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OZET

Doktora Tezi

ATOM NUMARASI 21<Z<71 ARASINDA OLAN NADIR TOPRAK
ELEMENTLERININ VE OKSITLI BILESIKLERININ ETKIN ATOM
NUMARALARININ GAMA ISINLARININ SACILMASI VE
SOGURULMASINDAN FAYDALANILARAK BULUNMASI VE K X-ISINI
SIDDET ORANLARINA KIMYASAL ETKININ ARASTIRILMASI

Ahmet TURSUCU

Atatiirk Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisi
Fizik Anabilim Dali

Danmigman: Dog. Dr. Demet DEMIR

Bu caligma ti¢ kisimdan olugmaktadir. Bu kisimlardan ilki 1antanit elementlerinin oksitli
bilesiklerinden sa¢ilma metodu ile etkin atom numaralarinin bulunmas: ile ilgilidir.
Etkin atom numaralarinin bu yontemle elde edilmesi i¢in Oncelikle saf elementlerin
sacilma spektrumlart kullanilarak bir kalibrasyon egrisi olusturulmustur. Olusturulan
kalibrasyon egrisi lizerinde lantanit bilesiklerine ait Compton/koherent degerleri
kullanilarak etkin atom numaralar1 bulunmustur. Ikinci kisimda etkin atom numarasinin
bulunmasinda sogurma teknigi kullanilmistir. Bu yolla ayni zamanda bilesiklere ait
kiitle sogurma katsayilar: da bulunmustur. Sogurma isleminde radyoaktif kaynak olarak
241

Am test kaynagr kullanilmistir. Bu ¢alismanin tictineti kisminda ise ¢esitli elementlere

ait bilesiklerde Kp/K, siddet oranlarina kimyasal etki arastirilmistir.
2012, 71 sayfa

Anahtar Kelimeler: Kiitle sogurma katsay1st, atomik tesir kesiti, elektronik tesir kesiti,

etkin atom numarasi, elektron yogunlugu, Kg/K, x-15mn1 siddet orani.



ABSTRACT

Ph. D. Thesis

DETERMINATION of EFFECTIVE ATOMIC NUMBERS of RARE EARTHS
ELEMENTS and RARE EARTH COMPOUNDS BETWEEN ATOMIC NUMBER
21<7<71 with X-RAY ABSORBION AND SCATTERING TECHNIQUE AND
INVESTIGATION of CHEMICAL EFFECT on K X-RAY INTENSITY RATIOS

Ahmet TURSUCU

Atatiirk University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Physics

Supervisor: Assoc. Prof. Demet DEMIR

This study consists of three parts. The first of these sections related to determining the
effective atomic numbers of rare earth oxide compounds with scattering technique. To
obtain effective atomic number in this way a calibration curve was created using
primarily scattering spectra of pure elements. The effective atomic numbers were found
using Compton/coherent values of rare earth compounds on the created calibration
curve. In the second part, absorption technique which is another method used to
determine the effective atomic number was used. In this way, at the same time the mass
absorption coefficients of the compounds were also found. In the absorption process
241

Am test source was used as a radioactive source. The third part of this study, the

chemical effect on Kp/K,, intensity ratios of some pure elements was investigated.

2012, 71 pages

Keywords: Mass attenuation coefficient, atomic cross section, electronic cross section,

effective atomic number, electron density, KK, x-ray intensity ratio.
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1. GIRIS

Karakteristik X-1sinlari, bir i¢ tabaka elektronunun sékiilmesi ve bunu takip eden
stirecte elektronun yiiksek enerjili bir seviyeden diistik enerjili bir seviyeye gegmesi ile
tiretilen bir elektromanyetik dalga tlriidiir. Monokromatik bir X-1s1n1 demeti madde
lzerine diistiiglinde radyografik analizlerin temeli olan sogurma olayi, X-isin1
kirmnimimin temeli olan sagilma olayr ve XRF spektrometrisinin temeli olan fléresans

olayt meydana gelmektedir.

X-1mlart 1895 yilinda Wilhelm Rontgen tarafindan kesfedilmistir ve o yillarda X-151n1
sogurulmasimin atom numarasina bagl 6zelligi hizli bir sekilde belirlenerek medikal
tan1 alaninda kullantimistir. Ginimiizde X-151n1 sogurma ve yayinlanma stiregleri, cok
cesitli materyallerin incelenmesinde ve bir¢ok analitik teknikte kullanilmaktadir. Bu
analitik tekniklerden birisi olan EDXRF teknigi ile Periyodik Tabloda Na’dan U’a kadar

olan tiim elementlerin kalitatif analizlerini yapmak miimkiindiir.

Hedef numuneyi bombardiman eden foton veya pargaciklardan birisi yeterli derecede
kinetik enerjiye sahipse, atomik tabakalardan K tabakasindaki bir elektronu atomun
diger tabakalarindan birine veya atomun digina (sonsuz uzaga) atabilir. Boylece atom
uyarilmis; yani daha yliksek enerjili bir duruma gegmistir. Geg¢is miisaadesi olan daha
dis yortingelerdeki elektronlardan biri hemen K tabakasindaki boslugu doldurur. Bu
islem neticesinde enerji yayinlanir ve atom tekrar eski haline dénmiis olur. Yayinlanan
radyasyona "karakteristik radyasyon" denir. Bu yayinlanan enerji hemen hemen iki
yoriinge arasindaki enerji farkina esittir. Bunlara karakteristik X-igimnlart denmesinin
sebebi her elementin K, L, M, ... tabakalar1 arasindaki enerji seviyelerinin oldukea farkl
olmasindan, ya da bir baska deyisle, bunlarin o atoma has (parmak izleri gibi) belirleyici
ozellik gostermesindendir. Bu sekilde K kabugu uyarilmis bir elementten, K
spektrumunu, L kabugu uyarildiginda ise L spektrumunu yayinlamaktadir. K X-1511
spektrumunun Ka ve Kf olmak {izere iki ana ¢izgisi vardir. K spektrumundaki « ¢izgisi,
blylik dalgaboyuna ve yiiksek siddete sahiptir. Ka ve Kf cizgileri Ka,, Ka, ve K, Kf»

(spin ¢iftleri) olarak isimlendirilen ¢ok yakin dalgaboylarmdé ciftler igerir. Ka; ve Ka,



arasindaki dalgaboyu fark: yaklasik olarak 0,004 4 dur ve hatta K ve Kp, cizgileri

arasindaki fark bundan daha azdir (yaklasik 0,0007 ;1). Bu ¢iftler genel olarak yaygin

spektrometrelerle ayrilamazlar ve tek cizgi olarak goriiliirler.

Farkli elementlerin X-1511 siddet oranlarimin belirlenmesi atomik, molekiiler ve
radyasyon fiziginde, jeoloji, tibbi fizik ve elemental analizin oldugu diger arastirma
alanlarinda da o6nemlidir. KK, siddet oranlari ile ilgili gesitli deneysel ve teorik
calismalar literatiirde mevcuttur (Biiyiikkasap 1997; Baydas et al. 1998-1999; Sogiit et
al. 2001-2002;Tiragoglu ve Tekbiyik 2005; Porikli ve Kurucu 2008;Porikli ef al. 2008-
2011-2012; Cengiz et al. 2010; Han et al. 2010;Baydas ve Oz 2011; Kumar ve Puri
2011). Bu c¢aligmalarda farkli radyoaktif kaynaklar, uyarma enerjileri, uyarma
geometrileri, farkli elementler ve bunlarin farkli bilesikleri kullanilarak siddet oranlar

hesaplanmis, siddet oranlari lizerinde kimyasal etki incelenmistir.

Kumar ve Puri (2011); Hgl,, Hg(C,H30,), bilesiklerinde ve saf Hg i¢in Li (i=1-3) alt
kabuklarinda X-15m1 siddet oranlarina kimyasal etkiyi incelediler. Calismalar
sonucunda ilgili X-1s1n1 siddet oranlarina kullanilan numunenin oksidasyon derecesi ve
merkez atoma bagl ligandlarin karakteristiginin etkili oldugunu goézlemlediler. S6glit et
al. (2001); Mo, Ag, Cd, Ba, La ve Ce elementlerinin bazi bilesiklerinde Kg/K, siddet
oranlarina kimyasal bag yapisinin etkisini incelediler. Sogiit er al. (2002); Ti, V, Cr,
Mn, Fe, Co, Ni, Cu ve Zn bilesiklerinde Kz/K, siddet oranlarina kimyasal etkiyi
incelediler. Kimyasal bag tipinin, merkez atoma baglanmis ligandlarin karakteristik
yapilariin, valans elektronlarinin, kristal yapilarnin X-ismn1 siddet oranlarma etki
ettigini gozlemlediler. Biylkkasap (1997); Hg, Bi ve Pb bilesiklerinde L X—lslm
fléresans tesir kesitlerine kimyasal etkiyi inceledi. Floresans tesir kesitlerinde meydana
gelen degisimin ilgili elementlerin dolmamis orbital bulundurmalarina ve bundan
kaynaklanan Coster-Kronig gecislerine bagli oldugu sonucuna vardi. Ayni zamanda
farkli bilesiklerde gozlemlenen farkli baglanma sekilleri ve buna bagli olarak farkli bag
enerjilerinin de floresans tesir kesitlerine etki ettigini gozlemledi. Baydas ve Oz (2011)
WDXREF teknigini kullanarak bazi demir bilesiklerinde K,ve K ; yaymlanma

cizgilerine kimyasal etkiyi incelediler. Calisma sonucunda bilesiklerde ana atom olan



W

Fe’in oksidasyon derecesinin yayinlanma ¢izgilerinin siddet oranlarinda etkili oldugunu
gozlemlediler. Baydas er al. (1998) Ba, La ve Ce elementlerinin bazi bilesiklerini
kullanarak L, ve Lg X-1511 siddet oranlarina kimyasal etkiyi incelediler. Baydas et al.
(1999) Ba, La ve Ce’un bazi1 bilesikleri i¢in L X-151n1 floresans tesir kesitlerine kimyasal
etkiyi incelediler. Porikli (2012); Dy, Ho ve Er elementlerinin baz1 bilesiklerinde L X-
1511 giddet oranlarma kimyasal etkiyi inceledi. L X-1s1mm1 siddet oranlarina, merkez
atoma baglanan ligandlarin kimyasal yapisinin ve merkez atomla olusturduklar:
yapilarin etkili oldugunu gozlemledi. Ayrica, Dy ve Er ic¢in bulunan kimyasal etkinin
Ho icin bulunan etkiden daha kii¢lik oldugunu tespit etti. Porikli (2011); La, Ce ve Pr
elementlerinin bazi bilegiklerinde L X-1s1mm1 siddet oranlarina ve ilgili ¢izgi yapilarina
kimyasal etkiyi inceledi. Bu ¢alisma sonucunda, FWHM degerlerinin ve elde edilen
spektral ¢izgilerin, numunelerin oksidasyon derecesine ve ligandlarla yaptiklar1 bag
sonucunda molekiiler yapida meydana gelen degisimlere karsi hassas olduklart tespit
edildi. Han er al. (2010); atom numaras1 40<7<53 arasinda degisen bazi elementlerin
bazi bilesiklerinde L X-1si1 fldresans tesir kesitlerini, *°Fe radyoaktif kaynagindan
vayinlanan 5,96 keV’lik fotonlar1 kullanarak incelediler. Artan atom numarast ile
birlikte ilgili elementlerin Z X-151m1 floresans tesir kesitlerinin arttigini gézlemlediler.
Porikli et al. (2008); KK, siddet oran1 ile spektral ¢izgi sekillerine kimyasal yapinin ve
manyetik alanin etkilerini incelediler. Bu ¢alisma sonucunda uygulanan dis manyetik
alan ile atomik parametrelerin simetrik olarak degistigini gozlemlediler. Porikli ve
Kurucu (2008); baz1 nikel ve kobalt bilesiklerinde Kp/K, siddet oram {izerine 0,6 T ve
1,2 T degerlerindeki dis manyetik alan ile kimyasal yapiin etkilerini incelediler.
Manyetik alanin Kg/K, siddet oranlart tizerine yaklasik %12°lik bir degisime sebep
oldugunu buldular. Cengiz et al. (2010); altin bilesiklerinde K ve L X-1sin1 fléresans
parametrelerinin degisimi lizerine yaptiklari ¢alismada, merkez atoma bagli ligandlarin
valans elektron dagilmimi etkiledigini g6zlemlediler. Ligandlarin valans elektron
yogunluguna etki etmesi sonucunda ise L X-igii siddet oranlarinin da bu yonde
etkilendigini tespit ettiler. Tirasoglu ve Tekbiyik (2005); kalsiyum ve potasyum
bilesiklerinde Kp/K, siddet oranlarina kimyasal etkiyi incelediler. Atomun liganlarla
olan etkilesmesiyle olusan bilesigin iyonik, kovalent veya metalik olmasinin siddet

oranlarin etkiledigini gdzlemlediler.



Incelenmek amaciyla deney diizenedine yerlestirilen numune {izerine yoneltilmis bir
radyasyon kaynagindan yayinlanan elektromanyetik dalgalar, madde atomlariyla ¢esitli
etkilesmeler sonucunda enerjisinin ya tamamini ya da bir kismini kaybeder. Kullanilan
numune ister saf ister bilesik olsun, etkilesime giren radyasyon tipi ve enerjisi i¢in kiitle
sogurma katsayist (u,,) bir karakteristik 6zellik anlami tasimaktadir. Elementler ve
bilesikler i¢in ayirt edici bir 6zellik olan kiitle sogurma katsayisi, temel fizikte, ziraat,
endustri, eczacilik, radyasyon dozimetrisi, biyoloji, niikleer ve radyasyon fiziginde
olduk¢a Onemli olan bir parametredir. Kiitle sogurma katsayisini etkileyen faktorler
maddenin yogunlugu ve radyasyon kaynaginin enerjisidir. Bu faktorler dikkate alinarak
kiitle sogurma katsayisinin belirlendigi 6nemli ¢alismalar literatirde mevcuttur (Baltag
et al. 2007; Sidhu et al. 2012; Morabad ve Kerur 2010; Cevik et al. 2010; Rettschlag et
al. 2007; Angelona et al. 2001; Tamura et al. 2002; Turgut et al. 2002 ve 2005; Seven
et al. 2004; Kerur et al. 2009; Sharanabasappa et al. 2010; Igelli ve Erzeneoglu 2004;
Gerward 1981 ve Millar 1974). Bu calismalarda farkli 151in enerjilerinde incelenen
element ve bilesiklerin teorik ve deneysel kiitle sogurma katsayilarimin belirlendigi

gdzlenmektedir.

Baltas ef al. (2007); farkli oranlarda Ar gazi basinct altinda katilastirdiklar: toz (powder)
ve bulk haldeki MgB, siiper iletkeninin X-1s1nt kirinim desenlerini, kiitle yogunluklar:
ve kiitle sogurma katsayilarini kullanarak incelediler. Sidhu et al. (2012); dozimetrik
O6neme sahip anilin (C¢HsNH,), siklohegzan (C¢Hia), gliserin (CsHs(OH)s), butil alkol
(N-(C4HoOH)), dimetil siilfoksit (CoH¢OS), metil-etil-keton (C4HsO), ksilen (CgHjp),
asetofenon (CgHgO) ve trietil amin (CgHisN) bilesiklerinin kiitle sogurma katsayilarini
100 mCi’lik *'Am radyoaktif kaynagindan yayinlanan 59,54 keV enerjili gama
1sinlarint kullanarak hesapladilar. Morabad ve Kerur (2010); Cu, Rb, Mo, Ag ve Ba
elementlerinden yaymnlanan karakteristik X-1sinlarini ikincil kaynak kullanarak, bazi
sifali bitkilerin meyveleri, vyapraklari, kokleri ve tohumlarmin kiitle sogurma
katsayilarint hesapladilar. Cevik et al. (2010); Tirkiye’de kullanilmakta olan mermer
yapt malzemelerinin dogal radyoaktiflik doz hesaplamasin yaparak bu malzemelerin
kiitle sogurma katsayilarint belirlediler. Rettschlag ef al. (2007); pliitonyum elementinin

kiitle sogurma katsayisinin enerji ile degisimini 60 keV’den 2615 keV’e kadar deZisen



enerji araliklarinda incelediler. Bu ¢alisma sonucunda deneysel olarak diisiik enerji
araliginda (59,54-80 keV) teorik degerlerden daha yiiksek sonuglar elde ediliyorken,
244-778 keV enerji araliginda teorik degerlerle uyumlu sonuglara ulastilar. Angelona et
al. (2001); saghk fizigi alaninda yaptig1 ¢alismada organik bilesiklerden olan Triaflol
BN (C3;H40,),, Triaflol TN (C;pHisOq)n, Kapton (CysHz0O10)n ve Melinex
(C1oHsN4O4),’in 13-40 keV enerji araliinda kiitle sogurma katsayilarint hesapladilar.
Tamura et al. (2002); bir kristalden elde edilen parametrik X-i1ginlarini’ kullanarak Nb,
Zr ve Mo elementlerinin K kabugu sogurma kiyisina yakin enerjilerde sogurma
katsayilarim hesapladilar. Yapilan bu ¢alismada parametrik X-1sinlarinin rélativistik
elektronlarin silikon gibi kristal maddelerin ara tabakalari boyunca ilerlemesi sonucunda
elde edilmesi diistincesinden faydalandilar. Turgut er al. (2002); tarafindan yapilan
calismada, Co ve Mn elementleri ile Co,O3, CoClL.6H,0, CoSO4, CoS0O4.7H,0, MnCO;,
KMnOQOy4, MnCl,.2H,0 ve MnCl,.4H,0 bilesiklerinin 4,508-11,210 keV enerji araliginda
kiitle sogurma katsayilar1 belirlendi. Bu calismada ikincil kaynak enerjisi olusturmak
amaciyla Ti, Co, Ni, Cu, Zn, As ve Se elementleri hedef olarak se¢ilmistir. Turgut ef al.
(2005); tarafindan yapilan bir diger c¢alismada ise FeFs;, Fe,O;, FeCl,.4H,O ve
FeCl32NH4CLH,O bilesiklerinin kiitle sogurma katsayilari ikincil kaynak metodunu
kullanarak 4,508-17,443 keV enerji araliginda hesaplandi. Seven et al. (2004); Co, Cu
ve Ni elementlerinden olugsan CoCu ile CoCuNi alagimlarinin kiitle sogurma
katsayilarim farkli enerjilerde (11,88; 13,93; 17,59; 21,09 ve 26,00 keV) hesapladilar.
Bu calisma sonucunda kaynaktan gelen foton enerjisinin yiiksek oldugu degerlerde,
deneysel ve teorik verilerin uyﬁm icinde oldugu, ancak diislik enerjilerde, 6zellikle
sogurma kiyisina yakin enerjilerde, teorik degerlerden farkli sonuglarin elde edildigi
gbzlemlendi. Kerur et al. (2009); monosakkarit ve disakkaritlerin kiitle sogurma
katsayilarimi farkli kaynak enerjilerinde (8,136; 13,596; 17,781; 22,581 ve 32,890 keV)
hesapladilar. Sharanabasappa et al. (2010); Mg, Ni, Cu, Mo ve Ta ile biyolojik icerikli
numuneler i¢in farkli enerjilerde kiitle sogurma katsayilarini hesapladilar. Ayrica farkli
kalinliklardaki numunelerde 6l¢timler alarak, kiitle sogurma katsayisinin belirlenmesi
deneylerinde kullanilacak olan numuneler i¢in ideal bir kiitle kalinlig1 aralig1 belirlediler

(0,02<7<0,5). Icelli ve Erzeneoglu (2004); bazi vanadyum ve nikel bilesiklerinde

. .
X-151m1 kirmimina yol agan fotonlar parametrik x-1g1m1 olarak adlandiriimaktadir.



15,746 keV ile 40,930 keV enerji araliginda kiitle sogurma katsayilarint hesapladilar.
Gerward (1981) saf silikon kristalleri i¢in kiitle sogurma katsayisini hesapladi. Bu
calismada kristalleri [111] dogrultusunda biiyiiterek, kaynak olarak sectigi Cu ve Mo
elementlerinin K,; ve Kz, enerjilerini kullandi. Millar (1974); atom numaras1 8<7<16
arasinda olan elementlerin 4-25 keV enerji araligindaki enerjileri kullanarak kiitle
sogurma Kkatsayilarint hesapladi. Literatiirdeki bu calismalar bir numune igerisinde

ilerleyen radyasyonun sogrulan miktar1 hakkinda bilgi vermektedir.

X- ve y-isinlarinin madde ile etkilesmeleri sonucunda meydana gelen sogurma ve
sacilma olaylar1 maddenin atom numarast ve yogunlugu ile dogrudan iliskilidir. Bilesik
halindeki materyaller i¢in sogurulma ve sac¢ilma olaylar1 ayni zamanda etkin atom
numarasi (Zewin) ile de ilgilidir. Etkin atom numarasi, kullanilan numunenin karigim,
bilesik ya da alasim formunda olmasi durumunda bilinmesi gereken bir parametredir.
Dogru etkin atom numarasi verileri, medikal fizik, radyografi, radyasyon biyolojisi ve
radyasyon dozimetri alaninda yapilan ¢alismalarda gerekli olmaktadir. Etkin atom
numarasinin belirlenmesinde takip edilebilecek iki yontem bulunmaktadir. Bu
yontemlerden ilki kiitle sogurma katsayilarinin belirlenmesi ile ilgilidir. Kiitle sogurma
katsayilarin1 kullanarak etkin atom numarasinin belirlendigi caligmalar literatiirde
meveuttur (Un ve Sahin 2011; Bastug et al. 2010; Sidhu et al. 2012; Murty et al. 1999;
White 1977; Gill et al. 1998; Han ve Demir 2009; Han et al. 2009-2012; Kaewkhao
2008; Nair et al. 2006; Medhat 2011; Kurudirek ez al. 2010; Polat et al. 2011; Prasad et
al. 1998; Manohara et al. 2008; Gowda et al. 2005; Shivaramu ve Ramprasath 2000;
Shivaramu et al. 2001; Mukaide et al. 2011; Cevik et al. 2008; Murty et al. 2000).

Un ve Sahin (2011); PbO, barite, colemanite, tincal ve ulexite numuneleri i¢in 80,1;
302,9; 356,0; 661,7 ve 1250,0 keV enerjilerinde etkin atom numarasi, etkin elektron
numarasi, toplam atomik tesir kesiti, toplam elektronik tesir kesiti, ortalama serbest yol
ve kerma degerlerini teorik ve deneysel olarak hesapladilar. Bu calismada bahsedilen
parametrelerin belirlenmesinde kiitle sogurma katsayilarim kullamilmistir. Bastug e al.
(2010); PbO ile Na;B4O710H,0 ve UO,(NOs3), ile Na;B4sO;10H,0 karigimlarinda PbO,
Na;B40710H,0 ve UO,(NOs), miktarlarini degistirerek etkin atom numarasint 25,0-



58,0 keV enerji araliginda belirlediler. Sidhu et al. (2012) anilin (C¢HsNH,),
siklohegzan (CgH;2), gliserin (C3Hs(OH)3), butil alkol (N-(C4HoOH)), dimetil stilfoksit
(CoH6OS), metil-etil-keton (C4HgO), ksilen (CgHjp), acetophenone (CgHzO) ve trietil
amin (C¢H;sN) gibi diislik atom numarali ve dozimetrik 6neme sahip olan bilesiklerde
59,54 keV foton enerjisini kullanarak etkin atom numarasini belirlediler. Murty et al.
(1999); foton tesir kesitinin atom numarasina bagliligini incelemek i¢in doku benzeri
materyaller izerinde ¢alistilar. Doku benzeri materyallerin 13-60 keV enerji aralifinda
kiitle sogurma katsayilarini belirleyerek etkin atom numaralarini hesapladilar. White
(1977); foton ve elektron etkilesimlerinin atom numarasina baglilig1 tizerine dnemli bir
calisma yapmistir. Bu calismada biyolojik dokular ve bunlarin bilesenleri {izerine
sonuglar elde edilmigtir. White, foton etkilesimlerinde tiim azaltma ve enerji sogurma
tesir kesitlerini dikkate alarak atom numarasina bagli olan tablolar hazirlamistir. Gill et
al. (1998); ilk kez kaya ve cam numunelerin etkin atom numarastni belirlediler. Han ve
Demir (2009); Ti, Ni ve TixNi;x (x=0,7; 0,6; 0,5; 0.4 ve 0,3) alasimlar i¢in 22,1; 25,0;
59,5 ve 88,0 keV enerji degerlerinde etkin atom numarasi, etkin elektron sayisi, toplam
atomik ve elektronik tesir kesitlerini teorik ve deneysel olarak belirlediler. Deneysel
¢alismada 'Cd ve **'Am radyoaktif kaynaklar kullamildi. Han ez al. (2012); toplam
etkilesim tesir kesiti i¢in yeni, giivenilir ve pratik bir yol Onererek 3d gecis
metallerinden olan Ti, Cr, Fe, Co, Ni ve Cu elementlerinden olusan alasimlarin etkin
atom numaralarini yart deneysel metotla elde ettiler. Kaewkhao (2008); Cu/Zn
alasimlarinin kiitle sogurma katsayilarini, toplam etkilesim tesir kesitlerini, etkin atom
numarasini, etkin elektron yogunlugunu ve ortalama serbest yollarini karisim kuralint
kullanarak 356, 511, 662, 835 ve 1275 keV enerjili fotonlarla belirlediler.
Manohara et al. (2008); bazi yagh asitlerde ve karbonhidratlarda kerma degerlerini,
etkin elektron yogunluklarmi ve etkin atom numaralarini 1 keV-100 GeV enerji
araliginda belirlediler. Gowda et al. (2005); bazi aminoasitler (glisine, alanine, serine,
valine, threonine, leucine, isoleucine, aspartic asit, lysine, glutamic asit, histidine,
phenylalanine, arginine, tyrosine, tryptophane) ve sekerler (arabinose, ribose, glucose,
galactose, mannose, fructose, rhamnose, maltose, melibiose, melezitose ve rafﬁﬁose)
icin 30,8; 35,0; 81,0, 145; 276,4;, 302,9; 356; 383,9; 661,6; 1173 ve 1332,5 keV
enerjilerinde etkin atom numarasi ve elektron yogunluklarini belirlediler. Mukaide ef al.

(2011); dugik atom numarali elementler olan H, C, N ve O iceren biyolojik



numunelerde etkin atom numarasini tarama tipli X-151n1 goriintileme sistemi kullanarak
1-10 keV enerji aralifinda belirlediler. Murty et al. (2000) farkli karigim oranli W/Cu

alagimlarinda etkin atom numaralarini 59,5-383.8 keV enerji araliginda belirlediler.

Etkin atom numarasini belirlemek icin kullanilan bir diger yontem sagilma (Compton ve
koherent) siddetlerinin oramidir. Bu yontemde, dedektér verimi ve 6z soZurma
duzeltmesi faktorlerine ihtiya¢ duyulmaktadir. Sagilma siddetlerinin oraniyla etkin atom
numarasinin belirlendigi calismalar literatlirde mevcuttur (Singh et al. 2007a, 2007b,
2010; Antoniassi et al. 2011; Igelli 2006; Duvauchelle ef al. 1999; Kumar ve Umesh
2011; Kumar ef al. 2010).

Singh e al. (2007a); 20 mCi aktiflige sahip '*'Ce radyoaktif kaynagmdan yayinlanan
145 keV enerjili gama 1smlarim kullanarak sacilma acistnin 70° oldugu deney
geometrisi ile atom numarasi 6<7<64 aralifinda olan elementler i¢in X-151n1
spektrumlarini elde ettiler. Spektrumlarda Compton ve koherent sacilan fotonlarin
olusturdugu tepelerinin altinda kalan alanlar1 oranlayarak etkin atom numarasini
hesapladilar. Singh et al. (2007b); sagilma agisinin 50° oldugu deney geometrisinde
akrilik ve bakalit numuneleri icin **’Hg kaynagindan yayinlanan 279 keV enerjili
fotonlart kullanarak etkin atom numaralarint belirlediler. Singh ef al. (2010); bir diger
calismalarinda ise bilesik yapilart bilinen bazi nadir toprak elementlerinin etkin atom
numaralarini  belirlediler. Bu amagla atom numarast 6</<82 aralifinda olan
elementlerden 59,54 keV enerjili fotonlar1 90”lik sagilmaya ugratilarak X-1gm1
spektrumlarim elde ettiler. Bu spektrumda Compton ve koherent sagilan fotonlarin
olusturdugu tepelerin altinda kalan alanlar1 belirleyerek numune ig¢in 6z sogurma
diizeltmesi, dedektdr i¢in fotopik verim diizeltmesi ve hava i¢in 6z sogurma diizeltmesi
yaptilar. Atom numarasina karsilik Compton ve koherent tepelerin alanlarmin oraninin
cizildigi grafikte fit egrisinin belirlenmesiyle etkin atom numarasini belirlediler.
Antoniassi et al. (2011); yaptiklar1 ¢alismada normal (adipose ve fibroglandular), iyi
huylu (fibroadenoma) ve kotii huylu (ductal carcinoma) gégtis dokularinda etkin atom
numaralarimin degisimini incelediler. Etkin atom numaralarimi belirlerken bahsedilen

sacilma tepelerinin oranlarlarindan faydalandilar. Bunun igin X-1s1mm1 tliplinde elde



edilen 17.44 keV enerjili X-1gmlarim ve 90°lik sagilma agisint kullandilar. Her gogiis
dokusu icin farkli etkin atom numarasinin elde edilmesini numunelerdeki C ve H
atomlarinin elemental yogunluk farklariyla acikladirlar. Igelli (2006); Sb,O;, BaO,
La;Os;, CeO, ve Nd,Os bilesiklerinde Compton ve koherent tepelerinin oranindan
faydalanarak etkin atom numarasin belirledi. Bu ¢alismada Igelli, 59,54 keV enerjili
fotonlar1 60°lik agida sacilmaya ugratarak X-ismm spektrumlarii elde etmistir.
Duvauchelle ef al. (1999); suda homojen olarak ¢oziinebilen 8 tuzdan 80 sivi numune
hazirladilar. Bu sivi numuneler igerisinde aliiminyum, potasyum, demir, kalsiyum,
bakir, ¢inko, iyot ve gadolinyum elementleri bulunmaktaydi. Bu numuneler icin
EDXRF spektrometresinde Compton ve koherent sagilan fotonlarin olusturdugu
tepelerin alanlart oranindan faydalanarak etkin atom numaralarini belirlediler. Kumar ve
Umesh (2011); sagilma agisini 50°-100° aralifinda secerek Klein-Nishina sagilma tesir
kesitini teorik olarak elde edilmesine dayali olarak 280-1150 keV enerji araliginda
hesapladi. Ayrica bu c¢alismada kullanilan kompozit materyallerin etkin atom
numaralarint Compton sagilmasiyla bulunmasi i¢in yeni bir yontem gelistirdiler. Atom
numarasit 1<Z<56 olan elementleri igeren bilesiklerin etkin atom numaralarini {i¢ farkl
sa¢ilma agisinda (60°, 80°, 100°) ve ti¢ farkli kaynak enerjisinde (279,1; 661,6 ve 1115,5
keV) belirlediler. Kullandiklart bu metot farkli inorganik bilesiklerin etkin atom
numaralarini belirlemede uygun sonuglar verdi. Kumar ve Umesh her {i¢ enerjide farkh
bilesiklerden elde ettikleri etkin atom numaralarinin ilging bir sekilde ilgili
bilesiklerdeki toplam elektron sayisiyla ayni oldugunu sonucuna ulagtilar. Kumar et al.
(2010); H, C, N ve O igeren bilesikler icin 280-1150 keV enerji araliinda etkin atom
numarasim hesapladilar. Bu ¢alisma i¢in Be, C, Mg, Al, Ca ve Ti elementlerinden 60°,
80° ve 100° sagilma agllérlnda Compton sag¢ilma deneyi gerceklestirdiler. Calismalart
sonucunda kullandiklart radyoaktif kaynak enerjisinin etkin atom numarasinin

belirlenmesinde ¢ok 6nemli bir parametre oldugu sonucuna vardilar.

Atom numarasi 21 olan skandiyum ile atom numarast 71 olan lutesyum arasinda yer
alan 17 element nadir toprak elementleri olarak bilinmektedir. Nadir toprak elementleri
ham petroliin rafinasyonunda katalizér olarak, cam ve seramik sanayisinde

renklendirici, parlatict olarak ve metalurjide stiper alagimlar elde etmek ig¢in
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kullamlmaktadir. Stirekli miknatislarin tiretiminde sentetik kristal lazerlerde ve oksijen
sensorlerinde, kullanilmakta olan bu elementler ve oksitli bilesikleri bu tez ¢alismasinda
etkin atom numaralarmin iki farkli yontemle belirlenmesi ve Kkarsilastirilmasinin
yapilmas: amaciyla kullamlmistir. Etkin atom numaralarinin  belirlenmesi i¢in
literatlirde mevcut olan calismalar incelendiginde sogurma ve sacilma yontemlerinin bir

arada kullanildig1 ¢alismalara rastlanmamastir.

Tez caligsmasi ti¢ asamada tamamlanmistir. Etkin atom numaralarinin gama 1ginlart
sacilmasindan istifade ile bulunmasi icin Oncelikle atom numaras: 4<7<82 araliginda
olan saf elementler temin edilerek bir kalibrasyon egrisi hazirlanmistir. Bu egri; Be, C,
Al, Si, Ca, Ti, V, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, Y, Zr, Nb, Mo, Ru, Rh, Pd, Ag, Cd, In, Sn, Ta,
Au, Pb, Er, Gd, Dy ve Yb elementlerinin atom numaralarina karsilik Compton ve
koherent siddet oranlarmin cizilmesinden ibarettir. Bu calismanin yapilmasinda

hazirlanan deney geometrisinde uyarict kaynak olarak 5 Ci’lik 241

Am halka kaynak ve
dedektor olarak HPGe dedektdr kullamlmistir. Sag¢ilma acgis1 160°  dereceye
ayarlanmistir.  Ayni  deney geometrisinde nadir toprak elementlerinin oksitli
bilesiklerinin (Sc;Os, Y203, La,035, CerOs, P05, NdyO3, Smy03, Eu, 03, Euy O3, Gd,0s,
TbsO7, H0203, EryO3, Tm0;, Yby03, LuyO3) Compton ve koherent tepelerinin siddet
oranlan elde edilerek, hazirlanan kalibrasyon egrisi yardimiyla etkin atom numaralari
tespit edilmistir. Tez calismasinin ikinci agsamasinda ise nadir toprak elementlerinin

etkin atom numaralarimi bulmak i¢in sogurma yontemi kullanilmistir. Her iki yontemle

elde edilen veriler birbirleriyle karsilastiriimistir.

Calismanin tglincli asamasinda; bakir, kalay ve seryum elementlerinin  bazi
bilesiklerinde Kg/K, siddet oranlarina kimyasal etki incelenmistir. Bakir, kalay ve
seryum bilegiklerinden yapilan pelletlerden, 5 Ci’lik *'Am halka kaynak ve HPGe
dedektor kullanilarak spektrumlar elde edilmistir. Karakteristik X-1511 tepelerinde
meydana gelen kayma ve siddet degisikligi kayit edilerek hesaplamalar yapilmistir.
Deney sonucunda elde edilen bulgular, daha 6nce yapilmis ¢alismalar ve teorik degerler

ile karsilastirmali olarak tablolarda sunulmustur.
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2.1. Nadir Toprak Elementlerinin Ozellikleri

Lantanitler grubunu meydana getiren elementlerle, sembolleri ve en muhtemel elektron
konfigiirasyonlar1 Cizelge 2.1.’de verilmistir. Elementlerin, notral atomlarimin elektron
konfiglirasyonlarindan belli oldugu gibi lantanitlerin hepsinde en ¢ok rastlanan
yiitkseltgenme basamagi +3°diir. Bu yiikseltgenme basamagi, 6s seviyesinden 2 elektron

ve 5d seviyesinden 1 elektron verilmesiyle (varsa) veya 6s seviyesinden 2 elektron ve 4f

seviyesinden 1 elektron (5d seviyesinde elektron yoksa) verilmesiyle olusur.

Cizelge 2.1. Lantanitler

Element Sembol Atom Miimkiin olan elektron Yiikseltgenme
numarast konfigiirasyonu basamagi

Lantanyum La 57 2.8,18,18,55°5p°5d 65" +3
Seryum Ce 58 .4P6s° +3, +4
Prasedyum Pr 59 ...Af6s +3, +4
Neodmiyum Nd 60 ..Af'6s’ +3
Prometyum Pm 61 ...4f65> +3
Samaryum Sm 62 ...4f%s +2
Europyum Eu 63 ..4f'6s" +2,+3
Gadolinyum Gd 64 ...4f5d 657 +2,43
Terbiyum Tb 65 ...4F6s" +3
Disprosiyum Dy 66 ..4f%s’ +3, +4
Holmiyum Ho 67 ..4f 6 +3
Erbiyum Er 68 ...Af%6¢7 +3
Thulyum Tm 69 ..4f76s" +3
Yitterbiyum Yb 70 . Af%es +3
Lutesyum Lu 71 ...4f%5d" 657 +3

Kararli olmayan prometyum harig, biitiin lantanitler dogada bir arada bulunurlar. i¢inde

en ¢cok bulunduklan filiz, karigik bir fosfat filizi olan monazittir. Lantanitler grup olarak
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¢cok az bulunurlar. En bol olan seryumdur, seryum yerkabugunda agirlikga milyonda 3
oraninda bulunur. Kimyasal ozelliklerinin benzer olmalari nedeniyle lantanitleri
birbirlerinden aymrmak ¢ok glictiir. Ayirma islemi, tekrar tekrar yapilan fraksiyonlu
kristallendirmeyle veya son zamanlarda bulunan iyon degistirme teknigiyle
yapilabilmektedir. Her iki yontemin temel esasi, +3 yiikli iyonlarin yarigaplari

arasindaki cok kigiik farktan ileri gelen ¢6ziinme, kompleks teskil etme ve hidratlagma
ozelliklerine dayanmaktadir. Elementten elemente iyon yaricapt La”™ da 1,06 4 ile
baglar ve Lu™ de 0,85 4 ile sona erer. Lantandan lutesyuma dogru gidildikce iyonlarm

yarigaplart yaklasik olarak 0,02 4 oraminda kiigiiliir. Boyle bir yargap kiigiilmesine
“Lantanit bliziilmesi” denir. Lantanit biiziilmesinin nedeni, 4f alt tabakasinin adim adim
dolmasina paralel olarak ¢ekirdek yiikiinlin artmasindandir. Lantanit biizlilmesi,
lantanitlerin ayrimlarina imkan sagladigindan dolayr onemlidir. Ayrica, lantanit
serisinden sonra ve Once gelen elementlerin kimyasal 6zelliklerinin belirlenmesinde de
énemli rol oynamaktadir. Ornegin, zirkonyumun atom numarasi 40, hafniyumun ise 72
olmasma ragmen kimyasal o6zellikleri birbirlerine c¢ok yakindir. Cilinkii lantanit
buizilmesi, periyodik sistemde diisey gruplarda daima gorilen yarigap biiylimesini
durdurmus ve dolayisi ile atom numarast 72 olan hafniyum atom yari¢apini, atom
numarast kendisininkinden ¢ok kiiclik olan zirkonyumun atom yarigapina

yaklastirmistir.

Lantanitler gri renkli, yumusak ve elektrigi iyi ileten metallerdir. Ornegin lantanyumun
iletkenligi 1,7x10%ohm.cm™ dir. Suyla ve hava oksijeniyle siddetli reaksiyon gosterir.
4f alt tabakalart dolmamis elementler olduklarindan, lantanitlerin bilesikleri genellikle
paramanyetik 6zellik gosterirler. f elektronlari, d elektronlarindan farkli olarak spin
manyetik momentine ek olarak orbital manyetik momentine de sahiptirler. f
elektronlarimin manyetik momentleri bu iki momentin toplamidir. Orbital manyetik
momentinin hesaplanmast oldukca gilictlir. Bu manyetik moment Gd(4f) i¢in sifir ve
Ho(4f'%) i¢in 5,7 Bohr’dur. Diger bir ifadeyle, manyetik momentin sadece spinden
ileri geldigi kabul edilerek kullanilan formiil, d elektronlar1 i¢in iyi neticeler vermesine
ragmen, f elektronlu lantanitlerde hi¢ de iyi neticeler vermez. Bunun sebebi, d

elektronlarinin ligandlarla etkilesime girmesi ve dolayisi ile disaridan uygulanan
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manyetik alanla yonlenmeleri, buna karsilik iyonlarda daha derinlerde bulunan f

elektronlarinin ligandlarla kolaylikla etkilesime girmemeleridir.

2.2. Lantanit Biiziilmesi

Sekil 2.1.°de goriilen periyodik cetvelde, bir grupta agagi dogru inildik¢e fazladan dolu
olan elektron kabuklarindan dolayr kovalent ve iyonik yaricapin azaldigi gozlemlenir.
Aymni zamanda bir periyot boyunca soldan saga dogru gidildiginde de kovalent ve iyonik
yarigapin azaldigi gézlemlenir. Bu durum, fazladan orbital elektronlarinin niikleer yiikii
tam olarak perdeleyememesinden kaynaklanmaktadir. Perdelenmenin az olmasindan
dolayr da elektronlar niikleer yitke gére daha cok ¢ekilirler. Elektronlarin perdeleme
etkisi s>p>d>f dlizenine goredir. Bir elementten digerine biiziilme miktar1 olduke¢a

kiiciiktlir. Ce’dan Lu’a kadar olan 14 lantanit elementi tizerindeki etki yaklagik olarak

0,2;1 kadardir ve bu etki “Lantanit blizilmesi” olarak bilinir.

H Ha
U | Be Blo | N o F |ne
Ma | Mg Wols e s o
K| Ca S Ti W S | Me | Fe | Do Wil Cu | Zn [ Ga |Ge | As | Bs Bir ®r
o | & | ¥ |2z |[No|Me |Te |Ru |Ah |Pd |Ag Cd [ in |80 35 |Te | 1 | X
cs | 3a 3\ i | Ta | w lre Jos [ w | jaw b | T e | B | e | A | An
FrolRa |\ | = Do | S |8h|ss | M "

i
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Sekil 2.1. Periyodik cetvel.

Ce’dan Lu’a kadar olan tiim lantanit elementlerinin sertligi, erime ve kaynama noktalar:
artmaktadir. Bu durum, atomlar arasi etkilesimin, boyutun kiigtilmesine bagli olarak

artmasindan kaynaklanmaktadir.
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Bir iyonun 6zelligi boyutuna ve yiikiine baglidir. Ln™ (Ln = La, Ce, Pr,..) lantanit
iyonlar1 diger elementlere gore ¢ok diisiik degerlerde degisim gostermektedir. Ayrica,
yiikleri ve kimyasal 6zellikleri oldukea benzerdir. Lu™ iyonu en kiiciik iyon oldugu icin
en agir hidrattir. Lantanitler ¢cok fazla bilesik formunda bulunmamasina ragmen, Lu™
en kiiciik iyon oldugu icin Lu™ formundaki bilesikler ¢cok kuvvetlidirler. La™ ve Ce™

en bliylik iyon olduklarindan La(OH); ve Ce(OH); bilesikleri ¢ok kuvvetli bazlardir.

Cizelge 2.2. Sc™, Y*, La™ ve Ln"™ iyonlarinin iyonik yaricaplari (4).

La Ce Pr

1,032 | 1,02 | 0,99

z

e
NoE =N
o0
W

Pm | Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu

097 | 0,958 | 0,947 | 0,938 | 0,923 | 0,912 | 0,901 | 0,890 | 0,880 | 0,868 | 0,861

Lantanit biizlilmesi, Y’den Once gecis serisindeki son 4 elementin yarigapinin
azalmasina neden olur. Ozellikle Dy™ ve Ho™ olmak iizere olduk¢a hafif lantanit
iyonlarmm boyutu, Y™ ile benzer oldugundan kimyasal ozellikleri de oldukea
benzerdir. Bu durumun bir sonucu olarak bu serideki elementleri birbirlerinden ayirmak
oldukga zordur. Biiziilmeden dolay1, 3d ge¢is serisini takip eden lantanit serisi boyunca

boyut beklenenden dikkate deger 6l¢lide daha kiigtiktir.

Ln,O; gibi lantanitlerin ikili bilesikleri, tipik koordinasyon sayis1 7 (veya 6 ve 7’nin
karisimi) olan Ln™ iyonlarindan dolay1 oldukca karmasik bir yapiya sahiptir. Bununla
ilgili birka¢ yapt A-, B- ve C-Ln,O; olarak ifade edilebilir ve oksitlerin bir¢ogu

sicakligin degismesiyle yapilar arasinda gecisler sonucunda polimorfiktir.

Koordinasyon geometrileri lantanit iyonlarimin yarigaplariyla belirlenir. Yapilarda
ortalama katyon koordinasyon sayisi, azalan iyonik yaricap ile azalir. Ornegin La,O;3
i¢indeki La™ iyonunun koordinasyon sayisi 7°dir ve LuyOs igindeki Lu™ iyonunun

koordinasyon sayist 6’dir.
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2.3. X-Isinlar:

Wilhelm Conrad Rontgen 1895°de madde tizerine diisen hizli elektronlarin, bilinmeyen
tabiatli son derece girici 1simalar meydana getirdigini gozlemisti. Mahiyetleri tam
olarak bilinmedigi i¢in X-1sinlar1 diye adlandirilan bu 1ginlarnn giricilik ve siddetlerinin
baslangictaki elektronlarin hizlariyla dogru orantili oldugu yani elektronlar ne kadar
hizli ise olusan X-iginlariin da o kadar girici ve siddetli oldugu tespit edilmisti. Bir
madde iizerine diisen 151k etkisiyle maddeden elektron sokiilmesi temeline dayanan
fotoelektrik olay, fotonlarin elektronlara enerji aktarabilecegini ve bu enerjiyi soguran
elektronlarin serbest kalarak harekete gecebilecegini gostermistir. X-15inlarinin kesfi ile
bu olayin tersinin de mimkin olabilecegi yani hareketli bir elektronun kinetik

enerjisinin tim{iniin veya bir kisminin bir fotona doniisebilecegi anlasilmistir.

Elektromanyetik kuram, ivmeli bir elektrik yikiniin elektromanyetik dalga
yayimlamasini ongoriir. Aniden durdurulan hizhi bir elektron da tabii ki ivmeli hareket
yapar, dolayisiyla elektronun durdurulmasiyla olusan X-isinlar1 da elektromanyetik
dalgalardir. Bu elektromanyetik dalgalarin yani X-isinlarimin elektrik ve manyetik
alanlar icinde bir sapmaya ugramadan dogru yollar boyunca ilerledigi, saydam olmayan
maddeler i¢inden kolayca gectigi, fosforlu maddelerin parlamasina yol agtig1 ve fotograf
plakalarina etki ettigi, kesiflerinden kisa siire sonra bulunmustu. X-1smlarinin dalga
tabiati ilk kez 1906’da, bunlarin polarizasyonunu gostermeyi basaran Barkla tarafindan
ortaya konulmustur. Barkla nin deney diizenegi Sekil 2.2°de verilmistir. Barkla’nin
deneyi, X-1sinlarinin elektromanyetik dalgalar oldugu kabuli altinda ¢oztimlenebilir.
Deneyde -z yoniinde kutuplanmamis (polarize olmamis) bir X-15mn1 demeti soldaki
kii¢iik bir karbon blok tizerine diiser. Bu 1sinlar karbon tarafindan sagilir. Bu demektir
ki, karbon atomlarr icerisindeki elektronlar X-1sinlarinin elektrik vektorleri tarafindan
titresime gecirilir ve sonra yeniden isima yaparlar. Bir elektromanyetik dalgadaki
elektrik alan vektorii dalganin yayilma dogrultusuna dik oldugundan, ilk X-isinlari
yalnizca x-y diizlemi i¢inde kalan elektrik alan vektorleri ihtiva eder. + x yoniinde
sacilan X-1s1n1, yalnizca y dogrultusunda elektrik vektoriine sahip olabilir ve bu nedenle

diizlem polarize olmustur. Bu polarizasyonu gdstermek i¢in, 15inin yolu lizerine sagdaki
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gibi bir baska karbon blok konur. Bu bloktaki elektronlar, y dogrultusunda titresmekle
kisitlanmistir ve bu nedenle, yalnizca x-z diizlemi i¢inde yayilan X-1sinlari isir, y
dogrultusunda 1s1ma olmaz. Sagilan X-1smlarimn x—z diizlemi disinda gézlenemeyisi X-

1sinlarinin dalga 6zelligini dogrular.
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Sekil 2.2. X-1g11 polarizasyonunu gosteren Barkla deneyi.

X-smlarinin - dalgaboylarint - 6lgmek i¢in  bir kirtmim deneyinin ideal olacag:
distintilmtstii. Bir kirinim deneyinde doyurucu sonuglar alabilmek ic¢in kirmmm
agindaki iki komsu ¢izgi arasindaki mesafenin 15181n dalgaboyu ile ayni mertebede
olmas1 gerekir. Fakat X-isinlart i¢in Onerilen dalgaboylari ¢ok kiiclik oldugu i¢in X-
isinlarinin - gerektirdigi dar araliklarla kirmim aglart yapmak o donem i¢in mevcut
sistemlerle miimkiin degildi. 1912°de Max Von Laue X-isinlart igin Onerilen
dalgaboylarinin  bir kristalde birbirine komsu iki atom arasindaki uzaklikla
kiyaslanabilecegini ileri stirdii ve orgiileri ti¢ boyutlu bir kirmim ag1 gibi davranacak
olan kristallerin X-1ginlarim kirinima ugratmak icin kullanilmalarini 6nerdi. Daha sonra
yapilan deneylerde X-isinlarinin dalga tabiati basariyla gosterildi. X-1smlarinin
dalgaboylar1 1,3x10"'-4.8x10"" m araligindadir. Simflandirma amaci ile, bugiin

dalgaboylar1 yaklasik 10"°~10®m araliginda olan elektromanyetik 1simalar X-isinlari
Yy
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olarak dikkate alinmaktadir. Goriiniir 1518a kiyasla 10 kat daha kii¢iik dalgaboyuna

sahip olan X-iginlari, goriinlir 1s1ktan 10*kat daha enerjiktirler.

Elektromanyetik yayimlama kaynagina gore yapilan smiflandirmada goére gama
isinlarindan radyo dalgalarina kadar yayilmis stirekli 1g1ma dizisine elektromanyetik
spektrum denir. Elektromanyetik 1simalarin fiziksel oOzellikleri biitin spektrumda
aynidir. Ayni hiz ve aynmi elektromanyetik tabiata sahip olan bu 1simalar arasindaki fark
dalgaboylaridir (frekanslaridir). X-isinlari, nitelik itibariyle stirekli X-1ginlari ve

karakteristik (veya ¢izgi) X-1sinlart olmak tizere iki grupta incelenebilir.
2.3.1. Karakteristik X-Ismlari

Bir atomda elektronlar atomun merkezinde bulunan ¢ekirdek etrafinda yoriinge olarak
adlandirilan enerji katmanlarinda dolanirlar. Her bir elektronun hizindan kaynaklanan
bir kinetik enerjisi ve ¢ekirdekten uzakligina bagli olarak da sahip oldugu bir potansiyel
enerjisi vardir. Bu nedenle enerji diizeylerinde hareket eden elektronlarin kinetik ve
potansiyel enerjilerinin toplamina egit olan enerjilerinden s6z etmek mimkiindiir.
Elektronlarin sahip olduklar enerji i¢ tabakalardan dis tabakalara dogru gidildikce artar.
Bu sayede c¢ekirdek c¢evresindeki elektronlar yiiksek hizlarla donmelerine ragmen
konumlarini muhafaza ederler. Bu elektronlarin uzaysal konumlari herhangi bir enerji
etkisi ile bozulursa i¢ tabakalara veya dis tabakalara dogru elektron gegisleri olur.
Atomun herhangi bir i¢ tabakasindan sokiilen elektronun yerinde kalan bosluk, {ist
tabakadaki elektronlar tarafindan belli geg¢is kurallarina ve enerjinin minimumlugu
prensibine uygun olarak doldurulur. Boyle bir doldurma sirasinda enerji farki bir X-151m1
fotonu olarak yayimlanir. Bu foton yayimlandig1 malzemeye has 6zellikler tasidig icin

o elementin karakteristik X-151n1 olarak adlandirilir.

Atomlar, elektron yoriingeleri arasindaki enerji farkina esit enerjiyl sogurarak veya
yvayimlayarak kuantum mekanigi ile agiklanabilen izinli yorlingeler arasinda gecisler
yapabilirler. Atomun enerji sogurarak {ist seviyelere ¢ikmasi uyarma (excitation),

uyarilmis elektronun enerji yayimlayarak temel hale geg¢mesi ise uyarilmishiktan
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kurtulma (de-excitation) olarak adlandirilir. Uyarilmisliktan kurtulma tek bir basamakta
olabilecegi gibi birka¢ basamakta da olabilir ve her bir geciste seviyeler arasi enerji
farkina esit degerde enerji tastyan bir foton (karakteristik X-1gin1) yayimlanir. Bunlar
spektrumda karakteristik ¢izgiler denilen K, Kg, L,, Lo, Lp, Ly, Ly, Mo, M, ... ¢izgilerini
olustururlar. Herhangi bir tabaka veya alt tabakadaki bir bosluk iist tabakalardan bir
elektron ile dolduruldugu zaman yaymmlanan X-ginlarinin Siegbahn ve IUPAC

gosterimleri Cizelge 2.3de verilmistir.

Bir atomun K kabugunda meydana getirilen elektron boslugu sayet L kabugunda
bulunan bir elektron tarafindan doldurulacak olursa, boyle bir elektron gegisi sonucunda
yayimlanan fotonun frekansi, karakteristik spektrumunun K@, ¢izgisine karsilik gelir. K
kabugundaki bosluk M kabugundaki bir elektron tarafindan doldurulursa Kz c¢izgisine
karsilik gelen fotonlar yayimlamir. Sayet hedef metali {izerine c¢arpan elektronlarin
enerjileri K kabugundan elektron sokecek kadar biiyiik degilse, L, M, N,

kabuklarindan birinden bir elektron sokiilebilir ve bu kez K kabuguna benzer olarak L
kabugunda meydana gelen boslugun M, N, ... kabuklarindaki elektronlarla doldurulmasi
esnasinda L;, L,, Lp, ..., M kabugu i¢in M,, My, M,, ... ve N kabugu i¢in N,, Ny, ...
cizgileri kisaca L, M ve N serileri ortaya ¢ikmis olur. Ilgili elektron gegisleri sonucunda

K tabakasindan yayimlanan karakteristik X-1sinlar1 Sekil 2.4’de verilmistir.

2.3.2. Siirekli X-1smlar1

Stirekli X-1s1nlart; elektronlar, protonlar veya o parcaciklari gibi yiiksek enerjili, yiikli
parcaciklarin agir ¢ekirdeklerin Coulomb alanindan gecerken enerji kaybetmeleri bir
baska deyisle niikleer sagilmalarla hedef igerisinde adim-adim yavaslatilmalar: sonucu
meydana gelirler. Strekli X-smlarmin  olusumu  Sekil 2.3’de sematik olarak

gosterilmistir.

Bu etkilesmede yiklii parcacigin 1sidig enerji, stirekli spektrum veya Bremsstrahlung
(frenleme radyasyonu) spektrumu olarak isimlendirilir. Strekli X-151mn1 spektrumlar:

genis bir frekans araligini kapsayan stirekli bir 1s1maya kargilik gelmektedir. Bu nedenle
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siirekli X-isinlarina beyaz X-ismlari da denir. Strekli X-15m1 emisyonu, klasik
elektromanyetik teoriye gore soyle agiklanabilir. Ivmeli hareket eden yiikler
elektromanyetik 1simada bulunurlar. Yiiksek enerjili elektronlar bir hedefe carptiklar:
zaman bu elektronlarin enerjilerinin %1°1 stirekli X-1sinlarinin olusmasina yol agar.

Stirekli X-1sinlarinin tiretilmesinde X-151m1 tiipleri temel kaynaktir.

%,
s

{yavag)

Sekil 2.3. Stirekli X-151n1 olusum mekanizmasi.

Hedefe (bir X-1511 tliplinde anoda) ¢arpan elektronlardan ¢ok az bir kismi enerjilerini
bir defada ve timiyle bir X-isim1 fotonu olarak yayimlayabilir. Bu elektronlar
maksimum frekansli (minimum dalgaboylu) 1s1malari olustururlar. Minimum dalgaboyu
(A4

‘min

) hedef tizerine gelen elektronun tiim kinetik enerjisini (£ =eV,) tek bir fotona

vermesine karsilik geldigine gére ve £ =hc/A, ,  yaymmlanan X-1smninm enerjisi

olmak iizere, A . i¢in;

he ) hc
—=eV =, = (2.1)
/“min € I/o

yazilabilir. Bir X-igmm tiipiinde elektronlarla meydana getirilen stirekli X-1s51n1

spektrumu, uyarict elektronlarin maksimum enerjilerine karsiik gelen, ;. kisa

dalgaboyu sinirtyla karakterize edilir. Burada, # Planck sabiti (6,62}(10'2 Tergs), ¢ 151k
hizi, e elektronun yiikli ve Vo ise tiipe uygulanan potansiyeldir. Kisa dalgaboyu sinir

ile uygulanan potansiyel arasindaki bu iliski Duane-Hunt kanunu olarak bilinir.



Sirekli 1s1ma ihtimali ( p); paq’Z°T /M, ifadesi ile verilir. Burada, ¢ elektron yiikii
cinsinden par¢acigin yiikii, Z hedef maddesinin atom numarasi, 7 pargacigin kinetik
enerjisi ve M, ise pargacigin durgun kiitlesidir. Protonlar ve agir pargaciklar elektron
kiitlesine gore daha biyilik kiitleye sahip olduklarindan nispeten daha az isirlar. Bu
nedenle protonlarin meydana getirdigi strekli X-1is1mm1 spektrumunun  siddeti
elektronlarin meydana getirdiginden dort milyon kez daha kiigtiktiir. Bir X-1s51n1 tlipiinde
toplam siddet, tip voltaji ve hedef maddesinin atom numarasi (Z) ile orantilidir. Bir X-

1511 tliplinde elektronlar tarafindan meydana getirilen siirekli X-151m1 spektrumu 2, ve

/?"max ile karakterize edilir. Kisa dalga boyu limiti 4,

min

‘in altinda radyasyon goézlenmez.

aklasik olarak A “in 3/2°si kadardir (4, 0 4, 3/2)

max

Maksimum siddetin dalgaboyu 4

max y

. Stirekli X-1s1nlart i¢in siddet dagilima;

27
L

[(Wd=KiZ {-}i——l} L (2.2)

(A
“min

ifadesi ile verilir. Kramer formiilii olarak bilinen bu ifadede; K orant1 katsayist ve i
akimdir. Bu ifadeden goriildiigi gibi siddet dagilimi tlip akimi ve atom numarasi ile

orantilidir.
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Sekil 2.4. Bir atomda ilgili elektron gegisleri sonucu yayimlanan karakteristik K
tabakas1 X-1sinlari.
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2.4. Gama ve X-1smlarmin Madde ile Etkilesmesi

Elektromanyetik radyasyonun madde ile etkilesmesi sonucunda Sekil 2.5°de gosterilen
olaylar meydana gelir. Bunlar, sa¢ilma (Compton sagilmasi ve koherent sacilma), ¢ift
olusumu ve fotoelektrik olaydir. Bu olaylarin meydana gelme ihtimaliyeti foton enerjisi
ile degismektedir. Fotoelektrik olay 0,001 MeV ile 0,5 MeV arasinda etkin iken,
sacilma olayr 0,1 MeV ve 0,5 MeV arasinda daha etkindir. Cift olusumu olay1 ise 1,02

MeV’den baglar ve artan foton enerjisi ile artar.

Fotoeiaidd otk g
5
(ek,'
; \%
%
’i,q/ "rg%k Py
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- / Compton .,
sk \\
T il i
140 GAE iy is.4 i i %41 Fe
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Sekil 2.5. Elektromanyetik radyasyonun madde ile etkilesimi.

2.4.1. Elektromanyetik radyasyonun sogurulmasi

Elektromanyetik radyasyonun sogurulmasinin temel o&zelligi, belli bir kalinliktaki
maddeden gegerken radyasyon siddetinde goriilen azalmadir. Radyasyonun siddetinde
meydana gelen azalma Beer-Lambert yasasina gore sogurucu malzemenin ¢ kalinlig ile
orantilidir. Baslangigtaki siddeti I, olan elektromanyetik radyasyonun bir sogurucu

tabakasindan gectikten sonraki / siddeti

dl =—uldt =1=1e" , (2.3)
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ile verilir. Lineer sogurma katsayisi olan u (cm™); birim yiizeyde, birim kalinlik basina
diisen enerji sogurma kesri olarak tarif edilir ve gelen fotonun enerjisine baglidir. (2.3)

ifadesinden u ic¢in

I,

(2.4)
t

yazilabilir. Lineer sogurma katsayisi g'niin sogurucu maddenin yogunluguna orani

birim zamanda birim kiitle basina sogurulma olarak tanimlanir. Kiitle sogurma katsayisi

(L, =1/ p)
In(l/I
/«lm:% = (tp o) (2.5)

ifadesi ile verilir. Kiitle sogurma katsayisi p/p’nun degeri sogurucu materyalin fiziksel
ozelligine bagli olmadigindan dolayr lineer sogurma katsayist u’den ¢ok daha
onemlidir. Kiitle sogurma katsayisi direkt olarak sogurucu materyalin tabiatini yansitir.
Bu nedenle lineer sogurma katsayisindansa kiitle sogurma katsayisini 6lgmek ¢ok daha

uygundur.

Bir tabakada fotoelektrik olay meydana getirebilen minimum foton enerjisine o
elementin o tabakasina ait sogurma kiyisi denir. Samaryumun sogurma kiyilari ve kiitle

sogurma katsayilarinin enerjinin fonksiyonu olarak degisimi Sekil 2,6’da verilmistir.
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Sekil 2.6. Samaryumun kiitle sogurma katsayilarinin enerji ile degisimi.

2.4.1.a. Kanisim kurah ve bilesikler icin kiitle sogurma katsayisi

Kangim kurali; herhangi bir bilesik, karisim ya da elemental kesri bilinmeyen
materyallere ait toplam kiitle sogurma katsayilarin1 hesaplarken, materyal igerisinde
agirlik kesri bilinen elementlerin kiitle sogurma katsayilarint dikkate alarak hesaplama
yapar. Bu hesaplamada her bir elementin kiitle sogurma katsayisi bilesik icerisindeki
agirlik kesrince toplama eklenir. Bu kuralda materyal icindeki elementler tek tek ele
alinir ve birbirinden bagimsiz kabul edilir. Yani karisim kurali, atomun molekiiler,
kimyasal ya da kristal ¢evresindeki degisimlerden ortaya c¢ikan atomik dalga
fonksiyonundaki degisimleri ihmal eder (Kerur et a/. 1994). Bu durumda toplam

sogurma katsayist,

%= D W (u/p), (2.6)

ile verilir. Burada W , materyal igindeki elementin agirlik kesridir. ( u/ ,0) , materyal

i

icindeki 7. elementin kiitle sogurma katsayisidir.
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2.4.2. Elektromanyetik radyasyonun sa¢ilmasi

Elektromanyetik radyasyonun madde ile etkilesmesi olaylarindan biri olan sacilma,
sag¢ilan 15min enerjisine gore elastik ve elastik olmayan sagilma olarak iki grupta
inceleyebiliriz. Faz iliskileri dikkate alindifinda bu sacilma olaylart koherent ve

inkoherent sagilma olarak da isimlendirilebilir.
2.4.2.a. Koherent sacilma

Koherent sacilma genellikle elastik veya Rayleigh sagilmasiyla esdeger anlamda
kullanilir. Diistik foton enerjilerinde ve yiiksek atom numarali elementlerde daha ¢ok
gorillir. Koherent sacilma (bagli elektrondan rezonans sagilma), fotonun atoma siki
bagli elektronlar tarafindan sacilmasidir. Bu olay, gelen bir foton bagli bir elektron
tizerine diistiiglinde, elektronun atomdan sokiilecek kadar enerji alamadigi hallerde
meydana gelir. Bu ylizden diigiik foton enerjilerinde ve biiylik Z1i agir elementlerde
daha ¢ok meydana gelmektedir. Koherent sagilmada gelen fotonlarin enerji ve
fazlarinda sag¢ilmadan sonra herhangi bir degisiklik meydana gelmez. Gelen fotonla
sacilan fotonun dalgaboylari aynidir. Bu sacgilma olayinda gelen ve sagilan radyasyonun
toplam siddeti, her bir elektron tarafindan sagilan radyasyonun genliklerinin toplam ile
bulunur ve bu toplam kareseldir. Koherent sagilmanin en ¢ok goriilen sekli olan
Rayleigh sacilmanmn tesir kesiti Z° ile orantihdir. Fotonlar atomik elektronlardan
Rayleigh sacilmaya ugradiktan sonra hedef atom degisime ugramadan kalir (Hubbell

and Overbo 1979).
2.4.2.b. inkoherent sacilma

Sa¢ilma olayinda gelen foton ile sacilan fotonun enerjileri arasinda bir fark meydana
geliyorsa bu tlir sagilmaya inkoherent sacilma denir. En ¢ok gbzlemlenen inkoherent
sacilma sekli Compton sacilmasidir. Compton sagilmasi, yliksek enerjili bir fotonun
genellikle durgun ve serbest kabul edilen bir elektrondan veya baglanma enerjisi gelen

foton enerjisine kiyasla kiiclik olan bagli bir elektrondan enerji kaybi ile sagilmasi
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olarak bilinir. Compton sacilmasi 6zellikle valans elektronlarina hassastir. Bu sebepten
dolayr Compton sagilmasi fiziksel ve kimyasal sistemler hakkinda faydal: bilgiler elde
etmek i¢in kullanilmaktadir. Gama 1sinlari bir hedeften Compton sa¢ildiginda, sagilmis
1sinim - hedef elektronlarinin hareketliliginden dolayr Doppler genislemesine ugrar.
Genislemis ¢izgi seklinin analizi olan "Compton Profile" metodu sagici elektronlarinin

momentum dagilimlart hakkinda bilgi saglamaktadir (Dumond 1929).

Sekil 2.7'de goriildiigii gibi v enerjili bir foton durgun kiitlesi m, olan bir serbest
elektron ile carpistign zaman etkilesme, fotonun A0’ (/w'<hl)) enerjisi ve ilk
dogrultusu ile ¥ agist yapacak sekilde sagilmasi, elektronun ise K, kinetik enerjisi ve

6 agis1 ile sagilmasi seklinde olur. Bir elektrondan fotonun Compton sagilmasinda
dalgaboyundaki degisim

M=p—a=t

(1—cosy) (2.7)

myc

ifadesiyle verilir. Burada A4 Compton kaymasi olarak bilinir. (2.7) ifadesinde A/myc

terimi, degeri A.=0,02426 A olan Compton dalgaboyudur.

Geri tepen elektron

hv

Gelen foton

hv'
Sagilan foton

Sekil 2.7. Compton sacilmasi.

Sagilan foton enerjisi (EI); gelen foton enerjisi (EO) ve sacilma agisi (l//) cinsinden
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£,

[

myc”

E, =

(2.8)

seklinde yazilabilir. Burada mocz= 0,511 MeV olan elektronun durgun kiitle enerjisidir.

2.5. Moseley Kanunu

Moseley 1913’te altiminyumdan altina kadar 39 elementin cizgisel spektrumunu
aragtirdi ve spektrumlarin timiinlin dikkate deger bir bicimde birbirlerine benzer
oldugunu belirledi. Cogu durumlarda spektrum, K ve L serileri olmak izere iki ¢izgi
grubundan ibaretti. Belirli bir element icin L ¢izgileri K c¢izgilerinden daha diislik
frekansta olugmakta ve daha agir elementler i¢in diger seriler daha diistik frekanslarda
goriilmekte idi. Moseley her serinin n. ¢izgisinin v, frekansinin hedef elementin Z

atom numarast ile degistigini gézlemledi ve Z’ye karsi v,, grafigini ¢izerek,

N —\[i =k(Z -0) (2.9)

ifadesini elde etti. (2.9) bagintist bir dogru denklemidir ve biitlin X-1g1m1 serileri i¢in
gecerlidir. Moseley kanununa gore bazi spektral ¢izgiler i¢in atom numarast ile frekans

arasindaki iliski Sekil 2.8 de gosterilmigtir.
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VN (Hz109)

Sekil 2.8. Baz1 spektral ¢izgiler igin Moseley ¢izimi.

Bir X-1sm1 tiplinde 151mmim  yliksek enerjili elektronlarla bombardiman edilen bir
hedeften yaymlanir. Moseley hedef atomlar yliksek enerjili elektronlarla bombardiman

edildiginde i¢ (vani siki bagli) elektronlarin koparildigint ileri stirdii.

X-1gmlar1 atomun i¢ elektron diizeylerinden birinde bu sekilde olusturulan bir bosluk
daha tist diizeydeki az siki bagli bir elektron tarafindan doldurulurken yayinlanirlar.
Fakat boslugun olustugu diizeyde veya daha alt diizeylerde bulunan elektronlar, boslugu
doldurmak i¢in harekete gegen elektron ile ¢ekirdek arasindaki ¢ekim kuvvetinin
kiigilmesine neden olurlar. Cekirdegin bir yoriinge elektronuna uyguladigi ¢cekimi, bu
elektron ile ¢ekirdek arasinda kalan diger elektronlar nedeniyle azaltan bu etkiye
perdeleme denir. Perdeleme nedeniyle c¢ekirdek kendi yiikiinden beklenen etkiyi
gostermez ve sanki yikli bir miktar azalmis gibi davranir. Bu yik etkin yik (Z-0)

olarak adlandirilir. Burada o perdeleme sabitidir.

Moseley, Bohr teorisinden hareketle tim elementler i¢in ¢izgi 1s1ma frekansinin

karekokiinlin merkezi etkin yiikiin bir baska deyisle atom numarasinin lineer fonksiyonu
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oldugunu gostermis oldu. Buna gore dogrusal degisim egrisinden yararlanarak c¢izgi
spektrumunun frekansini 6lgmek suretiyle ilgili elementin atom numarasini belirlemek
mimkiindiir. Moseley kanunu elementlerin tiirlerini tayin etmede kullanilan nitel

(kalitatif) analizlerin temelini olusturur.

2.5. Tesir Kesiti

Bir islemin ger¢eklesme ihtimalini tanimlayan tesir kesiti kavrami bir olay i¢in deneysel
olarak Olctilebilen degerler ile onun teorik olarak hesaplanabilen degerlerin
karsilastirilabilmesine imkan tanmimasi nedeniyle, atomik olaylarin ayrintili olarak
incelenebilmesini saglar. Tesir kesiti, foton ile madde arasindaki etkilesmenin tiiriine
gore isimlendirilir. Ornegin foton madde tarafindan soguruluyorsa sogurma tesir kesiti,

madde tarafindan sag¢ilmaya ugratiliyorsa sag¢ilma tesir kesiti ifadeleri kullanilir.

A yizeyine ve dt kalinligina sahip ince bir levha iizerine / siddetiyle gelmekte olan bir
foton demetini diisiinelim. Bu foton demeti ince levhadan gegerken atomlardan birine
cok yaklasmissa, bu atom tarafindan fotonun yutulma ya da sa¢ilma ihtimali vardir.
o nin bir atomu kusatan etkin alan oldugunu varsayalim. Eger gelen foton bu alana
diiserse, foton bu alanla etkilesme yapacaktir. Levhanin birim hacmi basina n tane hedef
atomu olsun (Sekil 2.9). Levha o kadar ince olsun ki, hi¢ghir atom 6teki atom iizerine
binmesin ve bdylece her atomun gelen fotonla ayni 6l¢tide etkilesme ihtimali olsun.
Eger maddenin birim hacminde » tane atom varsa Adt hacminde nAdt tane atom
bulunur. Birim yiizeye diisen atom sayist ise ndt olur. Bir atomun islem gordiigii etkin
alan 0 ise ndt sayida atomun islem gordiigii etkin alan nodf olur. Buna gore toplam

etkin alan nAdodt ile verilir.



30

3
n atom/cm

-
N-dN tane parcacik (ince
levhay1 gecen pargaciklar)

N tane

gelen

pargacik —_— N B ’ >

N /
tesir kesiti/atom dt
Hedef

> Cekirdek Etkilesme
> tesir kesiti

Hedef ile ;

etkilesebilecek >

parcaciklar <

Sekil 2.9. Tesir kesiti ile gelen demetin siddeti arasindaki iliski ve tesir kesitinin
geometrik yorumu.

Toplam etkin alan, madde tizerine gelen fotonun maddeyle etkilesmesi sonucu herhangi
bir olayin meydana geldigi alandir. Toplam etkin alanin toplam yiizey alanina oranina

etkin alan kesri denir. Etkin alan kesri F ile gosterilirse;

Fo Toplametkinalan  nAcdt

T oplam yiizey alani A

F =nodt (2.10)
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olur. Bu nicelik / siddetindeki suanin ince levhadan gegerken siddetinde meydana gelen

degisiklik kesrini temsil eder. Buna gore siddetteki d7 degisimi;

dl = —(nodt)] 2.11)

ifadesi ile verilir. Ifadedeki (-) isareti ¢ kalinlig1 arttikca / siddetinin azalacagini gosterir.

Bu ifadeden hareketle

I =1,e"" (2.12)

elde edilir. Gelen suanin baslangigtaki siddeti /o, suanin ¢ kalnhifindaki malzemeyi
gectikten sonraki siddeti ise I°dir. Suadaki pargacik sayisi suanin siddeti ile orantili

oldugundan (2. 12) ifadesi parcaciklarin sayisi cinsinden

N=N,e"" (2.13)

seklinde yazilabilir. Burada N, ince levhaya gelen parcaciklarin sayisini, N ise ¢
kalinhigindaki levhay1 gegen parcaciklarin sayisii gostermektedir. Eger not[J lise bu

durum hem levhanin geometrik olarak c¢ok ince olmasini hem de O ‘nin ¢ok kii¢lik

olmasini ifade eder. Buna gore; "' [J lise " [J 1=(1-not) yazlabilir ve (2. 13)
ifadesi;

N =N,(1-not) (2.14)

seklini alir. Boylece ¢ kalinligini gecerken herhangi bir isleme ugrayan (ilgilenilen

etkilesmeye giren) parcaciklarin sayisi N igin

N.=N,~N=N,-N,(1-not)
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N, = Nynot (2.15)

yazilabilir. Buradan da O i¢in,

O=—2: (2.16)

ifadesi elde edilir. Tesir kesiti diye adlandirilan ve ilgilenilen olaymm meydana gelme
ihtimaliyetinin bir 6l¢iisii olan ¢ mn birimi barn’dir (1 barn = 107* em®). o alan
boyutundadir ve ilgilenilen olayin tabiatina gore hedefin birim yiizey alanindan kii¢iik

veya blyiik olabilir.

2.6. Etkin Atom Numarasi ve Onemi

Sayet numune bir karisim, bilesik ya da alasim formunda ise etkin atom numarasi
(Zewin) olarak bilinen bir parametrenin tayin edilmesi gereklidir. Etkin atom numaralari
lizerine giivenilir veriler, radyasyon biyolojisinde, medikal fizik, radyografi ve
radyasyon dozimetri gibi hesaplamalarda ve diger pek ¢ok alanda gereklidir. Etkin atom
numarasi materyallerin X- ya da y-1s1n1 sogurma kesirlerinin anlamini ortaya ¢ikarmak
icin Olglilmesi gereken 6nemli bir parametredir (Murty et al. 1999). Bu parametre, son
yillarda teknik ve miihendislik uygulamalarda da kullanilmaya baglanmistir. Polimerler
ve alagimlarin bilim, teknoloji, niikkleer endiistri ve endiistrinin diger alanlarinda ve uzay
arastirma programlar1 gibi pek c¢ok alanda artan bir kullanimindan dolayi, polimer ve
alasimlara esdeger ve onlari temsil eden etkin atom numarasinin tayini daha da énem
kazanmaktadir (Nayak et al. 2001). Bu parametre dlgiiliirken numune ile etkilesen gama
isinlarinin etkilesme tiirlt de 6nemlidir. Fotoelektrik, Compton ile Koherent sagilma ve
¢ift olusum gibi her bir islem tirti i¢in kismi etkin atom numarasi parametresi
tanimlanir. Kullanilan enerji ve numune durumuna gore, bu etkilesme tlirlerinin toplam

etkin atom numarasi parametresindeki katkilar1 da degisim gosterebilir.
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1. Deney Sistemi
3.1.1. HPGe dedektoriin calisma prensibi

Katilarda iyonlasma enerjisi, bant araliklariyla dogru orantihidir. Iletkenlerde yasak
enerji aralig1 kiigiik, yalitkanlarda ise biiyiiktiir. Yari iletkenlerin diisiik sicakliklarda iyi
bir yalitkan davranigi gostermesinden istifade ile yapilmis olan katihal sayaclari ikincil
X-1sinlarini Slgmek i¢in yaygin olarak kullanilirlar. Karakteristik X-isinlarinin hem
disiik enerji bolgesinde yer almalarindan hem de enerjilerinin birbirlerine ¢ok yakin
olmasindan dolay1 bunlarin siddetleri 6l¢iiliirken rezoliisyonu ve dedektor verimi ¢ok iyi
olan yariiletken dedektérler tercih edilir. Son yillarda Si-PIN, Hgl,, Si-DRIFT, CdTe
gibi yiiksek rezollisyonlu yariiletken dedektorler yapilmasina ragmen, Si(Li), Ge(Li) ve
HPGe gibi yariletken kristal dedektorler uygun sekil ve sogurma sartlarina sahip

olmalarindan dolay1 daha yaygin olarak kullanilmaktadir.

HPGe dedektoriin en ¢nemli iki fiziksel 6zelligi; kalinhigi ve alamdir. Sogurma
verimliligi dedekt6r kalinligi arttikga artar. Sayim i¢in 6nemli bir faktor olan geometrik
verim ise dedektor alani arttik¢a artar, ancak bu rezollisyonu azaltir. Katihal dedektore
gelen fotonlar altin elektrot ve 6lu tabakay1 gecerek deplasyon bolgesinde bulunan Ge
atomlarini uyarir. Boylece, + ve — iyon ¢iftleri meydana gelmis olur. Bu islem sirasinda
fotonlar enerjilerinin biiylik bir kismini fotoelektronlara aktarirlar. Bu fotoelektronlar
enerjileri bitinceye kadar yollar tizerinde elektron-hol ciftleri olustururlar. Uygulanan
ters beslem (-1500V) nedeniyle meydana gelen elektrik alan elektron—hol c¢iftlerini
toplar. Ters beslem nedeniyle elektronlar n-tipi, bosluklar (holler) p-tipi bolgeye
yonelirler. Sonugta dedektore gelen foton enerjisi ile orantili sayida elektron—hol ¢ifti
olusur. Saya¢ maddesinin se¢iminde elektro-hol ¢ifti veriminin biiylik olmasi, yani
elektron hol ¢ifti basina diisen enerjinin kiiclik olmasi tercih edilir. Ayn1 fotonun

meydana getirdigi + ve — yiikler ¢esitli etkilesmelerden sonra tekrar birlesebilirler ki bu
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olaya rekombinasyon denir. Katihal sayaglarinda sayag i¢i bir amplifikasyon
olmadigindan bu sayaclarda algak giirtiltli ve yliksek kazanch ¢n amplifikatore ihtiyag
vardir. Bu is i¢in genellikle FET (field effect transistor) kullanmilmaktadir. FET toplanan
yiki akim pulslarina  dontstirmektedir. Dedektér elementi ve  dedektor
kapasitansindaki sizintt akimi sistemin girtiltiisiine ve rezoliisyonun diismesine neden
olur. Sizinti akimindan kaynaklanan giiriiltii sivi azot sicakhiginda (-196 °C) ihmal
edilebilir bir dereceye diismektedir. Mikrofonik giiriltli {iretilmesi de rezollisyon
genislemesinin énemli bir kaynagidir. FET in s1v1 azot sicaklifinda ve dedektdre yakin
tutulmast mikrofonikleri azaltmaktadir. Dedektoriin sivi azot igerisinde tutulmasi kati
materyal icindeki termal olarak uyarilmis tasiyicilardan kaynaklanan elektriksel

giirtiltiiyli de minimuma indirir.

HPGe dedektor, diyotlar1 arasina uygulanan ters gerilimle ¢alisgir. Radyasyon
dedektoriin hassas hacminde soguruldugundan, sogrulan foton enerjisi ile orantlh olarak
elektrik sinyaline cevrilir. Uretilen bu elektrik sinyali dedektére yakin olan 6n
yiikselticiye gelir. Oradan ana yiikselticiye ve sonra ¢ok kanalli analizore ulasir. Buraya
gelen sinyal; elektronik giiriiltli, yik tasiyicilarda istatistiksel dalgalanma ve
tamamlanmamis yiik toplanmasindan dolay:r genisletilmis ¢izgi spektrumunu olusturur.
Temel sayma (background) radyasyonu spektrumun altinda kalir. Spektrumda temel
sayma bolgesinin ¢ogu, dedektdre gelen fotonlarin Compton sacilmasindan bazen de
dedektorii cevreleyen materyalden kaynaklanir. Kaynagin i¢indeki radyasyon kirliligi de
spektruma olumsuz yonde katki saglar. Bircok dedektdrde distaki aktitf olmayan kontak
tabakanin giiclii sogurmasindan dolay: radyasyon miktar1 beklenenin altindadir. Enerji
rezoliisyonu, pik/Compton orani, dedeksiyon verimi, pencere kalinligi, temel sayma
(background) seviyesi ve dedektor-kaynak mesafesi radyoaktif kaynaktan gelen

radyasyonun spektrumunu etkiler.

Yariiletken dedektorlerin biitiin yik tastyicilarini durdurmak icin sivi azot sicakliginda
tutulmasina ek olarak, kristalinin de vakuma almmas:1 gerekir. On yikselticiler kiiciik
sinyal akimint daha genis sinyal pulsuna doniistiirmek i¢in ana ylikselticiye diistik

direngli (50 ohm) kablolarla baglanir. Direngli geri beslemeli (resistive feedback (RFB))
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ve optik pulslu geri beslemeli (pulsed optical feedback (POFB)) olmak tizere iki farkl
on yiikseltici vardir. RFB 6n yiikselticiler puls sekillendirme ¢ikisina sahiptirler ve bu
yiizden genel amacli dedektorlerde kullanilir. POFB 6n yiikselticiler ise diisiik enerji
bolgesindeki yiiksek rezollisyonlu spektrometrelerde kullanilirlar. Biitiin POFB 6n
yiikselticilerin 6n kismimin (FED ve LED) dedektére yakin olmasi ve soguk tutulmasi
gerekir. Sekil 3.1°de dedektor kristaline ulasan fotonun, yariiletken tabaka ile etkilesimi

goriilmektedir.

- j SR, v ¢, l————:t v uypulanan gerilim

|

p tabakast W= kristal derinligi
1= instrinsic bélge

E= elektrik alan

Sekil 3.1. Dedektor kristali ile foton etkilesimi.

3.2. HPGe Dedektoriin Karakteristik Ozellikleri

Germanyum dedektdriin nemden korunmasi i¢in vakum odasinda ve kacak akimlari
kabul edilebilir bir seviyede tutulmasi i¢in de sivi azot sicakliginda bulunmas: gerekir.
Dedektor kristali ultra saf germanyum kristalden veya lityum stirtiklenmis germanyum
kristalden de olabilir. On yiikseltici, elektronik giiriiltiiyii énlemek icin dedektor kristali

yakinlarinda yer alir.

Coaxial (es eksenli), planar (dlizlemsel) ve well type (kuyu tipi) gibi farkli germanyum
dedektor tipleri vardir. Farkli dedektor tiplerinde gama ve X-isinlari igin dedektdr
verimi, enerji araligt ve enerji rezolisyonu farklidir. Coaxial p-tipi germanyum
dedektorler gama 1sinlart i¢in kullanilir ve enerji araligi 100 keV'den yaklasik 10 MeV'e

kadardir. Bu dedektorler diistik enerjili gama ve X-1simlart i¢in tercih edilmezler. Clinki
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yliksek enerjili gama 1sinlart dedektériin alliminyum penceresiyle dedektoriin aktif
hacmine gegebilmelidir. X-1511  spektroskopisinde, n-tipi ve planar dedektorler
kullanilabilir. Ciinki bu dedektorler ince berilyum pencereden yapilmistir. Distik
enerjilerde dedektor verimi kesit alan1 ve pencere kalinligimin bir fonksiyonu iken,
yiiksek enerjilerde dedektdr veriminin az veya ¢ok olmasi dedektoriin aktif hacmi ile
dogrudan baglantilidir. Farkli yari iletken dedektorlerin karakteristik 6zellikleri Cizelge

3.1°de verilmistir.

Cizelge 3.1. Farkli yariletken dedektorlerin karakteristik 6zellikleri.

Dedektor Be Pencere Foton Enerji Rezoliisyon (FWHM)
Kalinhg (um) Arahgi

Si(Li) 0,1 1-60 keV 5,9 keV’de 160-200 eV

Ge(Li) 300-1000 50 keV-10 MeV 1,33 MeV’de 1,8-22 eV

p-tipi HPGe 300-6000 50 keV-10 MeV ’ 1,33 MeV’de 1,8-22 eV

n-tipi HPGe 0,1 3 keV-10 MeV 1,33 MeV’de 1,8-22 eV

3.3. Sayma Sistemi

Sekil 3.2°de goriildigii gibi sayma sistemi, tizerinde On yiikseltici bulunduran bir
dedektor, ikincil bir ylikseltici, analog sayisal doniistiirlici ve ¢ok kanalli analizor
dzelliklerini ihtiva eden bir bilgisayar bileseni (AccuSpec A), sistemin yoOnetimini
saglayan ve spektrumlarin degerlendirilmesinde kullanilan [ Genie 20000 programinin
yiiklii oldugu bir bilgisayardan olugmaktadir. Yonetici programin ¢aligmasini saglamak
amaciyla da bilgisayar tizerinde arayliz olusturan sistem tamamlayic1 yazilim anahtari

(dongle) bulunmaktadir.
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Dedektsr Yiikseltici
Grig
Kavnags
-
- Monitér
[i—}m..._y.‘z azibim Anahtart
Klavvye

Sekil 3.2. Sayma sistemi.

Kullandigimiz sayma sisteminde bilgisayar lizerinden sadece MCA (multi channel
analyzer) programi kontrol edilmektedir. Diger sistem bilesenleri ise manuel olarak

kontrol edilmektedir.

3.3.1. Gii¢ kaynag:

Dedektorde meydana gelen yiikleri toplamak icin dedektor lizerine yiiksek gerilim
uygulanmalidir. En iyi ¢alisma gerilimi deneyde kullanilan dedektdre ait kullanim
bilgilerinin iyi bir analizi sonucunda dedektore ve sistem bilesenlerine zarar vermeyecek
diizeyde olacak sekilde belirlenir. Bu ¢alismada kullanilan HPGe dedektére -1500 V
gerilim uygulanmigtir. Gerilimin dedektore uygulanmasi ve dedektoriin kapatilmas: ise

kademeli olarak yapilarak olusabilecek hasarlardan dedektdriin korunmast saglanmigstir.
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3.3.2. On yiikseltici

Modern yariiletken dedektor sistemleri genellikle ylike hassas bir ¢n yiikseltici ile
birlikte kullanilir. Elektronik giirtiltliyli minimize etmek i¢in, genellikle alan etkili
tranzistér olan 6n yiikselticinin girisi dedektdr gibi sivi azot sicakliginda tutulur. On
ylikselticinin verimli bir sekilde calismasini saglamak i¢in FET in sicaklig1 dedektoriin
sicakhigindan biraz daha fazla olabilir. On yiikseltici dedektorden gelen yiikii voltaj
pulsuna doniistiirtir. On yiikselticiden ¢ikan pulslarm yiikseklikleri veya genlikleri
dedektorde toplanan yitk miktar: eger fotonun biitiin enerjisi dedektorde sogrulmus ise,

fotonun enerjisi ile orantili olmalidir.

3.3.3. Yiikseltici

Bir yiikselticinin birinci gorevi; 6n yiikselticinin ¢ikis puls genliklerini ayirt etmek ve
sayllmas1 i¢in uygun voltaj seviyelerine yiikseltmek, ikinci gorevi ise; pulslari, puls
genligi ve X-151m1 fotonu arasindaki orantili iliskiyi aynen koruyarak isleme uygun bir
hale getirmektir. Kullanici, puls genisligini belirleyen sekillendirme zaman sabitinin
(shaping time) se¢imine dikkat etmelidir. Bir spektrumdaki pikler i¢in en iyi rezoliisyon
genellikle daha uzun zaman sabitiyle elde edilebilir. Ciinki sistem daha uzun bir zaman
tizerinden giriiltliniin ortalamasini alabilir. Bununla birlikte, daha uzun zaman sabitleri

yiiklerin rastgele daha fazla toplanmasina neden olur (Debertin ve Helmer 1988).

3.3.4. Analog sayisal doniistiiriicii (ADC)

Analog sayisal doniistiirtictintin (ADC) gorevi yiikselticiden gelen analog pulsunu, onun
genligiyle (dolayisiyla X-1s1n1 fotonunun enerjisiyle) orantili bir tam sayiya ¢evirmektir.
On vyiikselticiden gelen potansiyel pulslari lineer yiikselticide biiyiitiildiikten sonra
ADC’ye gonderilirler. ADC’de analog islemleri yapilan bu pulslar ¢ok kanallr analizore
gonderilir ve orada enerjilerine karsilik gelen kanallarda sayilirlar. Bu sayimlar sonucu

sayacin ayirma giictiyle ilgili olarak ayni enerjili karakteristik X-i1sinlart bir tepe (pik)
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olustururlar. Bu pikler bir araya geldiginde enerjiye veya dalgaboyuna karsi siddet

desenleri olustururlar ki bu desene X-1s1n1 spektrumu denir.

3.3.5. Cok kanalh analizor (MCA)

Cok kanalli analizér (multi channel analyzer, MCA) sayisal hale getirilmis pulslari
uygun gelen kanallara yerlestirir ve bilgisayar hafizasina kaydeder. Her kanal
kalibrasyon islemiyle belirlenmis olan belli bir enerji aralifma diisen pulslar1 sayar.
Kalibrasyon iglemi i¢in dlstik siddetli radyoaktif kaynaklar kullanilmasiyla deney
stiresince kullanilacak yiikseltici ayarlart belirlenmistir ve bu ayarlar deney sonuna
kadar sabit tutulur. Bu tez ¢calismasinda, MCA i¢in Genie-2000 programinda 1024 kanal
secilmigtir. Genie-2000 programindan alinan spektrumlar, MATLAB 7.0 programinda
yazilan ve Genie-2000 programinin formatina gore elde edilmis ham verileri bir text
dosyast formatina c¢eviren program vasitasiyla gerekli dontigim yapilarak, Microcal
Origin 7.5 Demo version programinda ¢izdirilmistir. Bu program kullanilarak piklerin

enerjileri ve net alanlar1 belirlenmigtir.

3.4. Numune Odasi

Deney sisteminde kullanilan elektronik cihazlar spektrumlar elde etmemizi saglarken,
numunelerin bulundugu 6zel oda hava ortamindan bu spektrumlar tizerine gelen etkileri
azaltmada ve miimkiin olan en iyi spektrumun elde edilmesinde yardimci olmaktadir.
Ayni zamanda deney siiresince kullanilan radyoaktif kaynak arastirmaciya zarar
vermeyecek sekilde bu numune odasinda zirlanmis bir sekilde korunmaktadir. Numune
odasinin icerisinde karakteristik X-1smlarinm elde edilmesi icin siddeti 5 Ci olan **'Am
radyoizotop halka kaynak kullanilmistir. Bu calismada kullanilan numune odasi ve
deney geometrisi Sekil 3.3’de verilmistir. Olciimlerin alinmasi siiresince sistem

sartlarinin degistirilmemesine dikkat edilmistir.
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Kursun zirh

Diedelktor % Numune tumcu
{ Numune odasi

Sekil 3.3. Numune odasi (a=6,5 cm, b=6,3 cm, ¢=13,5 cm, d=11 cm ve e=5 cm).

3.5. Numunelerin Hazirlanmasi

Numunelerin hazirlanmasinda homojen bir dagilim elde etmek i¢in 6zen gdsterilmistir.
Deneyde kullanilan nadir toprak elementlerinin nem kapma 6zellikleri oldugu igin her
numune ¢alisma gilinlinde hazirlanmistir. Hazirlanan numunelerin miimkiin oldugunca
ince olmast hedeflenmistir. Boylece, elde ettigimiz sagilma spektrumunda numuneden
gelen ¢oklu sacilma etkileri en aza indirilmis olmaktadir. Bu sekilde numunelerin en
ideal sartlarda deneyde kullanilmast saglanmistir. Kullanilan her numunenin yaklasik
olarak ayni kiitleye sahip olmasi amaglanmis ve buna 6zen gosterilmistir. Hassas
terazide tartilan numunelerin timii 10 tonluk basi¢ altinda preslenerek 0,65 cm yarigapl
pelletler haline getirilmistir. Pellet haline getirilen numunelerin kiitleleri 107 gram
hassasiyete sahip bir terazi ile tekrar tartilmistir. Tez ¢alismasinda kullanilan numuneler

ve 6zellikleri ilgili bilgiler Cizelge 3.2°de verilmistir.
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Cizelge 3.2. Tez calismasinda kullanilan numunelerin 6zellikleri.

Atom Element | Kimyasal | Numune | Kiitle Saflig (%)
numarasi Formiil Formu Kalinlig
(g/em?)

4 Be Foil 0,4625 99,99
6 C Tablet 0,0397 99.99
13 Al Foil 0,0351 99,99
14 Si Foil 0,0513 99,99
20 Ca Tablet 0,2298 99,99
21 Sc Sc,04 Tablet 0,1538 99,99
22 Ti Foil 0,0572 99,99
23 \% Tablet 0,3095 99,99
26 Fe Foil 0,0786 99,99
27 Co Foil 0,0222 99,99
29 Cu Foil 0,4465 99,99
30 Zn Foil 0,3565 99,99
39 Y Y,0, Foil 0,5831 99,99
40 Zr Foil 0,1633 99.99
41 Nb Foil 0,2143 99,99
42 Mo Foil 0,3322 99,99
44 Ru Tablet 0,1262 99,99
45 Rh Foil 0,0311 99,99
46 Pd Foil 0,3035 99.99
47 Ag Foil 0,1045 99,99
48 Cd Foil 0,8645 99,99
50 Sn Foil 0,3983 99,99
57 La La, 0, Tablet 0,4157 99,99
58 Ce CeOs Tablet 0,2727 99,99
59 Pr Pr,0, Tablet 0,2274 99,99
60 Nd Nd,04 Tablet 0,2544 99.99
62 Sm Sm,0; Tablet 0,2632 99,99
63 Eu Eu,04 Tablet 0,2283 99,99
64 Gd Gd,O5 Tablet 0,3238 99,99
65 Tb Tby04 Tablet 0,2372 99,99
66 Dy Dy,04 Tablet 0,2385 99,99
67 Ho Ho,04 Tablet 0,2342 99,99
68 Er ErO4 Tablet 0,2333 99,99
69 Tm Tm,O;5 Tablet 0,1843 99,99
70 Yb Yb,04 Tablet 0,2536 99,99
71 Lu Lu,O4 Tablet 0,1959 99,99
73 Ta Foil 0,3338 99,99
79 Au Foil 1,937 99,99
82 Pb Foil 0,5671 99,99
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3.6. Etkin Atom Numarasmin Sacilma Metodu ile Ol¢iilmesi

Coklu yapiya sahip materyallerde etkin atom numarasinin belirlenmesinde hem
sogurma metodu hem de sacilma metodu verimli bir sekilde kullaniimaktadir. Sagilma
metodunda etkin atom numaralari belirlenecek materyallerin bolluk miktarlarinin biiytik
bir 6nemi bulunmamaktadir. Calisilan materyallerin yalnizca bilesenleri dikkate

alinarak tahribatsiz bir sekilde etkin atom numarasinin belirlenmesi mimkiindiir.

Sac¢ilma metodu ile etkin atom numarast belirlenmesinde, kullanilan materyallerin
Compton ve koherent tepeleri altinda kalan alanlardan faydalanilmaktadir. Etkin atom
numarasint belirlemek icin, 6nceden sacilma spektrumlart alman saf elementler
kullanilarak olusturulan kalibrasyon egrisinden faydalanilir. Sagilma tepeleri altinda
kalan alanlar icin gerekli sogurma diizeltmeleri (hava ve numune) yapilir. Sagilma
metodu kullanilarak etkin atom numarasinin elde edilmesi, sogurma metoduna bir
alternatif olarak gortinmektedir. Ancak kullanilan numunelerin mevcut kalinlig1 sagiima
spektrumunda c¢oklu sacilmalardan kaynaklanan katkiyr arttirir. Bu katki g6z Oniinde

bulundurarak bu tez ¢alismasinda miimkiin oldugunca ince numuneler kullanilmistir.

X- ve y-1sinlarinin atomdan koherent sacilmalari gelen ve sagilan fotonun enerjisinde bir
degisimin olmamasmin sonucudur. Serbest elektronlardan meydana gelen koherent
sacilma Thomson sa¢ilmasi olarak ifade edilirken baglh elektronlardan meydana gelen
koherent sagilma Rayleigh sacilmasi olarak ifade edilir. Rayleigh sagilma tesir kesitinin

Thomson sa¢ilma tesir kesitine orant atomik form faktorii olarak bilinir ve

@2 =ED), 152, (3.1)

ifadesi ile verilir. Burada (do/dQ), ve (do/dQ)), terimleri sirasiyla atom bagma
Rayleigh ve Thomson sacilma tesir kesitleridir. f(q,Z) form faktérii terimlerdeki g

ve Z momentum transferi ve atom numarasinin bir fonksiyonudur. Momentum

transferinin kiiclik oldugu durumlarda Rayleigh sacilmasi baskin olmaktadir (biiyilk
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acilarda veya diisiik enerjilerde) ve tesir kesiti Z° ile orantili olmaktadir. Boylece
Rayleigh sacilmasinin distik foton enerjilerinde, kiiclik sacilma agilarinda ve yiiksek

atom numaralarinda baskin oldugu gortilmektedir.

Inkoherent sacilmada sac¢ilan fotonun enerjisi degismektedir. Fotonun enerjisinde
meydana gelen bu degisimin buyilikliigli sagilma acisiyla ve uyarict foton enerjisiyle
iligkilidir. Serbest elektronlardan meydana gelen inkoherent sagilmaya Compton
sacilmasi (Klein-Nishina) ve bagli elektronlardan meydana gelen sagilmaya ise atomik
Compton sacilmast denilmektedir. AtQmik Compton sa¢ilmasi, Klein-Nishina

inkoherent sagilma fonksiyonu kullanilarak

do,

dQ}m (3 2)

=38(g,ZX(

ifadesiyle hesaplanmaktadir. Burada S(gq,Z) inkoherent sa¢ilma fonksiyonudur ve

(do/dQ), ise polarize olmayan elektron basma Klein-Nishina sacilma tesir kesitidir.

Polarize olmayan elektron i¢in bu ifade;

do 1 EE E .
—),, == (=) (=L +—=-—sin’*H) (3.3)
aq’** 2°°E°"E E

0

(

seklinde tanimlanmaktadir. Bu ifadede E ve E, sagilan ve gelen fotonun enerjilerini,
1, (=2.8179x107" m)ise elektronun yarigapi temsil etmektedir. Momentum transferinin

buytik degerlerinde inkoherent sac¢ilma fonksiyonu atomik elektronlarin sayisina esit
olmaktadir ve momentum transferi sifira yaklastiginda, S(g¢,z) ‘de sifira

yaklagsmaktadir. Bu durumda Rayleigh sagilma tesir kesitinin Compton sacilma tesir

kesitine orant

_(do\ doy  |fq.2)]
R=(—) /(=) .« | 3.4
(dQ)R (dQ)”C S(q,Z) S
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ifadesiyle verilir. Rayleigh sa¢ilmasinin Compton sag¢ilmasina oranini temsil eden R

ilgilenilen elemental bélgede atom numarasi ile orantilidir.

Molekiil agirligi ve elemental bilesimi bilinen bir materyal i¢in Compton tepesinin
koherent tepesine orani, atomik form faktdrii ve inkoherent sagilma fonksiyonunun

agirlikli atomik ytizdeleri kullanilarak hesaplanabilir

2

do do Z; a“\f(q.Z))
R=(22), /(32 <2z (3.5)
dQ dQ Zl a"S(q,Z,)
Burada a,”, atomik yiizde W, ve atomik kiitle 4 kullanarak,
W /A
v e WA (3.6)

R WUAEY

ifadesiyle hesaplanabilir. Bir materyalin etkin atom numaras: atomik tesir kesitinin
toplam elektronik tesir kesitine oraniyla elde edilmektedir. Ayn1 zamanda etkin atom

numarasi

Z = ”é/f; X(Z )"+ f,x(Z )" +... (3.7)

ifadesiyle de belirlenebilir. Bu arada f terimi, materyal igindeki her element icin 6zel

olan toplam elektron sayisinin kesrini, Z ise her elementin atom numarasmi temsil

etmektedir.

Koherent sa¢ilma atom numarasindan faydalanarak materyal hakkinda bilgi veriyorken,
Compton sagilmast fiziksel ve elektronik yogunluk hakkinda bilgi verir. Koherent ve

Compton sacilma siddetlerinin orani sagici ortamin etkin atom numarasina baglidir. Bu
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oran kullanilarak birbirine yakin atom numarali materyaller ayirt edilebilir. Bu
calismada atom numarast 4<7<82 olan yiiksek safliktaki foiller kullanilarak bir
kalibrasyon egrisi hazirlanmistir. Kalibrasyon egrisi i¢in Be, C, Si, Sc, Fe, Mo, Ru, Rh,
Pd, Sn, Ta, Pb ve Au elementleri kullanilmistir. Foil numuneler i¢in sacilma
spektrumlart alinarak sacgilma tepeleri altinda kalan alanlar belirlenmistir. Numuneden

sacilan koherent ve Compton tepeleri igin

N .
N — ___ gozlenen (3.8)

gercek c
vyt ya

diizeltmesi yapilmistir. Burada N, Compton (veya koherent) tepesi alani, o)

7a
dedektor ile numune arasinda kalan havanin sogurma faktori, ﬁ}/l numuneden sagilan
fotonlar i¢in numunenin sogurma faktdrii ve €, dedektdriin Compton (veya koherent)

tepesi ic¢in fotopik verimini ifade etmektedir. Dolayisiyla koherent ve Compton

tepelerinin siddet orani

da(coh) _ Ng{')’z/enen(coh.) yr(Comp.)lBya(Comp‘)gj/(Comp.) (3 9)
dU(Comp[) Ng()'zlenen(Comp.)ﬁyr(coh.) ya(coh.)g}/(coh)

ifadesiyle verilir.

Bu caligmada kalibrasyon egrisi, saf elementlerin atom numaralarina karsilik koherent
ve Compton sacilma tepelerinin altinda kalan alan degerlerinin oranlarinin
belirlenmesiyle elde edilmektedir. Incelenecek materyalin etkin atom numarasi ise,
materyalin koherent ve Compton sa¢ilma siddet oraninin deney sisteminden
belirlenmesi ve kalibrasyon egrisinin fit denkleminin kullanilmasiyla kolaylikla

bulunabilecektir.
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3.7. Etkin Atom Numarasi ve Etkin Elektron Yogunlugunun Kiitle Sogurma
Metodu ile Ol¢iilmesi

Kimyasal bir materyal i¢in toplam atomik tesir kesiti (o;) kiitle sogurma katsayist

Olclilerek belirlenebilir. o; ve u,, arasinda

O- :lleN (3'10)

ifadesi yazilabilir (Wang et al. 1995). Burada N atomik kiitleyi ve Ny Avogadro sayisini

gostermektedir. Ilgilenilen element igin toplam elektronik tesir kesiti (o)
_ 1SNy o
Ge - A[A Z Zi (;um)i - Z@ ‘ (31 1)

ifadesinden hesaplanabilir (Singh ef al. 2002). Burada f;, fi + fo +f+...+ fi=1 olacak
sekilde i. elementin kismi bollugudur. Z; ise i. elementin atom numarasidir. (3.10) ve

(3.11) ifadelerinden goriildiigii tizere oy ve o, ile etkin atom numarasi (Z.) arasinda;

, _0, | (3.12)

iligkisi mevcuttur (Singh et al. 2002). Buradan hareketle etkin elektron yogunlugu N,

i¢in;

N 2 U
N A Z 7 = m 3 . 1 3
N &~ o G.13)

ifadesi yazilabilir. Bu tez calismasinda incelenen numuneler i¢in toplam atomik ve

elektronik tesir kesitleri (o, ve g,), etkin atom numaralar1 ve elektron sayilar (Zgxin ve
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N,) Olgiilen kiitle sogurma katsayilart (p,,) kullanilarak, (3.10-13) denklemlerinden

elde edilmistir.
3.8. Kiitle Sogurma Katsayilarimn Ol¢iilmesi

Farkli materyal ve enerjiler i¢in kiitle sogurma katsayilarinin belirlenmesinde Lambert-

Beer ifadesinden faydalanilir:

I=1¢e"" (3.14)
Burada /, madde {izerine gelen fotonlarin sogurulma olmadan onceki siddetini ve /
maddeden sogurulduktan sonra gecen fotonlarin siddetini gOsterir. u = u/p (cm?/g)

kiitle sogurma katsayisi ve ¢ (g/cm?) numunenin kiitle kalinligi (birim alan basina kiitle)

dir. Buna gore 1, igin

_In(21,)

” (3.15)
t

ifadesi yazilabilir. Cok elementli bir materyal i¢in toplam kiitle sogurma katsayisi her

bir elementin kiitle sogurma katsayilarinin karisim kuralina gore toplamidir.

=D o1, (3.16)

Burada e i. elementin agirlik kesri, (u,), ise i. elementin kiitle sogurma katsayisidir.

Cok elementli bir materyal i¢in agirlik kesri;

s e 3.17)
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ifadesi ile verilebilir. Burada A4; i. elementin atom numarasi ve n; materyaldeki sayisidir.
Ilgilenilen materyallerin belli enerjilerdeki X- veya y- 1smnlar igin kiitle sogurma
katsayilart Berger and Hubbell (1987/1999) tarafindan ilk versiyonu 1987 yilinda
hazirlanan ve 1999 yilinda 3.01 versiyonu diizenlenen XCOM programimin Windows
altinda ¢alisan versiyonu olan WinXCOM (Gerward et al. 2001) programi kullanilarak
bulunabilir. Bu program tim element, bilesik ve karisimlar icin standart ve secilen
enerjilerde kismi ve toplam kiitle sogurma katsayilarini hesaplamak i¢in karisim

kuralina kullanir.

Bu tez ¢alismasinda kullanilan sogurma deney geometrisi Sekil 3,4°de gortilmektedir.

Fadvoaktif Hedef HPGe
kavnak numune dedektor

Sekil 3.4. Sogurma deney geometrisi (a= 2,5 cm, b=2,5 cm).
3.9. X-Ism Siddet Oranlarmin Olciilmesi

K tabakasimin fotoiyonizasyonu ile olugan bosluklarin doldurulmasi sonucu yayimlanan
karakteristik K X-1ginlari i¢in siddet, K tabakasina ait atomik parametreler kullanilarak

teorik olarak

I =L (E)o B i=a.p (3.18)
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ifadesinden belirlenebilir. Burada [/, (E) elementin K tabakasi i¢in £ uyarma
enerjisinde X-15m1 siddeti (Scofield 1973) ve @, K tabakasi fléresans verimidir

(Hubbell 1994). FK, ise K; X-1gimlart i¢in kismi emisyon hizi olup K, ve K X-151mnlari

i¢in

Fe =M1+, [T ] ve F =[l+( / Jj(ﬂ)]wl (3.19)

seklinde ifade edilirler. / X, /1., degerleri Scofield (1973)’in tablosundan alinmistir.

XRF tekniginde herhangi bir karakteristik K; X-1s1n1 ¢izgi siddeti deneysel olarak;
I =N, [1,Ge pr]” (3.20)

ifadesi ile belirlenebilir. Burada N; ilgilenilen tepenin (pikin) altindaki net sayim, /p
uyarici radyasyonun siddeti, G geometri faktéri, ex, K; X-151n1 grubu i¢in dedektor
verimi ve ¢ numunenin kiitle kalinlig1 (g/cn12) dir. S uyarici fotonlar ve yayimlanan K X-

1511 fotonlart icin 6z sogurma diizeltme faktortidiir ve

l-exp [—(,ul./cosﬁl +u, /cost, )r]

(3.21)

Ki

(p./cosO,+u,/cosO,)t

ifadesi ile hesaplanir. Burada u; ve g, swrasiyla uyarict fotonlar ve yayimlanan
karakteristik X-1ginlart icin kiitle sogurma katsayilaridir (cm?/g). 8, ve 6, ise sirasi ile
uyarict fotonlarin ve yayinlanan X-isinlarinin ¢alisilan geometride numune ylizeyinin
normali ile yaptiklari agilardir. Bu ¢alismada 6,=167,5° ve 0,= 0° dir. y; ve u. degerleri
WinXCOM (Gerward er al. 2001) programi kullanilarak hesaplanabilir. (3.21)
ifadesinde yer alan I, G ve €’nun ayr1 ayr1 6l¢iilmesi veya hesaplanmasi oldukga zor ve

zaman alicidir. Fakat bunlarin ¢arpimi olan I4Ge, ilgili enerji bolgesinde ¢izgileri olan
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cesitli elementlerin K X-isinlarinin siddetlerini 6lgmek suretiyle belirlenebilir. Bu
Olctiler asil Olgtilerin alindigi deney geometrisi ve ortam gartlart muhafaza edilerek

alinmalidir. (3.21) ifadesinden hareketle
1,Ge, =Ny [I pr]” (3.22)

yazilabilir. I ’nin degerleri (3.22) ifadesinde farklt uyarma enerjileri i¢in kullanilirsa,
herhangi bir enerji i¢in I,Ge degeri belirlenebilir. Bu degerler uyarma enerjisi £'nin bir
fonksiyonu olarak c¢izilirse, bu grafikten asil Olclilerde kullanilan uyarict foton

enerjisindeki [,Ge degeri bulunabilir. Esasen IjGe enerjinin bir fonksiyonu olarak
Eg log(1,Ge)= A4, + A.Ey +A,.E; +A.Ey +A,.Ep (3.23)

bagintisina fit edilebilir. Istenilen enerjideki I,Ge degeri buradan kolaylikla elde
edilebilir. Burada Ex, K, X-15m1 enerjisi ve 4,4, 4,, 4 ve 4, en kiigiik kareler

metoduyla bulunan sabitlerdir. Bu sekilde bulunan fit edilmis degerlerle deneysel
degerler arasindaki fark %2’den kiictiktiir. Aslinda bu farkin 6nemli bir kism1 K veya K,
tepesinin tek enerjili tepe olmamasindan, dolayisiyla enerji icin hesaplanan ortalama

degerin enerjiyi tam temsil etmemesinden kaynaklanmaktadir (Demir 2005).

Buna gore [, /1, K X-ismi siddet oranlari i¢in (3.20) ifadesinden hareketle;
Ky Ka
_:______ﬂ___'_ (3.24)

esitligi yazilabilir. Burada Ny gve Ny, ilgili piklerinin altindaki net sayimlar, Sx Ve Bk,
numunenin ilgilenilen ¢izgileri igin 6z sofurma diizeltme katsayilaridir. gx ve eg ﬁise

ilgili K X-1ginlar1 i¢in dedektdr verimleridir.
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4. ARASTIRMA BULGULARI VE TARTISMA

Bu tez ¢aligmasi ii¢ asamadan olugmaktadir. Calismanin ilk kisminda kullanilan nadir
toprak elementlerinin bilesiklerine ait etkin atom numaralarini tespit etmek amaciyla bir
kalibrasyon egrisi olusturulmustur. Bu amagla 4<7<82 araliinda degisen elementler
kullanilmigtir. Elementlerin spektrumundan Compton ve koherent sagilma tepelerinin
altinda kalan alan degerleri elde edilerek gerekli numune ve hava sogurma diizeltmeleri
yapildiktan sonra kalibrasyon egrisi olusturulmustur. Bu egriye ait fit denklemini
kullanarak bilesiklerin etkin atom numaralar1 hesaplanmistir. Etkin atom numarasini
tespit etmek icin ¢aligmanin ikinci agamasinda ise sogurma deneyi gergeklestirilmistir.
Ayrica, etkin atom numaralari i¢in gerekli teorik hesaplamalar yapilmistir. Calismanin
son agsamasinda ise ti¢ farkl: elementin ¢esitli bilesikleri i¢in Kg/K, siddet oranlari tespit

edilmistir.

Caligmanin ilk kisminda elde edilen bulgular 4.1-2 basliklar1 altinda verilmistir. Ikinci
kistmda elde edilen bulgular 4.3 baghigi altinda verilmistir. Ugtincii kisimda elde edilen

bulgular ise 4.4.6 bashg altinda verilmistir.
4.1. Saf Elementlerin Sacilma Tepelerinden Elde Edilen Kalibrasyon Egrisi

Saf elementlerden elde edilmis olan sacilma spektrumlart Sekil 4.1-3 ve yapilan
hesaplamalar neticesinde ¢izilen kalibrasyon egrisi Sekil 4.4’de goriilmektedir.
Kalibrasyon egrisi Compton/koherent sagilma siddet oraninin atom numarasina karsi
cizilmesinden elde edilmistir. Oksitli bilesiklerin Compton ve koherent tepelerinin
gerekli sogurma diizeltmeleri yapildiktan sonra birbirlerine oranlanmasiyla elde edilen
degerin kalibrasyon denkleminde kullanilmasiyla bu bilesiklerin etkin atom numarasi
elde edilir. Sekil 4.4°de goriilen kalibrasyon denklemi doérdiincii dereceden bir egriye fit

edilmigtir.



52

7000

koherent
6000 |

&
&

5000

4000 A

3000 —

Sayma/Kanal

Kanal

Sekil 4.1. Ag'tin Compton ve koherent tepeleri.
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Sekil 4.2. Pb'un Compton ve koherent tepeleri.
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Sekil 4.4. Saf elementlerin sa¢ilma tepeleri oranindan elde edilen kalibrasyon egrisi.
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4.2. Sacilma Metodundan Elde Edilen Etkin Atom Numaralari

Bu kesimde, 4.1 bashigi altinda anlatilan yontemle olusturulan kalibrasyon denklemi
kullanilarak lantanit bilesikleri i¢in etkin atom numarasimnin hesaplamasi yapilmistir.
Sa¢ilma metodundan hesaplanan deneysel etkin atom numaralart WinXCOM
programinda hesaplanan teorik degerler ile karsilastirmali olarak Cizelge 4.1°de
verilmistir. Sacilma metodundan elde edilen etkin atom numaralarinin giivenilirligini
tespit etmek i¢in bes Sc,Os; numunesi hazirlanarak ayni deneysel sartlar altinda
spektrumlart alindi. Spektrumdaki Compton ve koherent tepeler altinda kalan alanlar
belirlenerek etkin atom numaralar1 belirlendi. Ayrica bir tane Sc;O; numunesinin ard
arda 5 defa spektrumu alindi. Bu spektrumlardan faydalanarak etkin atom numaralarinin
rolatif standart sapmasi hesaplandi. Hesaplanan etkin atom numaralarinin rolatif

standart sapmasi Cizelge 4.2°de verilmistir.

Cizelge 4.1. Sagilma metodu ile hesaplanmis etkin atom numaralar: ve teorik degerler.

Bilesikler Compton/koherent Deneysel Etkin Teorik Etkin Etkin Atom
Degeri Atom Numarast  Atom Numarast  Numarasinda
% Hata
Scy05 0,01 21,79+0,67 17,42 25,09
Y70, 0,22 35,47+1,10 36,96 4,031
La,0;3 0,85 49,87+2.25 55,79 10,61
CeO, 0,79 51,33+2,82 54,19 5,278
Pr,04 0,94 51,42+1,83 57,85 11,12
Nd, 04 1,00 52,4342,08 58,86 10,92
Sm,0; 1,03 57,23+2.,40 60,91 6,042
Eu,0;3 0,98 54,5342,83 61,89 11,89
Gd,0; 1,01 55,51+2,38 62,77 11,57
Tb4O, 1,29 67,17+3,63 69,43 3,255
Dy,0s4 1,31 58,45+2,10 64,88 9,910
Ho,0; 1,38 71,3643,07 71,33 0,0421
Er,0, 1,21 62,5613,00 67,19 6,891
Tm,O; 0,84 51,8342,33 58,35 11,17
Yb,05 1,27 59,96+2,76 65,77 8,834

Lu,Oy 1,29 64,0543,07 66,93 4,303
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Cizelge 4.2. Sc,0; numunesinin deneysel etkin atom numaralarinin rélatif standart
sapmasi (RSD).

Numune 5 numune /1 dl¢iim 1 numune /5 6l¢ciim
RSD (%) RSD (%)
Scy03 0,84 0,32

4.3. Sogurma Metodu ile Lantanit Bilesiklerinin Kiitle Sogurma Katsayilari, Etkin

Atom Numaralari ve Elektron Yogunluklarinin Belirlenmesi

Calismanin bu kesiminde; lantanitlerin oksitli bilesiklerinin 59,54 keV’lik foton
enerjisinde kiitle sogurma katsayilart ( u,, ) deneysel olarak belirlenmis, ayrica
WinXCOM programinda karisim kurali kullanilarak teorik olarak da hesaplanmislardir.
Olgiilen w, degerleri kullamlarak bilesikler igin ilgili foton enerjisinde toplam atomik
tesir kesiti (o), toplam elektronik tesir kesitleri (o), etkin atom numaralari (Z,) ve etkin
elektron yogunluklari (N,) deneysel ve teorik olarak hesaplanmistir. Teorik ve deneysel

degerler Cizelge 4.3 ve 4.4°de verilmistir.

Sogurma metodundan elde edilen deneysel sonuglarin gtivenilirligini tespit etmek icin
bes Y,03 numunesi hazirlanarak ayni deneysel sartlar altinda gama tepesinin alanlari
belirlendi. Ayrica bir tane Y,03; numunesinin ard arda 5 defa spektrumu alindi. 59,54
keV enerjili gama tepesinin altinda kalan alanlarin rélatif standart sapmalar1 belirlenerek

Cizelge 4.5 olusturuldu.

Cizelge 4.5. Y,0; i¢in 59,54 keV enerjili gama tepesi altinda kalan alanlarin rolatif

standart sapmas1 (RSD).

Numune 5 numune /1 6iciim 1 numune / 5 digiim
RSD (%) RSD (%)

Y203 0,90 0,31
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Cizelge 4.4. Oksitli bilesiklerin etkin atom numarasi ve elektron yogunluklarim teorik
ve deneysel degerleri.

Bilegikler Etkin Atom Numarasi Etkin Elektron Yogunlugu (107 elektron/g)
Teorik Deneysel Teorik Deneysel
Sc,04 17,42 16,58+0,797 0,255169 0,242902+1,227
Y,0; 36,96 35,22+1,663 5,04077 4,80268+2,381
La,0, 55,79 53,11+2,557 4,55065 4,3315142,191
Ce,04 56,81 54,1340,056 56,8562 56,7963+5,987
Pr,0; 57,85 | 54,5143,142 4,37483 4,12268+2,521
Nd,0; 58,86 56,12+2,614 4,70213 4,48303£2,191
Smy0, 60,91 57,97+2,797 4,56699 4,34666+2,203
Eu,0; 61,89 59,98+1,859 6,71476 6,50662+2,081
Gd,0; 62,77 61,01£1,709 6,55867 6,37494+1,837
Tb,0, 69,43 66,9142 ,434 6,16771 5,9433142,244
Dy,0; 64,88 61,85+2,887 19,0265 18,1383+8,882
Ho,0; 71,33 69,25+2,022 7,07546 6,86887+2,066
EryO4 67,21 65,38+1,773 21,0906 20,5185+5,721
Tm,04 58,35 54,4843,614 4,72441 4,41096+3,134
Yb,04 65,77 63,1242,544 1,18589 1,13809+4,781
Lu,0s 66,93 65,58+1,321 1,60362 1,57132+3,229

Cizelge 4.5. Oksitli bilesiklerin atomik kiitle sogurma katsayisi, toplam atomik ve
elektronik tesir kesitleri.

Bilegikler | Atomik Kiutle Sogurma Toplam Atomik Tesir Toplam Elektronik
Kiitle Katsayist (cm’/g) Kesiti Tesir Kesiti
(x10 barn/molekiil) | (x10™ barn/molekiil)
Teorik Deneysel

Sc,04 27,582 0,527 | 0,501+0,008 0,223 1,39

Y0, 45,162 2,85 | 2,71+0,322 2,04 5,79

La,04 65,162 7,83 7,4540,306 8,07 0,152
Ce,O, 65,646 7,88 | 7,87£0,283 8,58 0,159

Pr,0;4 65,963 8,73 8,23+0,332 9,01 0,165
Nd,04 67,296 9,06 | 8,64+0,359 9,66 0,172
Sm,04 69,744 9,77 |  9,29+0,058 10,8 0,186
Eu,0; 70,385 9,21 9,88+0,402 11,6 0,193
Gd,0, 72,501 10,4 10,1+0,474 12,2 0,199
Tb,0, 67,972 12,7 12,240,024 13,8 0,207
Dy,0; 74,601 11,2 10,6+0,449 13,2 0,214
Ho,04 75,572 11,7 11,340,445 14,3 0,206
ErG; 76,503 12,2 11,840,675 15,1 0,231
Tm,04 77,173 10,9 10,240,109 13,1 0,239
Yb,0; 78,821 2,84 | 2,73£0,128 3,57 5,65

Lu,O; 79,586 2,98 | 2,92+0,498 3,86 5,89
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4.4.1. Seryum bilesiklerinde Ky/K, siddet oranlarma kimyasal etki bulgular

Calismanin liglincli asamasinda, ti¢ farkli elementin (Ce, Sn ve Cu) bazi bilesiklerinden

elde edilen karakteristik tepelerin siddet oranlarina kimyasal etki arastirilmistir.

Seryum elementi ve bazi bilesikleri i¢in yapilan deneylerde, kimyasal yapinin X-1sm1
siddet oranlar1 lizerinde bir etkiye sahip oldugunu goézlemlenmistir. X-1s1n1 siddet
oranlarinda meydana gelen degisimi ilgili numunelerden aldigimiz spektrumlarin
karsilagtirtlmasiyla da gozlemlemek mitmkiindiir. Bilesiklere ait spektrumlar ile saf
numune i¢in elde ettigimiz spektrumlar Sekil 4.5°de verilmistir. Siddet oranlarimin
deneysel, teorik ve literatiirden elde edilen degerler ile karsilastirmasi Cizelge 4.6.da

verilmigtir.

Cizelge 4.6. Seryum ve bilesiklerine ait K X-1511 siddet oranlart.

Element ve Bilesikleri Deneysel Teori}c Diger Deneysel
Ce 0.2316%0.0052 0.2316 -

CeCls 0.2347+0.0073 - 0.4728"

CeF 0.2418+0.0059 - -

Ce(NO3); 0.2339+0.0076 - 0.5047""

Cex(SO4)s 0.2319+0.0061 - -

Ce,04 0.2443+0.0082 - 0.4592"

"Scofield 1974(a)
"Sogit er al. (2001)
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Sekil 4.5. Seryum ve bilesiklerinden elde edilen spektrumlarin karsilagtirilmasi.

4.4.2. Bakur bilesiklerinde Ky/K, siddet oranlaria kimyasal etki bulgular:

Bakar bilesiklerinin K X-151m1 siddet oranlar iizerine kimyasal yapinin etkisi incelenerek

elde edilen sonuglar teorik ve literatiirden elde edilen sonuglarla karsilagtirilmistir. Bakir

bilesikleri i¢in siddet orani degerleri Cizelge 4.7°de verilmistir.
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Cizelge 4.7. Bakir ve bilesiklerine ait K X-1g1n1 siddet oranlari.

Element ve Bilesikleri Deneysel Teorik Diger Deneysel
Cu . 0.1249" -
CuS0Oy 0,1297+0,0049 - -
CuS 0,1287+0,0039 - -
CusSi 0,1301+0,0054 - -
Cul 0,125540,0006 - -
CuSe04.5H,0 0,1297+0,0049 - -
H4CuOsSe 0,1285+0,0037 - -
CuTe, 0,1275+0,0027 - -
Cu;N 0,1292+0,0045 - -

"Scofield 1974(a).

4.4.3. Kalay bilesiklerinde Ky/K, siddet oranlarina kimyasal etki bulgulari

Kalay bilesiklerinin K X-igmn1 giddet oranlart Uzerine kimyasal yapinin etkisini
incelemek i¢in Br,Sn, Snl,, SeSn, SnF;, SnSO,; SnCl,, SnO ve SnS bilesikleri
kullanilmistir. Bu bilesiklerin deneysel siddet oranlar teorik ve deneysel degerler ile

birlikte Cizelge 4.8°de verilmistir.

Cizelge 4.8. Kalay ve bilegiklerine ait K X-151n1 siddet oranlari.

Element ve Bilesikleri Deneysel Teorik Diger Deneysel
Sn - 0,2061%* -
Br,Sn 0,2168+£0,0113 - -
Snl, 0,2074+0,0013 - -
SeSn 0,2465£0,0483 - -
SnF, 0,2351 £0,0331 - -
SnSOy 0,2350+0,0329 ’ -
SnO 0,2363+0,0346
SnS 0,2064+0,0003 '
Br,Sn 0,2168+0,0113 - -
Snl, 0,2074+0,0013 - -

"Scofield 1974(a).



60

5. SONUC

5.1. Sacilma Metodundan Elde Edilen Etkin Atom Numaralar:

Bu c¢alismanin birinci agsamasinda, atom numarast 4</<82 arasinda degisen saf
elementler kullanilarak sa¢ilma spektrumlart elde edilmistir. Elde edilen sagilma
spektrumlarina gerekli hava ve numune sogurma diizeltmeleri uygulandiktan sonra (3.9)
denklemi kullanilarak Compton/koherent sacgilma siddet oranlart bulunmustur. Daha
sonra Compton/koherent sagilma siddet oranlarinin atom numarasina karsi ¢izilmesiyle
bir kalibrasyon egrisi hazirlanmistir. Bu egrinin hazwlanmdsmdaki amag, etkin atom
numarasi bilinmeyen bilesiklere ait sacilma siddetlerinin oranlarindan yola ¢ikilarak
etkin atom numaralarim1 kalibrasyon egrisinden belirlemektir. Kalibrasyon egrisi
hazirlandiktan sonra etkin atom numarasi bilinmeyen oksitli bilesiklerden sacilma
spektrumlar1 elde edilmis ve yine (3.9) denklemi kullanilarak Compton/koherent siddet
orani degerleri elde edilmistir. Bulunan Compton/koherent siddet orani degerleri

kalibrasyon denkleminde kullanilarak etkin atom numaralar1 bulunmustur.

Sac¢ilma metodu ile deneysel etkin atom numaralarinin hesaplamada yapilan toplam
hata, sa¢ilma tepelerinin altindaki alanlarin degerlendirilmesinden (% 2,20-4,1), kiitle
kalinhgi 6l¢timiinden (% 1,05-2,1), dedektoriin Compton ve koherent tepesi igin fotopik
verimin Olcimiinden (% 1,2-3,1), numuneden sagilan fotonlar i¢in numunenin sogurma
faktoriinden (% 0,95-1,2) ve dedektdr ile numune arasinda kalan havanin sogurma
faktorinden (% 1,1-1,8) kaynaklanmaktadir. Bu durumda deneysel degerleri etkileyen
toplam hata 9% 3,08-5,96’dir. Sacilma tepelerinin altinda kalan alanlar

degerlendirilmesinde uygun fit fonksiyonunun belirlenememesi hataya sebep olmustur.

Sacilma metodundan faydalanarak elde edilen etkin atom numaralarinin glivenilirligini
test etmek icin yapilan tekrarli Slglimler ve sonuglarimin verildigi Cizelge 4.2°den
goruldiigh tizere ayni deneysel sartlarda hazirlanan 5 numune kullanilarak elde edilen
RSD (relative standard deviation) degerleri ayn: numuneden 5 kez 6l¢lilmesinden elde

edilen RSD degerlerinden biiyiiktiir. Bu spektrometrenin hassasiyetinin oldukca iyi
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oldugunu gostermektedir. Elde edilen sonuglar ayni zamanda numune hazirlama sartlari,
aletsel ve sayma istatistiginden kaynaklanan belirsizlikleri de icermektedir. Cizelge
4,2°den gortildiigli lizere numune hazirlamadaki belirsizlik de kabul edilebilir

seviyededir.

Sa¢ilma spektrumlarinin degerlendirilmesiyle elde edilen Compton ve koherent tepesi
siddet oranlari atom numarasina gore 4. dereceden bir denkleme fit edilmistir. Bu
denklem  Y=16,31608+167,76936x-305,30692x°+234,95118x"-58,62277x*  seklindedir.
Denklemi kullanarak ulagilan etkin atom numarasi degerleri literatiir degerleri ile
kargilagtirilmistir. Singh et al. (2010) PryOs, Eu203, Lu,05, LayO;, Gd,0s5, Tbhy0Os5,
Dy,0s5 bilesikleri igin elde ettikleri atom numaralar ile bu tez ¢alismasindan elde edilen
sonuglar birbirine % 0,771-4,46 oraninda yakin oldugu gézlemlenmistir. Deneysel
olarak elde edilen degerler ile teorik etkin atom numaralart arasindaki uyum ise % 6,18-

9,58 arasindadir.

5.2. Sogurma Metodu ile Lantanit Bilesiklerinin Kiitle Sogurma Katsayisi, Etkin

Atom Numaralari ve Elektron Yogunluklarmin Belirlenmesi

Calismanin ikinci asamasinda oksitli lantanit bilesiklerinin etkin atom numaralarini
belirlemek amaciyla sogurma teknigi kullanilmistir. Sogurma geometrisinde radyoaktif
kaynagin gama tepesinin altinda kalan alanin belirlenmesinden faydalanilarak etkin
atom numarasi, elektron yogunlugu ve atomik ile elektronik tesir kesitleri elde

edilmistir.

Sogurma metodu ile deneysel kiitle sogurma katsayilari, etkin atom numaralar1 ve
elektron yogunluklarinin hesaplamada yapilan toplam hata gama tepesinin altinda kalan
alanlarin belirlenmesinden (% 2.,4-3.8), numune kiitle kalinligindan (% 1,65-2,9) ve
istatistik hatadan (% 1) kaynaklanir. Deneysel parametreleri etkileyen toplam hata %

3,08-4,88 araligindadir.
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Sogurma metodu dl¢timlerinin giivenilirligini test etmek i¢in yapilan ¢oklu Slgtimler ve
hesaplanan RSD degerleri Cizelge 4,5°de verilmistir. Ayni deneysel sartlarda hazirlanan
5 numune kullanilarak elde edilen RSD degerleri beklendigi gibi aym1 zamanda 5 kez
Olclimiinden elde edilen RSD degerlerinden buyiiktiir. Sonuglar tiim sogurma
Ol¢timlerinde kullanilan spektrometrenin hassasiyetinin ¢ok iyi oldugunu hem de
numune hazirlamadan kaynaklanan belirsizligin makul bir seviyede oldugunu

gostermektedir.

Ayrica, sogurma metodu ile elde edilen kiitle sogurma katsayilar: teorik olarak karisim
kurali dikkate alinarak WinXCOM programindan hesaplanmistir. Etkin atom numarast,
elektron yogunlugu, elektronik tesir kesiti ve toplam atomik tesir kesiti, teorik kiitle
sogurma katsayilarindan yola c¢ikilarak hesaplanmistir. Yapilan teorik ve deneysel
hesaplamalar karsilastirildiginda ise bulunan degerlerin birbirleriyle % 4,176 oraninda

uyumlu oldugu gézlenmistir.

Tez ¢alismasinda etkin atom numarasint belirlemede iki farkli yontem kullanilmis ve bu
farkli yontemlerin gtivenilirlikleri kargilagtirilmistir. Sogurma yonteminden elde edilen
sonuglar sagilma yonteminden elde edilen sonuglara gore teorik degerlere daha yakindir.
Ancak, hata degerleri makul seviyelerde olmasi itibariyle her iki yontemin de etkin
atom numarasi belirleme kullanilacak giivenilir yontemler oldugu yapilan deneylerle

desteklenmistir.

5.3. Ce, Sn ve Cu Bilesiklerinde KyK, Siddet Oranlarmma Kimyasal Etkinin

Incelenmesi

Kimyasal etki maddenin durumuna baglt olarak, analitin X-131m1 ¢izgisinin enerjisinin
mutlak ve rolatif siddetinde bazi degisiklikler meydana getirir. Kimyasal etki, her ana
grup elementi i¢in farklidir ve kismen doldurulmus degerlik orbitalleri ile ¢iftlenmemis

d elektronlarinin sayisiyla ilgilidir.
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Kimyasal yapinin degismesi Kp/K, siddet oramim degistirir. Kp/K, siddet orani,
degerligin artmasiyla artar. K X-isin1 siddeti degerlik elektronlarinin sayisiyla yani
elektron yogunluguyla ilgilidir. Ortalama bag uzunlugu, degerligin artmasiyla azalir.
Bag uzunlugunun azalmasiyla birlikte metal ligand etkilesmeleri artacak ve K’larin
sayisinda bir yiikselme olacaktir. 3p seviyesinin yogunlugunun degismemesinden dolayi,
metalin 3p dalga fonksiyonundaki degisim ¢ok az olacak ve gecis ihtimali de hemen hemen

ayni kalacaktir.

Calismanin ticlincli asamasinda, bazi elementlere ait bilesiklerde Kp/K, siddet oraninin
degisimi incelenmigstir. Siddet oranlarinda meydana gelen degisim, ana elemente ait
teorik ve literatlirde mevcut olan degerler ile karsilastirmali olarak Cizelgeler 4.

boliimde sunulmusgtur.

Ce, Sn ve Cu bilesiklerinde Kg/K, siddet oranlarna kimyasal etkiyi belirlemek i¢in
yapilan deneylerde hesaplamalara etkiyen toplam hata, X-1sin1 tepelerinin altinda kalan
alanlarin belirlenmesinden (% 1,00-2,00), [,Ge carpanindan (% 1,00-1,50), kalinlik
6lctimiinden ve sogurma diizeltme faktériinden (% 0,2-1,20) kaynaklanir. Dolayisiyla

toplam hata % 2,12-3,46 araligindadir.

Gama ve X-1sinlarinin sagilmasi ve sogurulmasi elementin atom numarast ve yogunlugu
ile ilgilidir. Bir bilesikte, bilesigi olusturan elementler tek baslarina bilesigin atom
numarasint temsil edemezler. Bilesik veya alasim gibi kompozit materyaller i¢in bu
islemler etkin atom numarasi ile ilgilidirler. Bu tez ¢alismasinda lantanit elementlerinin
oksitli bilesiklerinin etkin atom numaralari sogurma ve sag¢ilma spektrumlarinin

degerlendirilmesine dayalt olan metotlarla belirlenmistir. Calisma, kullanilan

=3

ilesiklerin etkin atom numaralari ve elektron yogunluklarini belirlemek igin kiitle
sogurma katsayilarinin sag¢ilma yontemiyle elde edilen degerlere gore daha kullanish ve
duyarli bir parametre oldugunu gostermektedir. Bu ¢alismanin sonuglart farkls
kompozisyonlardaki lantanit bilesiklerinin atom ve elektron sayilarinin, kiitle sogurma
katsayilarinin  nasil degistiginin daha iyi anlasiilmasina imkan saglamaktadir.

Léntanitlerin oksitli bilesikleri i¢in kiitle sogurma katsayisi, toplam atomik ve elektronik
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tesir kesitleri, etkin atom numaralar1 ve elektron yogunluklarmin karsilastirmali olarak

iki yontemle belirlendigi bdyle bir aragtirma literatiirde mevcut degildir.
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