

R. Chen, .” Glow curves with general order kinetics”, Electrochemistr of.
Society 116, 1254, (1969).

M. Balarin, “Half-width and asymmetry of glow peaks and their consistent
analytical representation”, Journal of Thermal Analysis and Calorimetry”,
17, 2, (1979).

Chen R., ve McKeever S. W. S., “Theory of Thermoluminescence and

Related Phenomena”, Singapore: World Scientific, 541, (1997).

72



[73] Kitis G. ve Tuyn J. W. N., “Correction for temperature lag and thermal
gradient effects arising during thermoluminescence readout”, Radiat. Prot.
Dosim. 84 3714, (1999).

[74] Prokic M., “Dosimetric characteristics of Li;B4O7;:Cu, Ag, P solid TL
detectors”, Radiat. Prot. Dosim. 100, 265, (2002).

[75] Kibar R. , Garcia-Guinea J., Cetin A., Selvi S., Karali T., Can N.
“Luminescent, optical and color properties of natural rose quartz”, Radiation

Measurements, 42(8), 1610-1617, (2007).

73



OZGECMIS

1. Ad1 ve Soyadi : TIbilge OZSU
2. Dogum Tarihi :22. 05. 1983
3. Unvanm : Fizikgi
4. Ogrenim Durumu : Lisans
Derece Alan Universite Yil
Lisans Fizik Mersin Universitesi | 2006
5. YAYINLAR

5.1. Uluslararast bilimsel toplantilarda sunulan ve bildiri kitabinda basilan bildiriler

1.1. Ozsu, R. Kibar, A. Cetin, A. Ege, K. Kurt, N. Can, Mersin Bolgesinden
Elde Edilen Kuvars Kumuna Ait Termoliiminesans Isima Egrisinin Kinetik
Karakterizasyonu, Tiirk Fizik Dernegi 25. Uluslararas1 Fizik Kongresi, 25- 29
Agustos 2008, Bodrum, Tiirkiye.

5.2. Katildigi Ulusal Toplantilar ve Sunulan Bildiriler

1. I. Ozsu, R. Kibar, A. Cetin, A. Ege, K. Kurt, N. Can, Dogal Kuvars
Kristalinin Termoliiminesans Ozelliklerinin Incelenmesi, Liimidoz 2, 21- 23 Agustos
2008, Manisa, Tiirkiye.

5.3. Katildig1 Uluslararas1 Kongreler

1. The 15" International Conference on Luminescence and Optical

Spectroscopy of Condensed Matter (ICL’08), 7- 11 July 2008, Lyon, France.

74



