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OZET

Bu ¢aligmada temel sayma, Ge'un escape pikleri, pile-up pikler, karakteristik rad-

yasyonun sagilma pikleri ve KaL® satellite pikler incelenmistir.

C")1I_’1:g:elikle spektral temel saymaya tabii radyasyonun katkisimi belirlemek amaciyla
t'ei{i_el sayma ol¢timleri yapilmmgtir. 0-520 keV enerji araliginda zirhlanmamisg ve
z1r’h1anml§ dedektorle yapilan 6lglimlerde hem temel saymada hem de fotopik giddet-
lerinde, ozellikle uranyum toryum serisinden kaynaklanan pik giddetlerinde Snemli
derecede azalmalar tesbit edilmistir. Zirhlanmamig dedektorde temel sayma hizi 24
keV'de 1.72 s/d keV'den 511 keV’de 4 x 1072 s/d keV’e diigerken fotopik sayma hizi
24 keV’de 1.19s/d keV’den 3 x 10~2 5/d keV’e diigtiigii goriilmiigtir.

40 < Z < 70 elementler bolgesinde Ge’un escape pikleri incelenmistir. Elde edilen
sonuglar i¢in dedektor verimi, pargacik biiyikligl, 6z-sogurma diizeltmesi yapilmg
ve escape pik/fotopik siddet oranlarimin enerji ve kolimasyona bagimliliklar ince-
lenmistir. Diizeltilmﬁ degerlerin hata sinirlan icerisinde teorik degerlerle uyum

icinde oldugu goriilmiistiir.

Kuantitatif analizlerde g6zoniine alinmas: gereken diger bir etki, puls pile-up etki-
sidir. Pile-up pikleri incelemek igin 5 Fe’in bozunmasindan elde edilen Mn’in karak-
teristik pikleri ~ 0.3 —9 kcps sayma hiz1 araliginda olgiilmiig ve pile-up pik/ fotopik
oranminin sayma hizina ve 6li zamana bagimliliklar incelenmisgtir. Pile-up pik geklin-

deki bozulmanin, sayma hizinin bir fonksiyonu oldugu goriilmiigtiir.

Ge(Li) dedektorde fotopik siddetine floresans radyasyonun numuneden sagilmasinin
etkisi incelenmigtir. Kalmliklari ~ 0.06 — 0.19 g/cm? arahiginda degisen Ba nu-
muneler kullanmlarak Compton piki/fotopik alam oranlari tayin edilmigtir. 24'Am
radyoizotop halka kaynak uyarimi igin numune kalinligimin fonksiyonu olarak Comp-
ton piki/fotopik oranlar verilmiglir. Sonuglanin diger aragtirmacilarin teorik v \53%9“
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deneysel sonuglan ile uyum igerisinde oldugu gérilmisgtir.
ikincil uyaricilarla(Fe, Co, Ni ve Cu) uyarilmug Cr, Mn ve Fe numunelerinin K L!

satellite spektrumlar incelenmig ve K L'/K L°® giddet oranlar hesaplanmigtir. So-

nuglar diger aragtirmacilarin deneysel sonuglar ile mukayese edilimigtir.
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SUMMARY

In this study, background, Ge escape peak, pile-up peaks, scattering peaks of the

characteristik radiation and KaL' satellite peaks were investigated.

To determine contribution of natural radiation to background in the measurements
made by detector with aﬂd without a lead shild, we observed attenuation for both
individual peak counts and background. Especially most of the peaks orijinating
from the uranium and thorium series are significantly reduced. While in the lead
covered detector background counting rate decrease from about 1.72 ¢/min keV at
24 keV to less than 4x 10-3 c/min keV at 511 keV, photopeak counting rate decrease
from 1.19 ¢/min to 3 x 1072 ¢/min at 24 keV.

Ge escape peaks are studied in the atomic number range 40< Z < 70. Corrections
such as, detector efficiency, particle size, self absorption correction has been done for
obtained results. The dependence of the escape peak/photopeak ratios on the energy
and collimation was studied. Our results were seen to be in good agreement with

the theoretical values.

N

Another effect that should be considered in quantitative analysis is the puls pile-
up effect. In order to investigate pile-up peaks, Mn characteristic peaks obtained
from 55Fe decay were measured in the range of counting rate of ~ 0.3 - 9 kcps and
investigated the dependence of pile-up pedk/photopeak ratio to the counting rate
and the died time. The distortion in pile-up peak was observed as a function of the

counting rate.

In Ge(Li) detector, the contribution to photopeak intensity due to Compton scatter-
ing of fluorescence radiation in the sample was studied. By using Ba samples in the
thickness range 0.06 - 0.19 g/ecm? Compton peak/photopeak area ratios measured.

The area ratios of Compton peak/photopeak was presented as a function of sample
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thickness for ! Am annular radioisotope source excitation. Qur results were seen to

be in good egreement with the experimental results of Kis-Varga and Végh (1993).

K L' satellite spectra of Cr, Mn and Fe samples excitated with secondary excitor
were measured and KL'/KL° intensity ratios were calculated. The results were
compared with the Parrat’s experimental results and were seen to be higher

than Parrat’s.
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1 GIRIS

Elemental analiz teknigi XRF, 6zellikle EDXRF teknigi, coklu-element analizi (mul-
ti-element analysis), tahribatsiz analiz, birkag¢ miligramdan daha az madde ile ku-
antitatif analiz, analiz numunesinin ¢ok degigik gekil ve halde hazirlanabilme im-
kani, kisa siireli analiz, hemen hcmeﬁ periyodik tablodaki tiim elementlerin (Z >
11) analizi, [son zamanlarda geffaf (transparent) pencereli dedektdr sistemlerinin
geligtirilmesi ile carbon veya bor’dan daha diigiik atom numarali elementler sayi-
labilmektedir], v.s. gibi 6zelliklerinden dolay: bilim ve teknolojide yaygin kullanim

alan1 bulmusgtur!.

X-151m1 spektrumlarinda enerji ve siddetin hassas olarak elde edilmesi ve dedektor ce-
vap fonksiyonunun (response function) dogru fonksiyonel temsili, spektrumun olugu-
munda rol alan olaylarin detayli bir gekilde incelenmesini gerektirir. X-1g1m spek-
troskopisi ile ilgili birgok uygulamada, mesela EDXRF analizorlerinin tam puls--
yiikseklik spektrumlarim tahmin etmek i¢in Monte Carlo simiilasyonu (MCS) kul-
lanildig1 zaman, dogru dedektor cevap fonksiyonuna ihtiyag duyulur (He, et al.,
1990). Atom fiziginde elektron, proton ve agir iyonlarla iginlanarak igtabaka iyo-
nizasyonu igin tesir kesiti hesaplamalarinda, iyonizasyon sonucu K ve/veya L x-
1iginlarinin emisyon oranlarimin tayininde karakteristik x-1ginlarinin pik alanlarinin

dogru ve hassas hesaplanmas: gerekir (Watanabe, et al., 1986).

XRS ile spektral analizlerde gozlenen etkiler ve bunlarin analitik temsili, birgok
aragtirmaci tarafindan caligilmgtir. Bazi aragtirmacilar spektrumun en 6nemli kis-
min tegkil eden fotopikleri analitik olarak temsil etmig ve pik alanlarini hesaplamig-
lardir (Sahin vd., 1990; Campbell ve Wang, 1992; Helmer ve Lee, 1980; Cift¢ioglu,
1980; Siegert ve Janssen, 1990). Malm, et al. (1984), temel sayma diizeltmesi,

materyal se¢imi, geometri ve zirhlama, Gunicheva, et al. (1992), Westmeier (1981)

12000 enerji ayirmmh (ED) ve 14000 dalga boyu ayirimh (WD) spektrometre diinyanin gesitli
bolgelerinde aragtirma laboratuvarlarinda, kalite kontrol servislerinde ve endiistride kullaniimakta
ve 1970’den beri bu konuda her yil yaklagik 300 ila 500 makale yayimlanmaktadir (Markowicz ve
Van Grieken, 1988; 1990)



ve Pratt (1972), Ge(Li) dedektérlerde temel sayma diizeltmesi i¢in metodlar oner-
miglerdir. Nian, et al. (1989), Tenney (1984) ve Cohen (1974) EDXR spektrumlarda
pile-up pikleri incelemig ve bunlarin sebep oldugu hatalari diizeltmek i¢in metodlar
ve formiiller geligtirmiglerdir. Campbell ve Wang (1991) ve Shima, et al.(1983), fo-
topiklerin diigiik enerjili taraflarinda gézlenen kuyruklanmalar: detayh bir gekilde in-
celemiglerdir. Eggert (1990) ve Short (1991), kagak pikleri incelemis ve bir diizeltme
iglemi geligtirmig, Huang (1979), Wielopolski ve Gardner (1979), Van Espen, et
al. (1980) ve Hé, et al. (1990), tam bir x-151m spektrumunu temsil etmek igin
metodlar sunmuglardir. Bazen bir spektrumda pikler igice girer ve bazen de birkag
pik istiiste binebilir (overlap).Baz1 aragtirmacilar bu piklerin analizi igin metodlar
ve bilgisayar programlan gelistirmiglerdir (Bortels, et al., 1990; Keyser, 1990; Del-
brouck, et al., 1984; Watanabe, et al., 1986; Mukoyama, 1981; Schulte, et al., 1980).
Babu, et al. (1987) ve Deutsch (1989), diisiik Z’li atomlarda satellite piklerini, Urch
(1970), diigiik enerji satellite giddetlerini ve kaynagini aragtirmstir. Richard, et al.
(1972), Briand, et al. (1976) ve Salem, (1979), Kea hipersatellitelerini, Richard,
et al. (1973), KB hipersatellitelerini incelemiglerdir. Sartori ve Fernandez (1992),
coklu sacilma (multiple scattering) piklerini, Fernindez (1992) ve Campbell, et al.
(1989), Compton ve koherent sagilma piklerinin x-151m1 spektrumlarina katkilarim
incelemislerdir. Kis, et al. (1993), numuneden sagilrug radyasyonun, cizgi gekli
lizerine etkisini aragtirniglardir. Dyck, et al. (1986), geri-sacilma (backscattering)
piklerinin Monte Carlo simiilasyonunu, Fernandez ve Surini (1991), EDXR spek-
trumlarimin bilgisayar simiilasyonunu, He, et al. (1988) ve Gardner, et al. (1986),
Monte Carlo yaklagimiyla dedektor cevap fonksiyonu igin etkilegme mekanizmalarim

caligmuglardir.

Bu ¢ahgmanin amaci, x-191n1 spektrumlarinin tam ve dogru bir temsilini yapabilmek
icin spektrumda gozlenen ana etkiler yaninda ikinci derece etkileri de gozoniine

almak ve spektral verinin dogru analitik yorumunu yapmaktir.

Bu amagla x-1gin1 spektrometresiyle (XRS) elde edilen spektrumlarda gozlenen karak-
teristik pikler, temel sayma [sayma sisteminin performansimn bir él¢iisii olan pik/te-
mel sayma, temel saymanin hassas hesaplanmasina baghdir (Paulus ve Keyser,

1990)], kagak pikler (escape peak), iistiiste binme pikleri (pile-up peak), numune-



den, havadan ve kolimatorden Compton sagilma pikleri ve uydu pikler (satellite

peak) incelenmigtir.



2 TEORIK BILGI

2.1 X-Isum Spektrometresiyle Gézlenen Spektrumun Ana
Ozellikleri |

X-151m1 spektrometresiyle gozlenen spektrumun genel bir gekli Sekil 2.1’de goriilmek-
tedir. Spektrumun en baskin ozelligi, genis sagilma pikleri (Compton, koherent, geri
sacgilma ve ¢oklu sagilma pikleri) olup bunlar gozlenen toplam sayimin biiyik bir
kismuni olugtururlar. Bu sagilmalar numuneden, havadan ve dedektérden olabilir-
ler. Ayrica spektrumda numune, dedektor, kolimator ve kolimator kirliliklerine ait
karakteristik pikler, kagak pikler, Gstliste binme pikleri, uydu pikler (satellite) ve

temel sayma gozlenebilmektedir.

karakteristik

pikler koherent

sacilma
iki
\ p \
floresans
\ Compton

sacilma

Sayma/kanal

sayactan _
Compton sacilma
saciimas pikleri

\

pile-up escape

pik pik %
i

_

\
satellite  sayactan
grubu Sn

Kanal

Sekil 2.1. X-151n1 spektrometresiyle gézlenen spektrumun gematik temsili.



2.2 Spektrumlarin Degerlendirilmesi

Normal olarak bir spektrumdaki elementlerin pik alanlari, bu pikler ile istenmeyen
piklerin ist-liste binmesinden (overlap) dolay: dogrudan elde edilemez. Spektrum
degerlendirmede esas fikir, spektrumun bir matematiksel modelini [f(z)] kurmak ve
deneysel spektrumun [f;] en iyi fit edilmig degerini buluncaya kadar onun paramet-

relerini ayarlamaktir. Fitin iyiligi kalanlarin karelerinin agirhkli toplamiyla (x?)

olguliir.
2 1 {fz - f i)]?
X = — Z fi( ) (1)

Burada n, veri noktalarinin sayisi (kanal), m, fitte kullamilan parametrelerin saysi

ve n —m serbestlik derecest sayisidir. f(2) ve f; sirasiyla ¢. kanalda hesaplanan ve
olgiilen sayimlardir. Fitin iyiligi, kurulan matematiksel modele baghdir. Bu sebeplé
uygun matematiksel modelin segilmesi ¢ok Gnemlidir. Bir x-13m spektrumunun
matematiksel modeli, esas itibariyle karekteristik pikler ve temel saymadan olusur.
Ancak satellite piklerine, escape piklerine, sagilma piklerine ve pile-up piklerine gore

diizeltmeler modeli daha uygun hale getirecektir.

2.2.1 Karakteristik Pikler

X-151m1 emisyon gizgileri, atomlarin uyarilmig seviyelerinin yar: omiirleri kisa ancak
sonlu olmasindan dolay: karakteristik x-1ginlarinin tekenerjili (monoenergetic) ol-
mamasindan (Scofield, 1969), yik olugum istatistiginden ve giirliltiiden dolay1 yar:
yikseklikteki tam geniglikleri (FWHM) 1-4 eV olan, Lorenziyan’lardir (Campbell
ve Wang, 1992). Diger taraftan dedektdriin enerji cevabi genig bir Gaussian’dir
ve x-15im1 tabii genigliginden yaklagik 50 kez daha biiyiiktir. Bu iki fonksiyonun
karigitmindan (conv:ulution) gozlenen EDXRF ¢izgi sekli yaklagik olarak bir Gaus-
sian ile temsil edilebilir (Sekil 2.2). Ancak baz sebeplerden dolay: pikin diisitk
enerjili tarafinda Gaussian’dan sapmalar (tailing) gozlenir (Durak, 1990). Bu se-
beple bir fotopikin analitik temsili i¢in sik¢a (1) Gaussian pik, (2) eksponansiyel bir

kuyruklanma, (3) bir adim fonksiyonu ve (4) temel sayma fonksiyonlar kullanilir.



Bu bilegenler sematik olarak Sekil 2.3’de verilmigtir.

X-151n1 emisyon izgisi Dedektor cevabr Gozlenen prbﬁl
* — et
14
B
>
Wg
. <,
T 4
EL 0 Ey

Sekil 2.2, Dar x-151n1 emisyon g¢izgisi ve genig Gaussian dedektor cevap fonksiyo-

nunun birlegimi genig Gaussiana benzer bir profil olugturur.

4 F(x)

Gaussian

Basamak

Temel sayma
fonksiyonu
X

Kuyruk
fouksiyonu |

O
x
c
bl |

Sekil 2.3. Potopikin fonksiyonel formunun gematik temsili.

Pik gekil fonksiyonlar: igin onerilen analitik formlarin 6nemli bazilar1 Tablo 2.1’de

ozetlenmigtir. -



Tablo 2.1. Pik gekil fonksiyonlar:®

(1980)

6 Schulte et al.,
(1980)

7 Bortels ve Collaers,
(1987)

8 Campbell ve Wang,
(1991)

9 Boman ve Isakson,

(1991)

10 Kis et al.,

(1993)

et }

Voigt=Y (£) {=myeaz

YpelE-Ey)/AEp <E<E,
0 ,E>E,

Gaussian

= Ye'(”““”‘)z"s, z>e¢
- Ye(a4+2z—az.~)asa4, r<e

Gaussian

+Pqe(’“x)/P"erfc(7-———”2“:;,s — [—13;:’ )

§PLelem X Prerte 52X 4 LoEs )

+5Poele= X Prorfo( S2X- 4 YoFa )

relF-E)/ABr 0 < B < B,y
0 ,E > E,

LH pe(s=X)/p
X
x erfe (22X + %)
Yok
i— E;—E,
LTS e(Ei=Eo)lb xerfc(—-‘ﬁ + 7‘12-5)

LPL o(Ei=Eo)/ ay erfc (E'fi—f"- + 7"5;)

Fonksiyon
No Kaynak Ana kisim Kuyruklanma
1 Birgok Gaussian=Y e~ (=~ X)"/20" Yok
= Yel-(z=X)/w/(4n2)*/ ]2
2 Routti ve Prussin, e~(#=X)"/20" icinz>X-J
(1969)
e e=2X+N)/20" i g« X — Yok
3 Philips ve Marlow, Gaussian 0.5P e(z=X)/Pagp fe (7"’5”%,; + %)
(1976)
| +0.5Pae(e= X Prerfe (S=X. 4 VIghu)
4  Campbell ve Jorch, Gaussian Pe~(==Fa)*/2P3 g 5 Pz—zf,:j’-
(1979) 2
Ple-(z‘—-l’:)/l’d, T < Pz__zTI,:;L
5  Helmer ve Lee, Gaussian Pre=Pal==X)(1 - e‘P”("X)z/z"a)

Y,Y,

J.e

erfc

X, Eq, Ey, Ep : pik merkezi (kanal ve enerji cinsinden),

: Gaussian genligi (sayim cinsinden),

w : FWHM,

0,AEp,AEr : Gaussian geniglik parametresi, w : (8’In2)‘/ %0,
: Gaussian fonksiyonun exponansiyele degistigi noktanin pik merkezine mesafesi (kanal),
Py, Py, ..., Ps,a,a3,a4T°, T, Yp,Yp, 0,8 : deneysel verinin fitinden tayin edilen parametreler,

: tamamlayici hata fonksiyonu,

11 Sarode, (1993) TRE=Es T Yok
Semboller: ‘
X, E; : kanal numarasi, kanal enerjisi (veya bagimsiz degigken),

*Onceki yillara ait bir literatiir ozeti Lepy ve Morel tarafindan verilmigtir (Lepy ve Morel, 1990).




Gaussian dagilim fonksiyonu,

Ay [ (Ei — Em)2]

exTp | ————5——
V2ra, 203

ile verilir. Burada FE;, ¢. kanalin enerjisi; F,,, pik merkezinin enerjisi; Ag4,pik alam;

o4, pik genigligidir (eV). E;, sifinnc kanal enerjisi SIFIR (zero) ve keV/kanal
cinsinden KAZANC (gain) kullanilarak,

F; =

(2)

E; = SIFIR + KAZAN( x i (3)

ifadesinden hesaplanabilir. Genislik, tipik olarak bir Ge(Li) spektrometresindé Mn—
Ka gizgisi icin 190 eV kadardir. Bu, amplifikasyon igleminin elektronik giriiltisi
ve sayma igleminin istatistik dagilimindan dolay: birkag eV’luk tabii geniliglikten

oldukga biiyiliktiir. o, parametresi, £y, ’nin fonksiyonu olarak

1
2

2
) 4+ ex FANO x E,, (4)

Og

GURULTU
2.3548

seklinde yazilabilir. Burada GURULTU (noise), pik genigligine elektronik katk;
FANOQO, degeri germanyum igin 0.0305-0.0755 olan Fano faktérii olup, iyonlagma
sayisinda gozlenen dalgalanmanin ortalamasinin karesinin iyonlagma sayisina oram
olarak tammlamr ve & bir elektron-hole ¢ifti meydana getirmek igin gerekli olan
ortalama enerji olup germanyum igin 2.9 eV'tur. SIFIR, KAZANC, GURULTU
ve FANO igin baglangi¢ degerleri bir spektrometrenin dogru enerji ve rezoliisyon

kalibrasyonlar1 yapilarak deneysel olarak elde edilebilir.

2.2.2 Temel Sayma (Spectral Background)

Ge(Li) spektrometreleri birgok gama ve x-191m spektrum olgiimleri igin tercih edilen
sistemlerdir. Bir EDXRF spektrumunun temel sayma geklini, primer uyarma spek-
trumu (excitation spectrum), numuneden primer x-1ginlarinin sagilmasi ve soéu-
rulmasi, Ge(Li) dedektdrde etkilesmeler ve miimkiin difraksiyon etkileri ve tabii
radyasyon gibi bazi faktorler belirler (Jenkins, et al., 1981; Durak, 1990). Temel
saymaya en onemli katki numuneden sagilimg primer spektrumdan gelir. Kaynak

aktivitesi diigiik oldugu zaman temel saymanin azaltilmas: gerekir. Mesela, tabii
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radyasyondan kaynaklanan temel saymayi azaltmak icin dedektoriin zirhlanmasi
gerekir (Malm, et al., 1984).

Temel sayma gekli ve bolgesine bagl, degisik temel sayma fit modelleri kullamlabilir
(Janssens, 1989). Yaklagimlardan biri, temel saymay1 tanimlamak igin bir analitik
fonksiyon kullanmaktir. Istatistik dalgalanmalar diginda bir pik veya pik demeti
altindaki temel saymay1, stirekli ve enerjinin (yada kanalin) dizgiin degigsen bir
fonksiyonu oldugundan, lineer bir polinom ile temsil etmek yeterlidir:

fa()) = ) a(iy (5)

Burada fg(z), ¢. kanaldaki temel saymadir. Genellikle n = 2 olarak segilir.

Diger bir yaklagim, numuneye benzer bir standarttan alinmig spektrumla olglilmiig
spektrumu kargilagtirmaktir. Temel sayma tayini igin diger faydali bir metod tekrarh
soyma (iterative stripping) metodudur (Clayton ve Duerden, 1987). Bu yaklagimda
temel fikir, uygun temel sayma seviyesine pik sé,ylml igeren kanallarin yiksekliklerini

tekrarl olarak asagiya cekmektir. Temel sayma gekli iterasyon sayisi ile tayin edilir.

X-1g1m1 elemantel analiz olglimlerinde dedeksiyon limiti ¢ok onemlidir. Dedeksiyon
limiti ne kadar kiiglik olursa analizin hassasiyeti ve miktar analizlerinde ¢aligma

arahig1 o derece artar. Dedeksiyon limiti

CmprL

i (6)

ifadesi ile tanimlanir. Burada Np c;, numunedeki konsantrasyonu veya kiitlesi C;
olan ¢ elementinin temel saymasi ve Np ¢, net pik sayimidir. Denklemden de goriildiigi
gibi dedeksiyon limitini mimkiin oldugu kadar k\ﬁgﬁltmek i¢in temel saymay1 veya
pik-temel sayma (peak-to-background) oranim o derecede biyiiltmek gerekir. Bu
ise temel saymamn kaynaklarinin iyi belirlenmesi ve buna gore tedbirlerin alinmas

ile mimkuin olabilir.
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2.2.3 Uydu (Satellite) Pikler

X-ginlar: ve diger gesitli etkilegmeler, atomlann i¢ yoriingelerinden elektronlarin
sokiilmesine sebep olabilirler. Bu gegiglerin yeraldigy atomun karakteristik x-1ginla-
rinin yayinlanmasiyla meydana gelen bogluklar daha dig yortingelerden elektronlarla
doldurulurlar. Cogu kez kaynag: kolayca izah edilebilen ana (principal) frekanslara
(bunlara diyagram ¢izgileri denir; yani Ko: 2p — 1s veya KB: 3p — 1s, v.s.)
ilaveten, nandiyagram cizgiler olarak isimlendirilen ¢izgiler veren ¢ok sayida uydu
frekanslar da gozlenir (Urch, 1970). Bu uydu cizgiler ana ¢izgiden daha disiik
veya daha biiyiik enerjili olabilirler. Bu cizgiler, igtabakalarinda goklu iyonize olmug
atomlardaki gégi:glerden kaynaklanmaktiadir. Mcsela, K serisindcki en genel dubletler
olan Kazy ve Kasg, Kaj2(K — L), ana gizgilerin uydu ¢izgileridir ve bunlar
iki kere iyonlagmmg KL — LL, KK — KL gegiglerinden meydana gelirler (Sekil
2.4)(Jenkins, 1988; Condon ve Shortley, 1991). Bunlar ig-atomik elektron korelasyo-
nu, uyarma dinamigi, durulma (relaxation) ve x-1gtm1 yaymlama iglemlerine tesir

eden diger etkiler hakkinda bilgiler verdiginden 6nemlidirler (Deutsch, 1989).

Atom numarasi Z olan bir elementin Koy, (K — L) ana gizgisine eslik eden

Keass (KL — LL) uydu gizgilerinin enerjisi igin
(hvkazs)z = (KL)z —(LL)z, (7)

ana ¢izgi igin ise

(hVKkarz)z = (K)z—(L)z , (8)
yazilabilir. Ik yaklagimda

(I&'L)Z = Kz+ Lz (9)

(LL)z = Lz+ Lz - (10)

ohip burada Z' + 1, L’de bir elektronun eksilmesinden dolay: biraz daha az perde-

lenmis niikleer yiikii gostermektedir. Bu nedenle
Lzyn > Lz (11)
dir. Boylece

(hVKas,';)Z = (hVKa],z)Z'*'A (12)
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Sekil 2.4. K serisinde gozlenen gegigler: a) X-1gin1 gosterimi, b) Spektroskobik

gosterim.
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yazilabilir. Burada A = (Lz4y — Lz141) > 0 kiiglik pozitif bir niceliktir. Boylece bir
L;111(2p) elektronunun sokiilerek Kaz(K Ly — LirrLirr), Kaa(K Lyyr — LyrLyy)
uydu piklerinin meydana gelmesi L(2p) ve K(1s) seviyeleri arasindaki mesafeyi,
dolayisiyla enerji farkini artirir. Déney ve kuantum mekanik hesaplamalar beg K«
uydu pikinin bulundugunu gostermektedir (Mikkola, et al., 1983; Nigam ve Soni,
1985; Babu, et al., 1986; Agarwal, 1991) (Tablo 2.2). ‘

Tablo 2.2. Ka uydu (satellite) pikleri.

Baglangigtaki

konfigiirasyon Gegig Multiplet Satellite
KL (1s712p~1)1P— (2p~12p~1)1S Ip, 18 o
KL (1s712s")%S — (2s'2p7")*P 35— 3P o
KL; (1s712s71)15— (2s~12p~1)IP 1S— 1p o
KL 1 (1s~12p~1)3P— (2p~12p~1)3P 3p— 3p a3
KL mr (1s712p~1)'P— (2p~12p~1)'D lp5 1D 4

Gelen fotonun enerjisi bir atomdan iki elektron koparmak igin yeterli ise uydu pikler
gozlenebilir. ikincil uyarmada , gelen fotonun enerjisi Z atomundan bir K elektro-
nunu ve Z + 1 atomundan bir L elektronunu koparinaya yetecek enerjiye sahipse
a satellite Kas 4 gozlenebilir (Aberg, et al.,1970; Babu, et al., 1987). Mesela bir
NiKa, fotonu Fe’nin sadece Ko o cizgilerini uyarabilir, buna kargihk bir CuK oy

fotonu Fe’in K a4 satellite gizgilerini de uyarabilir.

K B3, 3 ana ¢izgisinin uydu piki K", KL — LMy 111 gegislerinden meydana
gelen fotonlar tarafindan olugturulur (Nigam ve Arora, 1986). Bu piklerle ilgili enerji

ifadeleri, ana ¢izgi igin
(hvkp )z = Kz —(Muunz (13)
ve uydu pik igin

(hvgpm)z = (KLyn)z — (LiiMisin)z (14)

ile verilmektedir.
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Diger taraftan (14) ifadesi,

(hvipm)z = [Kz+ (Lin)za] = [(Ln)z + (Min111)z41] (15)
= (K = L)z + (Lur— Min )z (16)
= (K = M)z ~+ [(Lir — M) zey — (Lir — M) z)(17)
= (hvkp, )z + O (18)

seklinde de yazilabilir. Burada

A = (Lpyr—Minin)zer — (Lir — M)z (19)
= Agp—Ag (20)

dir. Lirr — Myy 11 yasakh bir gegis (A€ = 0) olmakla beraber Az ve Az, atom
numarasi Z ve Z+1 olan atomlarin bilinen enerji seviyeleri cinsinden hesaplanabilir.
Aciktir ki, satellite foton enerjisi yalmzca Z atomunun enerji seviyeleri arasindaki
geciglerden izah edilemez. Moseley kanunundan Azy; > Az, A > 0 olup, satel-
lite’nin ana ¢izginin ylksek enerji tarafina dogru kaymasim temsil etmektedir.

Moseley kanunu kullamlarak Lj;; — Mpy 11 yasakli (nondiagram) gizgi igin

Az = Tz41/Reo = a*[(Z +1) - of? (21)
Az = 'ﬁz/Roo = az(Z — 0‘)2 (22)
A = (AD)/Re = 2a*[Z — (0 — 1/2)] (23)

yazilabilir. Denklemlerden A o< Z oldugu goriilmektedir. Bu bagintilar: dogrulamak,
satellite gizgilerinin ana ¢izginin eteklerinde belirsiz ve yayvan olarak gozlenmesinden
dolayi zordur. Gergekte baz aragtirmacilar satellite’ler igin (A7/ Ry, )/?—Z giziminin
elementlerin simirls bir aralig) igin dogrusal oldugunu gosterdiler. K « satellite’lerinin

gozlenen relatif siddeti artan Z ile azalmaktadir (Sekil 2.5).

Bu grafik bir tek (single) K iyonizasyonuna gore, K L ikili (duble) iyonizasyonunun
ihtimaliyetinin Z ile degigimini yansitmaktadir (Scofield, 1974; 1974; 1975).

Yiksek enerjili satelliteler I ve M spektrumlarinda da gozlenmistir (Brundle ve
Baker, 1979). Bu spektrumlarin iki kez iyonlagmig atomun (")je olayini miiteakiben L

serisi satellite’leri yayinlamasi sonucunda meydana geldigi disiiniilmektedir (Coster
ve Cronig, 1935).
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Sekil 2.5. Ka ana cizgisine gore relatif satellite ¢izgi siddetinin Z ile degigimi.

Sekil 2.6 ana gizgiye gére Loy (Liip — My) ve LBi(Lr — Mjv) satellite siddetlerinin

oraninin Z ile degigimini gostermektedir.

L,

Relatif giddet

34 38 42 46

Sekil 2.6. Lay ve LB ana gizgisine gore relatif satellite ¢izgi siddetinin Z ile degigimi.

Sekilden gﬁriildiiéﬁ gibi (L1 — LitMy,v) Coster-Kronig gecig ihtimali Z = 40 igin
maksimum ve Z = 42 igin sitfirdir. (L; — LyirMpv,y) Coster-Kronig gecis ihtimali
Z = 45veya Z = 46 da maksiinum ve Z = 52 de sifirdir. Buolaylar, L; — Ly gegis
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enerjisi My alt tabakasini iyonlagtirmaya yetecek bir enerjiye sahip oldugu zaman
(Z > 73), tekrar miimkiin olabilecektir. Z > 77 igin bu enerji My alt tabakasini da
iyonize edebilir. La;’in satellitelerinin relatif siddetleri Z > 73 ve Z > 77’de keskin
bir ylikselig gostermektedir (Sekil 2.7).

‘Coster-Kronig teorisi, L serisi satellite’ler igin yeterli bir izah getirmektedir. M
serisinde de Ma; (My — Nyir) ¢izgisinin yiksek enerjili satellite’ (MyNyvy —
NivyvNyir) yine Coster-Kronig gegiglerinden meydana gelmektedir. Bu ¢izginin re-
latif siddeti " Pt’den 32 Pb’ye kadar artar, 2°Th ve 2U’da keskin bir gekilde azalir.
Bunun sebebi, My — My 1sumasiz gegiginin, My seviyesinde ve ayn1 anda Z > 89
icin Npv seviyesi (O_]e elektronu yayinlanmig) ve Z > 91 igin Ny seviyesinde bir

bogluk meydana getirmemesidir.

8
6
D
=]
=
o 4r
=
=
21~
0 ! ! L [l 1 i 1
72 76 80 84 88 92 96 98
YA

Sekil 2.7. Lay ana cizgisine gore relatif satellite ¢izgi siddetinin Z(> 72) ile degigimi.

X151 K ve L satellitele’ri ana ¢izgilerin diigiik enerjili taraflarinda da g6zleﬁmi§tir.
Bunlara diigiik enerji satelliteleri (low-energy satellite) denir. 1° Ne’den 32Ge’a kadar
olan birgok elementte K B serisi satellite’ler gozlenmistir. Bunlar Ky ve K£ (uzun
dalga boylu olan) gizgileri olarak da bilinmektedir. Bu olay igin yapilan izahlardan
biri, X' — My yasakli gecig esnasinda Fermi seviyesine bir My 1; elektronunun

gecmesidir. Diger bir izah iki kere iyonlagmug bir atomda iki elektron atlamasi sonucu
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bu gizgilerin meydana geldigidir:

Kn = KLyr—LiMy = Kz + (Lin)z+1 — (L1)z — (M1)z41 (24)
Kt = KLyr—LiMp = Kz + (Li)z+ — (Ln)z — (M1)z41 (25)

K« serisi satellite’ler de gozlenmigtir.

Dusitk enerji satellite’ler igin en iyi izah, ayni anda bir dig tabaka elektronunun
uyarilmas: ve bir x-1g1m1 fotonunun yaymlanmasidir. Bu igimale Oje olay (radia-
tive auger effect) olarak isimlendirilir. Dig tabakadaki elektron 1g1ma enerjisinin bir

kismimi sogurdugundan satellite’in enerjisi ana cizgininkine gore relatif olarak azalir.
<

Isimal C)je gegigleri ikili-elektron (duble-electron transition) gegigidir. Bir dig tabaka
elektronu (ngf;), i tabakadaki bir bosluga (n;f;) gecerken aym anda diger bir dig
tabaka elektronu (ﬁ,-:l,v) bir banda veya siirekli bir hale (¢£) uyarilir (eger ¢ bir band
veya optik hal ise gecig yars éje gegigi olarak adlandirilir). Bu gegisler,

hy = E,'—Ejfr—-e (26)

foton enerjilerinin kesikli ve siirekli bir dagilimina uyarlar. Burada E; , notral sis-
temin n;{; iyonlagma enerjisi ve Eys notral sistemden nsf; ve nyfy elektronlarinin
aym anda iyonlagmas icin gerekli enerjidir. E; — E;pr, ¢ — ff' 199masiz gegiginde

Oje elektronunun enerjisidir.

Buraya kadar satellite cizgilerin olugumuna sebep olan birgok olaydan bahsettik.
Bunlardan bagka aymi ig tabakada iki kere iyonize olinug atomun yaymladigi ve
satellite gizgilerihden daha zayif cizgiler de gozlenmigtir (Richard, et al., 1972; 1973;
Briand, et al., 1976). DBunlara hipersatellite (Kot, KB*, Lot vs) gizgiler de-
nilmektedir. Hipersatellite'ler L spektrumlarinda da meydana gelmektedir. Efektif

perdeleme parametreleri kullamlarak K o hipersatellite’in (K—? — K~1L~!) enerjisi,
AZ = [Bx:(Z) - Bk(Z)] [ [Bk(Z + 1) — Bx(Z)] (27)

ifadesiyle bulunabilir. Burada By, notr bir atom igin bir K elektronunun baglanma
enerjisi, Bk ise bir K iyonize atomdan bir K elektronunu koparmak igin gerekli
enerjidir. Boylece AZ birinci ve ikinci K iyonizasyonu arasindaki perdelemenin

degisimini temsil eder (Crasemann, 1985).
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2.2.4 Kacgak Pikler

Dedektore gelen x-151m1 fotonunun enerjisi, dedektériin sogurma kiyisi enerjisinden
daha biiyik oldugu zaman dedektorde meydana gelen karakteristik x-1ginlar1‘dedek-
torden kagabilir ve bir kacak pike sebep olabilirler. Kagma ihtimali gelen foton
enerjisi ile degigir. Bu durumda, puls yiikseklik dagiliminda, gelen x-151n1 enerjisiyle
orantili puls yiksekligine sahip (V) bir ana pik, dedektoriin K o x-151m1 ve gelen x-
11 fotonu enerjileri arasindaki farkla orantili ortalama bir puls yliksekligine sahip
(Ve) bir kagak pik (single escape peak) ve bazen bir ikili kagak pik (double escape

peak) olmak iizere iki veya ii¢ pik gozlenebilir (Siegert ve Janssen, 1990). Boylece

Y « B) (28)
. x E(x) — E(Gek«) (29)

olur. Dedektore gelen birden fazla enerji igeren gsuadaki herbir x-151m igin, bir ana
pik ve dedektor kristalini uyarabilenlerden herbiri icin bir kacak pik gozlenir. Bu
pikler relatif olarak genis pikler olduklarindan diger bir kagak pikle iistiiste binebilir
(overlap) veya analit gizgisinin ana piki bir bagka ana pikle yahut bagka bir elementin

kagak pikiyle tistiiste binebilir.

Kagak pikin ana pike gore relatif siddeti;

1-X-1ginlarmin dalga boyu dedektor sogurma kiyisinin kisa, dalga boyu sinirina ya-
kinsa,

2-Dedektériin floresans verimi biylikse,

3-Dedektor yolu kisa ise,

bityiik olur (Bertin, 1975). Dedektoriin floresans verimi arttik¢a kacak pik giddeti,
ana pik giddetine gore artar (Sekil 2.8).

Genellikle diigiik enerjilerde kacak rpikler dedektor giiraltiisii icerisinde bulunurlar.
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Sekil 2.8. Dedektériin wy floresans veriminin ana ve kagak pikin relatif siddetleri

uzerine etkisi.

Genelde kagak pikler analitik x-1g1n1 spektrometrelerindé onemli bir problem olusg-
turmazlar. Ge(Li)' dedektérlerde, atom numarasi 32 (Germanyum) ve agagisi olan
elementler Ge K soéurma, kiyisim uyaramazlar ve atom numarasi 75 ve yukarisi olan
elementlere ait ana ve kagak pikler aylrdedilemezlef. Bu yiizden kagak pikler sadece
atom numarast 32-75 arasi olan elementler i¢in problem yaratabilirler. Cok diigiik ve
cok yliksek atom numaral elementler igin Ge K floresans verimi diiglik oldugundan

relatif olarak zayif kagak pikler olugur.

Ana pikler gibi kagak pikler de x-131m spektral gizgilerinden kaynaklanir. Bu se-
beple analizor ekram her iki piki ihtiva edecek gekilde analog enerji kalibrasyonu
yapllmalldlf . Bununla beraber,

1- Kagak pikler dedektor giiriiltiisii igerisinde kaybolacak kadar kiigiik puls yiiksek-
ligine sahip oldugu,

2- Diger bir elementin ana veya kagak piki ile kismen veya tamamen girigtigi,
durumlarda ana ve kagak pikleri ayird etmek miimkiin olmayabilir. Bu durumda
ana ve kacak piklere set edilmig iki analizor kullanilarak bu sikintilarin tstesinden

gelinebilir.
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Kagak pikler iki bakimdan sikinti gikarabilirler. Yukaridaki sebeplerden dolay: her
iki piki gézlemek miimkiin olmaz ise bu durumda gdzlenen siddet gozlenemeyen pik
siddeti kadar eksik sayilir. Keza kacak pikler enerji spektrumunu karmagik hale
sokar ve st lite binme ihtimalini artirirlar.

Esas itibariyle kacak pikler, ana pikten Ge(Li) dedektorlerde 9.9 keV (E, = Ey —
9.9 ), Si(Li) dedektorlerde 1.74 keV daha diigiik enerjilerde meydana gelirler.

2.2.5 Pile-up Pikler

Rasgele meydana gelen olaylarin enerji spektrumu ve frekansim Slgmek igin yapilan
teshis sistemleri puls pile-up etkisiyle simrlidir. Iki veya daha fazla foton, teghis sis-
teminin cevap verme siiresinden daha kisa bir stire igerisinde meydana. gelirse sistem,
herbir fotonun enerjilerinin toplamindan biraz daha diisiik enerjili bir fotonmusg gibi
cevaplar. Olgiilen foton sayma hiz1 buna uygun olarak gergek foton hizin: diigiiriir ve
olglilen spektrum sekli gergek spektrum seklinden bozuk olur (Tenney, 1984) (Sekil
2.9).

Pile-up’lar zincirleme y-1gmnlarimin dstiiste gelmesinden, x- ve y-1ginlarinin Gstiste
gelmesinden ve x-1ginlarinin iistiiste gelmesinden meydana gelebilirler (Yoshizawa,
et al., 1980). Bunlar ana pikin yiiksek enerjili tarafinda temel saymanin artmasina

sebep olabilirler.

Kuantitatif analizlerde ve bir «-pikindeki toplam sayimdan spesifik bir gama gegigine
ait mutlak sayma hizi hesaplamalarinda, birgok diizeltmenin yansira toplam sayim
icin pile-up diizeltmesinin de gézéniline alinmasi gerekir. Deney geometrisi degig-
tirilmeden farkl gartlar altinda alinan spektrumlardan gama yada x-1531m1 sayma
hizlan kargilagtirilmak isteniyorsa o zaman sadece sistemin 6li zamani (dead-time)

ve pile-up i¢in diizeltme yapmak gerekir (Céhén, 1974).

Pile-up’lar ozellikle yiliksek sayma hizlarinda ve/veya diigiik enerjili (<1.5 keV) x-

iginlaring igeren spektrumlarla caligldiginda 6nem kazamr (Gui-Nian ve Turner,
1989; Jenkins, et al.,1981).
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Sekil 2.9. Amplifikator cikig puls yiiksekliginin x-151n1 enerji spektrumuna gekillendiril-
me iglemi: a)Mn ve Ag K x-1ginlarim ihtiva eden puls gekillendirme ampli-
fikator giktisinin osiloskopta gozlenen gekli ve x-1gim1 enerji spektrumu,

b) yiksek sayma hizlarinda pile-up pulslar ve bunlarin enerji spektrum-

lar.
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2.2.6 Sagilma Pikleri

X-15ims floresans (XRF) analizlerde, 6zellikle kalin ve hafif matrisli numunelerde
meydana gelen sagilma olaylar1 6nemli rol oynar. Uyania (primer) radyasyonun
sagilmasi, siirekli bir spektral temel sayma, spektrumun sonunda yliksek enerjilerde
geri-sagtlmug bir bolge meydana getirir ve floresans ¢izgiyi siddetlendirir (Fernandez,
1992; Varga, et al., 1993). Primer ve floresans radyasyonun sagilmasindan dolay
karakteristik cizgilerin gsiddetlendirilmesi foton-foton etkilegmeleri g6zoniine alinarak
izah edilmektedir (Keith ve Lommis, 1978).

Floresans radyasyonun koherent sagilmasi sadece fotopik giddetini arttirirken Comp-
ton sagilmasi 15 keV’den bliytik enerjili fotopiklerin digiik enerjili taraflarinda bir

pik olugmasina sebep olur.

Bu temel sagilmalardan (birinci derece sagilmalar) bagka ikinci derece sagilmalara
(Compton-fotoelektrik, fotoelektrik-Compton, koherent-fotoelektrik, fotoelektrik-ko-
herent) ait spektrumlarda gozlenebilir? (Fernindez, et al., 1991). Bu etkilegmeler de
XRF giddeti artinr. Sagilmalardan gelen katkilar gelen suanin enerjisine baghdir.
Digiik enerjilerde koherent katkilar daha baskindir.

Gegen ve geri sagilan spektrumlara sagilmanin katkisimin bilinmesi, sogurma kat-
sayisi Ol¢limleri, tesir kesiti 6lgiimlerinde, Compton profil belirlenmesi ve hafif ele-
mentli matrislerde x-15in1 floresans analizi gibi birgok x-15111 deneyinde temel sayma
dlizeltmesinde 6nemlidir (Singh, et al., 1989). Sekil 2.10 farkli elementler i¢in ikinci,
ligiincit ve dordiincii mertebeden sagilmig spekirumlart gostermektedir (Sartori, et
al., 1992). ”

2]ki ve daha yiiksek mertebeden sagilmalar igin teorik hesaplamalar Fernandez tarafindan
gelistirilmig olan #ransport teorisi ile yapilmaktadir (Fernz’midez,lQQO).
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Sekil 2.10. 0y = 15° 05, = 45° olan bir geometride 59.54 keV’lik radyasyon-
la uyarilan (a) oksijen (b) aliminyum (c) bakir numuneleri igin ¢ok-

lu sagilma spektrumlar.




23

3 SAYMA SISTEMI

3.1 Enerji Aywrimli X-Isin1 Spektrometresi

Bu caligmada yapilan olgiimler igin EDXRFE sistemi kullaminugtir. Sistemin esas
bilegenleri, x-1g1m1 uyarici kaynak, Ge(Li) katihal sayaci, on-amplifikator (preampli-
fier), ana amplifikator (spectroscopy amplifier), cokkanalh puls yiikseklik analizérii

(MCPHA) ve diger elektronik bilegenlerdir. Sistemin blok diagrami Sekil 3.1’de
verilmigtir.

Saya¢ p—i—n tipi bir diyottan ibarettir. p-tipi single kristalin bir yiizii uygun
katki atomlari ile n-tipine doniigtiiriilerek ve elekiriksel 6zdirenci artirmak igin kont-
rollii gartlar altinda germanyuma (yiizeyler arasina bir voltaj uygulanarak, yiksek
sicaklik altinda) lityum siiriklenmek suretiyle i-tipi (intrinsic) bolge elde edilmistir.
n-tipi bolgede dogrultucu olmayan bir kontak olugturmak i¢in bubarlagtirma ile altin
tabaka meydana getirilmektedir (Jenkins, et al., 1981). Sayag yiizeyinin ince p-tipi
tabakasi aktif degildir. Sayma iglemine katkisi olmayan bu tabaka olii tabaka olarak
bilinmektedir. Olii tabakada dedektérle etkilegen fotonlar ya anormal olarak diigiik
puls yiiksekliginde olgiiliir yada hig dlglilmez. Bu problem bu tabakada sogurulma

ihtimali yiiksek olan, gok disiik enerjili x-1ginlarn icin gok onemlidir.

Dedektore ulagan x-1g1n1 fotonlar dedektorle fotoelekirik olayla etkilegerek elektron-
hole giftlerinden ibaret iyonizasyon bulutu olugtururlar. Uretilen iyon ifti sayis:

gelen foton enerjisi E ile orantil olup,

E
) = — ) 3
n - (30)
ile verilir. Arka kontakta biriken toplam ylik,
E
Q@ = —e (31)
dir. Bu yik
_ Y _Ee
VO - Cf - € Cf l (32)
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genlikli bir voltaj pulsu meydana getirmek i¢in C; kapasitansina yiklenir. Yik
birikme zaman gok kisa olup 25-50 ns araligindadir. Yik birikme zamamn, dedektor
besleme voltajina, dedektor kalinligina ve dedektor icerisinde foton etkilegme pozisyo.
nuna baghdir. Bu akim pulsu énamplifikatoriin girig katinda bulunan bir FET
(field effect transistor)devresiyle yiikseltilerek potansiyel pulsuna doniigtirilir. On
amplifikatérden gelen sinyal kiigiik ve sinyal-giiriilti oram diigiiktiir. Bu nedenle
hem gelen pulsu, analizi yapilabilecegi 0—10 V araligina yiikseltmek hem de sinyal-
girilti oraninin gok diigiik oldugu agirt diigiik ve agirt yiliksek frekanslar: filtre etmek
igin spektroskobik amplifikator kullanihr. Cok kanall analizSrini giriginde bulunan
analog dijital dontigtiiriici (ADC) herbir amplifikator ¢ikig pulsunun yliksekligini
olgerek bu genligi bir tam sayiyla temsil eder. Dedekte edilen herbir yikseklikteki
puls kadar say1, puls ylikseklik spektrumu gekline gore analizér hahzasinda biriktiri-

lir. Daha sonra bu bilgiler ekrana aktarihir.

Dedektor elektronik giirtltiiyii azaltmak ve uygun rezolisyonu saglamak igin sivi

azot kaynama sicakhginda (77 K) tutulur.

3.2 Ge(Li) Dedektori

Bu calismada kullanilan x- ve gamma-1g1m spektrometresi, diigiik enerjili bir foton
spektrometresi (Low Energy Photon Spectrometer LEPS) olup agagidaki ozelliklere
sahip bir Ge(Li) dedektér ihtiva etmektedir (Ortec, Application Note, Ortec Inc.,
1984). Bu Ge(Li) 'nin karakteristikleri goyledir:

—geometri: dizlem,

—boyutlar: 10 mm aktif ¢ap, 5 mm aktif derinlik,

—polarizasyon voltaji: 1000 V;

—rezoliisyonu (FWHM) : 5.9 keV’de (**Fe) 190 eV, 122 keV’de (*7Co) 491 eV,
—kullamigh enerji araligi: 3 keV—1 MeV,

—kontaklar: n+ lityum, p—iyon-implantasyon [iyon-implante edilmig 6n kontak x-
1511 spektral gﬁigimlerini (interferance) elimine eder ve kuyruk (tail) spektrumunu
azaltir (Shima, et al., 1983)],
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—pencere: 130 pm kalinhginda berilyum,
—altin tabaka kalinligi: 40.0 pg/cm?,
—olu tabaka kalinlig1: merkezde ~0.26 pm Ge,

—pencere-kristal merkezi uzakhig: 7 mm.
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4 OLCUM ve HESAPLAMALAR

Bu tezde cahgilan konular, bu konularla ilgili 6l¢iimlerde kullanilan radyoizotop kay-
naklar ve 6zellikleri Tablo 4.1’de verilmigtir. ()lgﬁmlerin ¢ogunlugunda x-1g1m labo-
ratuarlarinda monokromatik radyasyonun en yaygin kaynaklarindan biri olan 24! Am

kaynag: kullanilmigtir.

Tablo 4.1. Cahsgilan konular ve kullamilan kaynaklar.

C-a.h§11an konu Kullanilan Aktivitesi Sekli

kaynagin simgesi (mCi)

temel sayma - - _

escape pikler 57Co, ! Am 100 halka
pile-up pikler 55Fe 50 halka
sacilma pikleri M1Am 100 halka
satellite pikleri MAMm 100 halka

Halka kaynaklarla yapilan olglimlerde en iyi deney geometrisini, yani maksimum
floresans giddetin elde edildigi geometriyi elde etmek igin Monte Carlo simiilasyon
teknigi kullamilougtir (Budak, 1992).

4.1 Temel Sayma Olg¢iimleri

Bir Ge spektrometre ile gozlenen temel sayma spektrumuna, uranyum toryum seri-
si, 9K, kozmik 1ginlar, floresans radyaiéyon (kozmik ve tabil radyasyonun dedektor
grubu ve zirhla etkilegmesiyle meydana gelir) ve dedektor grubu maddelerinden
meydana gelen tabii radyasyonun onemli katkisi vardir. Dedektor grubundaki her-
bir kismin tabii aktiviteye katkisi onun dedektore uzakhigina ve gordiigi kat: agiya
baghdir (Wogman, 1981; Camp et al., 1974).
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Bu g¢ahgmada spektral temel saymaya tabii radyasyonun katkisim belir-
lemek amaciyla temel sayma olgiimleri yapilnmgtir. Once dedektér gevresi (endcap)
ve pencere zirhlanmadan 30 saat 6lglim yapilmg daha sonra dedektor gevresi ve
pencere 44 mm kahnliginda (500 keV’de kurgun zirhin etkin kalinhig g = 5.7
mm’dir. Burada gy lineer sogurma katsayisidir.) kurgunla zirhlanarak tekrar 30

saat olgiim yapilmgtir. Gozlencn spekirumlar Sekil 4.1'de kargilagtirilmig ve sayisal
sonuglar Tablo 4.2de verilmistir.

175 ) M;pb
2048 I % 128
1536- 79.7 i l L 96
2307 | '
2 Nlk 285/
].024J . ’ 1 ::' "64
P VI E .
?>*Ra 36 M CL -
’\ 265 - Y l \ '\.]\\.‘ ' Vel
siz 1| Y A S ' 132
s ° e . Ll P .,:.,' b
o] T \\\‘ [ N l, . o ..._.1, R
é 62 374 1750 1813
w2 75
96 727 | |48
, 2284 0
64 - b Aass.s 32
2 1 | . \ a
32 - I\ \ | | re
I——Y . P\ SR
62 374 437 2559 2595

Sekil 4.1. Zirhlanmamug (a) ve zirhlanmg (b) dedektorden elde edilen spektrumlar.



Tablo 4.2. Zirhlanmamig ve zirhlanmig spektrometreyle gozlenen cizgiler ve bun-
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larin temel saymalarinin sayma hizlan (sayma/dakika).

Zirhlanmamig spektrometre Zirhlanmg spektrometre
Enerji | 1zotop* TS Pik TS Pik
(keV) (s/keV/d) (s/d) (s/keV/d) (s/d)
24 ? 1.724+0.033 | 1.1940.036 | 0.088+0.010 | 0.030 + 0.012
26.5 228Ra, 1.484+0.023 | 0.24+0.030 | 0.077£0.009 | 0.020 +0.011
32 ? 1.2240.023 | 0.3940.030 | 0.078+0.008 | 0.002 £ 0.010
36 ? 0.83+0.017| 0.11£0.022 | 0.07330.007 0.0+ 0.009
72.7 207ph 3.531+0.045 | 1.85+0.050 0.154+0.020 | 0.20£+0.019
75 207ph 3.46+0.054 | 3.571+0.054 | 0.098+0.026 | 0.444+0.021 |
7 7 2.7240.032 | 0.52+0.040 0.10 £+ 0.008 0.0+ 0.011
84.9 07py, 3.55+0.040 | 1.241+0.048 | 0.048+0.019 | 0.2440.015
87.3 207pp 2940032 | 04410.041| 0.069+0.012 | 0.074+0.012
239 212py, 0.39+0.016 { 0.28+4+0.017 | 0.057+0.006 | 0.07 £+ 0.009
295 214pp 0.171+0.008 | 0.047+£0.010 | 0.031+0.004 0.0 £0.006
338.5 228Ac¢ 0.11 £0.007.| 0.036 £0.008 | 0.02240.006 | 0.02+0.006
351 214p; 0.16+0.010 | 0.11+0.011§ 0.050+£0.005 0.0 £ 0.007
511 yok olma | 0.009 £ 0.002 | 0.005 4 0.002 0.0042 £ 0.001 0.040.002

TS: Temel sayma
* Lederer, et al., (1967)

? Kaynagi kesin olarak bilinmeyen radyasyon.

Kurgunun karakteristik K x-1ginlar1 kozmik ve tabii radyasyonun dedektor grubu
maddeleri ile etkilegmesinden meydana gelmektedir. Ayrica 511 keV’lik yok olma
piki de baghica kozmik 1gmlardan kaynaklanmaktadir.

Temel sayma radyasyonunun kaynaklar bilinmesine ragmen tabii radyasyonun de-
gisik bilegenlerinden gelen katkilar daha az bilinmektedir. Bu, belli bir deney ge-
ometrisinde 6zellikle diigiik aktiviteli numune veya kaynaklarla galhigithrken zaman
ve gayretin relatif olarak daha az 6neme sahip bir katkinin azaltilmas: i¢in harcan-
masina sebep olur. Bu nedenle tabii radyasyonu iyi tamimak ve buna gore uygun
deney geometrisi kurmak XRF analizlerde zaman ve igglicii tasarrufu bakimindan

oldukga dnemlidir.
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4.2 Escape Pik Olgiimleri

Escape piklerin ve escape/fotopik giddet oranlarinin enerji ve kolimator ydngapma
gore degigimi incelenmigtir (Jekil 4.4). Bu olgiimlerde belirgin ve izole escape pikler
elde edilebilmest i¢in dedektor veriminin yiliksek oldugu enerji bolgesinde karakteris-

tik fotopiklere sahip elementler numune olarak segilmigtir. Tablo 4.3’ de ozellikleri

verilen maddelerden 10 mm ¢apli numuneler hazirlanmgtir.

Tablo 4.3. Escape pik élglimlerinde kullanilan numuneler ve ozellikleri.

Z Numune Kalinlik Form Parcacik biiyﬁkliié;ﬁ Saflik
(g/cm?) *(mesh) (%)

40 Zr 0.01622 levha 99.7
42 Mo 0.10200 levha 99.9
47 Ag 0.02625 levha 99.97
49 In 0.03655 levha 99.999
50 Sn 0.01825 levha, 99.95
56 Ba 0.06366 toz ~40 - 97.0
58 Ce 0.06366 toz -40 99.9
64 Gd 0.06366 toz -40 99.9
66 Dy 0.06366 toz ~40 99.9
68 Er 0.06366 toz -40 99.9
70 - Yb 0.06366 toz -40 99.9

Analizor 2048 kanala ayarlandiktan sonra analog-enerji ve enerji kalibrasyonlar:
yapilmugtir. Numuneleri uyarmada 100 mCi’lik ! Am ve 7Co radyoizotop halka

kaynaklar kullanilmig, 6lgiimler ayn1 geometride ve Ko x-1gmlan 10° sayilik toplam

sayima ayarlanarak yapilmigtir. Deney geometrisi Sekil 4.2’de verilmigtir.

Ka ve K escape pik/fotopik siddet oranlarn ve escape ihtimali teorik ve deneysel

*Pargacik bﬁyiikliigii MESH ile 6lgiiliir. Mesh, lineer inch bagina diigen elek gozii sayist olarak

tanimlanir.
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olarak hesaplanmigtir. Teorik hesaplamalar igin

- e 1 EER NPT #L
) = 1\’e+»’\’f_2wK(1 7‘) [1 11 n(1+m<)] - 89)

denklemi kullanilmugtir (Van Espen et. al, 1980; Eggert, 1990). Burada P.(E), E
enerjisi igin escape ihtimali; NV, escape pik sayimi; Ny, fotopik sayimi; wg = 0.54,
GeK floresans verimi; r, germanyumun K sogurma sigrama oram (jump ratio) olup
1-1/r=0.862"dir; px ve pr sirasiyla germanyumun K x-iginlar ve gelen radyasyon

i¢in germanyumun kiitle sogurma katsayilaridir (Reed ve Ware, 1972).

Numune
e Mylar
N
Pb / K " /Numune
d y ayna
kolim. —& 5 tutucu

Dedektor ~Pb zirh

Sekil 4.2 Deney geometrisi.

Kiitle sogurma katsayilar1 Storm ve Israel (1970) tarafindan verilen tablolardan log-

log lineer interpolasyonla hesaplanmigtir.

Spektrumlar degerlendirilirken 30’lik pik bolgesi diginda pikin her iki tarafindaki



32

temel sayma bir tek lineer veya ikinci derece polinoma fit edilerek temel sayma
¢tkarmasi yapilmig ve net pik sayimlar hesaplanmigtir. Net pik sayimlarinin stan-

dart sayma hatasi (% 68.3 giivenilirlik seviyesi)
Onet = (atzop + at2.sa,y)1/2
= (Ntop + Nt.say)l/2 (34)

ifadesi ile hesaplanmgtir.

Sayacin veriminin enerji ile degistigi bilinmektedir. Bu sebeple 5*Mn, 133Ba, 137Cs
ve 'Am standart nokta kaynaklar kullanilarak sayacin diigiik-enerji bélgesi (6-80
keV) icin verim egrisi tayin edilmigtir. Bu enerji aralig1 igin havanin sogurma. etkisi
ihmal edilmigtir (Cummings ve Donahue, 1970). Dedektoriin belli bir enerjideki

verimi biitiin geometri ve sogurma faktorlerini ihtiva eden

Ce
€ = NoD (35)

ifadesi kullanilarak hesaplanmigtir (Hansen et al., 1973). Burada Cg, E ener-

jisinde birim zamanda kaynaktan gelip dedektorde sayilan fotonlarin sayisi; Ng,
kaynakta bozunma bagina F enerjisinde yaymnlanmg fotonlarin kesri ve D, ak-
tivitesidir. élgﬁmlerde gama ve x-1ginlari igin escape dizeltmesi yapilnugtir. Bu
caligmada kullanilan dedektoriin sayma verimi egrisi Sekil 4.3’te verilmektedir. 10
keV’in altindaki diigiik enerji bélgesinde verimn sayilan x-1g1nlarinin enerjisine oldukga
fazla baghdir. Bu,bu bolgede verimin tayin edilmesinde oldugu kadar spektrumlarin

degerlendirilmesinde de problemler yaratir. Kullamlan cizgiler igin dedektériin ve-

rimi bu egriden tayin edilmisgtir.

Toz numuneler igin pargacik biiyiikligi diizeltmesi
1 — exp(—yp.d)
P = 36
ur.d (36)

bagintisiyla yapilmigtir. Burada P, pargacik biyikligh faktord; p, (c7ﬁ"1), nu-

‘munenin karakteristik x-151n1 ve uyaric: radyasyon igin lineer sogurma katsayilarinin

toplamu ve d, ortalama pargacik biiyiikligiidiir.

Lineer sogurma katsayilar

o= p.p (37)
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ifadesinden hesaplanmgtir. Burada g (cm?/g), kiitle sogurma katsayisi, p ise nu-

mune yogunlugudur (Rhodes ve Hunter, 1972; Bertin, 1975).

2.25 F

2.00 F s

- A
- :
175 F
N
™~ ¥
o 1.50
-@ E
S 125
-c‘) L
&~ C
O 71.00 +
N N
g 0.75 F
| Sosof
nh  f
0.25 |

000 :lLI_llLIIJlllllllllllllll|||l||J_LJ1]lIII[IJLl
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Enerji (keV)

Sekil 4.3. Ge(Li) dedektoriiniin sayma verimi egrisi.
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Foil numuneler i¢in sogurma diizeltmesi

4 = 1 — ezp[—(po csc py + piy csc pz)m] (38)
(Ho cscipr + picscp2)m

ifadesi ile yapilmugtir (Matkowicz et al., 1992). Burada A, sogurma diizeltme faktorii;
m (g/ecm?), numune kalinhifi; p; ve p, sirasiyla primer ve floresans radyasyonun
numune yiizeyinin normali ile yaptig1 agilar, yo ve py (cm?/g) sirasiyla uyarici ve

floresans radyasyon ig¢in numunenin kitle sogurma katsayilarimin toplanudir.

FEscape pik/ fotopik oranlarimn standart hatast

s = (W) [GE - GEY]™ o

ifadesiyle hesaplanmifir (Tertian ve Claisse, 1982). Hesaplamalardan sonra elde

edilen diizeltme faktorleri Tablo 4.4 ve Tablo 4.5’te, deneysel ve teorik escape/fotopik

oranlar: ve escape ihtimalleri Tablo 4.6-4.8’de verilmistir.

Tablo 4.4. Numunelerin Ko karakteristik ve escape pikleri igin diizeltme faktorleri.

E(Ka) | e(Ka) | P(Ka) | A(Ka) | e(Kae) | P(Kae) | A(Kae)
Numune | (keV) | (x1073) (x1073)

Zr 15.746 | 1.6773 0.8295 | 1.7054 | 0.1287
Mo | 17.443 | 1.7263 0.4141 | 1.7868 0.2655
Ag 22.103 | 1.8362 0.8215 | 1.5591 0.8376
In 24.138 | 1.8736 | 0.7884 | 1.6300 |. 0.8258
Sn 95.192 | 1.8905 0.8922 | 1.6638 0.9778
Ba 32.062 | 1.9633 | 0.9268 1.8377 | 0.8550
Ce 34.564 | 1.9750 | 0.8777 1.8825 | 0.7656
Gd | 42.750 | 1.9661 | 0.8837 1.9678 | 0.8083
Dy | 45.714 | 1.9476 | 0.8609 1.9781 | 0.7825
Er 48.801 | 1.9210 | 0.8682 1.9786 | 0.8111
Yb | 52014 | 1.8865 | 0.8974 1.9690 | 0.8626
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Tablo 4.5. Numunelerin Kf karakteristik ve escape pikleri igin diizeltme faktorleri.

E(KB) | e(KB) | P(KB) | A(KB) | e(KBe) | P(KBe) | A(KBe)
Numune | (keV) | (x1073) | (x1073)

Zr 17.700 | 1.7332 0.8710 | 1.8233 0.6295
Mo 19.648 | 1.7827 0.5083 | 1.8598 0.2973

Ag 25.008 1.8877 0.8660 | 1.6580 0.8071

In 27.354 1.9202 0.8415 | 1.7270 0.5879

Sn 28.573 1.9342 0.9211 | 1.7591 0.7996

Ba 36.535 | 1.9791 | 0.9470 1.9113 | 0.8995

Ce 39.431 1.9777 | 0.9004 1.9439 | 0.9041

Gd 48.918 | 1.9199 | 0.8972 1.9785 | 0.8575

Dy 52.3562 | 1.8825 | 0.8894 1.9675 | 0.8470

Er 55.930 | 1.8366 | 0.8766 1.9450 | 0.8335

Yb 59.652 | 1.7823 | 0.9094 1.9113 | 0.8856

Tablo 4.6. Deneysel ve teorik Ka./Ka giddet oranlar:.
Deneysel Teorik
Blement | N(Ka) | Nkop) | W [y ey nae

Zr 98789+ 319 | 9800 £ 109 | 0.09919+0.0011 0.13056 + 0.0011 0.12100
Mo 99134 £ 318 | 8514 £ 100 | 0.08588 4 0.0010 0.12938 £ 0.0010 0.10394
Ag 990124+ 318 | 5585+ 84 | 0.05640 % 0.0008 0.06515 £ 0.0005 0.06871
In 97857+ 320 | 4870190 | 0.04976 £ 0.0009 0.05461 + 0.0005 0.05767
Sn ' 98268 £321 | 6358 +123 | 0.064704 0.0012 0.06708 £ 0.0005 0.05286
Ba 970324320 | 2161 £68 | 0.02227 £ 0.0007 0.02579 £+ 0.0002 0.03064
Ce 97210+ 315 | 1918+ 80 | 0.01973 + 0.0008 0.02373 £ 0.0002 0.02546
Gd 98216+ 320 | 1531455 |.0.01560 % 0.0005 0.01702 £0.0001 '0.01477
Dy 96346 +322 | 1148445 | 0.01191 £ 0.0004 0.01292 £ 0.0010 0.01240
Er 95253 £323 | 1053147 | 0.01105 4 0.0005 0.01148 0.01043
Yb 96048 £ 318 | 1050447 | 0.01081 £ 0.0005 0.01089 0.00882




Tablo 4.7. Deneysel ve teorik K3, /K@ siddet oranlar.
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Deneysel Teorik
Element N(Kp3) N(KpB.) NW((I;‘—%% %((ﬁ_ﬁ;;jlf((jl:‘ﬁﬂ,))‘ ZA{}I:—&% lf;,ekﬁﬁ
Zr 18759 + 141 | 1732+ 52 | 0.08609 £ 0.0028 | 0.12142 4 0.0037 0.11805
Mo 19118 £ 143 | 1127+ 46 | 0.05164 4+ 0.0024 0.10516 + 0.0039 0.10080
Ag 19343+ 155 | 969+42 | 0.04395 4 0.0022 0.06119 + 0.0027 0.06544
In 20635+ 158 | 77462 | 0.03274 4 0.0030 0.05969 + 0.0048 0.05456
Sn 20316 + 163 | 84584 | 0.04159+0.0041 0.05268 + 0.0052 0.04979 -
Ba 22650+ 152 | 707158 | 0.03121 4 0.0025 0.03402 % 0.0028 0.02809
Ce 23070+ 157 | 54640 | 0.01987+0.0017 | 0.02398 +.0.0077 0.02322
Gd 256911172 | 66147 | 0.02476 £ 0.0018 0.02612 + 0.0018 0.01335
Dy 24106 164 | 425+ 41 | 0.01568 4+ 0.0017 0.01771 + 0.0017 0.01119
Er | 25022+ 168 - - ~ 0.00942
Yb 25464+ 174 - = = 0.00796

Tablo 4.8. Deneysel ve teorik Ka escape ihtimalleri.

Ka-escape ihtimali Kf-escape ihtimali
Ele- Deneysel ' Teorik Deneysel Teorik
ment | R Eot P.(Ko) | wrrysibdess Ep; P.(Kp)
Zr 0.09024 4+ 0.0010 | 0.11940+0.0013 | 0.10794 | 0.07927 £ 0.0026 | 0.10827 +0.0032 | 0.10560
Mo | 0.07909-+0.0009 | 0.11455-0.0013 | 0.09415 | 0.0491040.0023 | 0.09515 4 0.0035 | 0.09157
Ag | 0.05340+0.0008 | 0.06117 £0.0009 | 0.06429 | 0.04210%0.0021 | 0.05766 £ 0.0025 | 0.06142
In | 0.04740+£0.0009 | 0.056178 £0.0010 | 0.05452 { 0.03170+0.0029 } 0.05633 +0.0045 | 0.05174
Sn | 0.060780.0011 | 0.06286 +0.0012 | 0.05020 | 0.03996 & 0.0040 | 0.05004 & 0.0050 | 0.04743
Ed} EB,
Ba | 0.02178£0.0007 | 0.02514 +£0.0008 | 0.02973 | 0.03027 4 0.0025 | 0.03290+ 0.0027 | 0.02732
Ce | 0.019340.0008 | 0.023180.0010 | 0.02483 | 0.0196440.0017 | 0.02341+0.0017 | 0.02269
Gd | 0.015634+0.0005 | 0.01674+0.0006 | 0.01456 | 0.02417+0.0018 | 0.02545+0.0052 | 0.01318
Dy | 0.01177£0.0004 | 0.01442£0.0038 | 0.01224 | 0.015444+0.0017 | 0.01740 & 0.0017 10.01107
Er 0.01093+ 0.0005 { 0.01135+0.0005 | 0.01032 - - 0.00933
Yb | 0.01070+0.0005 | 0.01077+0.0005 | 0.00874 - - 0.00790
“Eay = N(I\’ae)c(Ka)A(I\"a)_
N{Ko2)e(Ka)A(Ra)+ N(Ka)e(Kae) A(Kae)
bEay = N(Koe)e(Ka)P(Ko)

N(Kae)e(Ka)P(Ka)+N(Ka)e(Kae)P(Kae)
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Deneysel [Ka igin Kue/K,] ve teorik [P.(E)/[1 — P.(E)] Ka ve Kf escape oranlar
ve escape ihtimallerinin [P;(F)] enerjiye baginhlig Sekil 4.5-4.8’de verilmigtir.

Sekillerden de goriildigi gibi Ka'larda 6zellikle yiiksek enerji bolgesinde giddet oran-
lar1 ve escape ihtimali teoriyle iyi bir uyum gostermektedir. Deneysel degerlerin
diiglik enerji bolgesinde teoriden sapmasinin bir sebebi, yiiksek enerji b('ilgesinde‘
Compton sagilma piklerinin fotopiklerden agikga ayrilabilinesine kargilik digiik e-
nerji bolgesinde bu piklerin iist-iiste binmesinden dolay: fotopik giddetinin artmasi
olabilir (Bland, et. al, 1992).

K escape oranlar ve escape ihtimallerinde teoriden sapmalarin 6nemli sebeplerinden

biri KB escape bolgesinde istatistigin cok diigiik olmasidir.
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Sekil 4.4. Gd’un karakteristik x-1g1m1 spektrumu.
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Pik siddetleri Gizerine kolimasyonun etkisinin varhigy goz éniine alinarak escape p‘ik-
fotopik giddet oranlari tzerine kolimasyonun etkisi incelenmigtir. 2-9 mm caph
kurgun kolimatérler kullanilarak toz numune baryum *Co uyarici radyoizotop halka
kaynag ile uyarnlarak Ba’un escape ve fotopik cizgileri olgiilmiigtiir. Ba'un Kf; es-
cape piki dedektorden gelen Sn pikiyle cakigtigindan Ba’un Kg, giZgisi igin giddet
oranlar: degerlendirilmemistir. Sonuglar Tablo 4.9’da, K« ve K3, gizgileri icin siddet

oranlarinin kolimatér ¢apina gore degigimi Sekil 4.9’da verilmisgtir.

Tablo 4.9. Kolimatdr ¢apina gore Ko ve KB escape pik/fotopik siddet oranlar.

Cap | N(Ka) | N(KB;) | N(Kae) | N(KBy.) | N(Kae)/N(Ka) | N(KBie)/N(KB))
(mm) : (x1073) (x1073)
2| 07451 | 20712 | 2799 524 98.722 25.303
3 | 97281 | 20777 | 2670 501 97.446 924.113
4 | 97668 | 20192 | 2624 354 26.866 17.531
5 | 98028 | 20596 | 2147 | 344 21.902 16.702
6 | 97364 | 20771 | 2222 353 22.821 17.010
7 | 97613 | 20794 | 2434 290 24.935 13.946
8 | 97032 | 20724 | 2161 407 92.271 19.639
9 | 97073 | 20136 | 2219 411 92.859 20.411

Spektrumlarin incelenmesi sonucu escape piklerin fotopiklerden daha dar ve diizgiin
Gaussian pikler oldugu goriilmiigtiir. Escape piklerin fotopiklerden daha dar olmasi
onlarin single ¢izgiler olmasi ile izah edilebilir. Bu nedenle kolimasyon etkisini de

hesaba katarak escape pikler analitik olarak,

. o [ (Bi—E,—9.9)2
Ge(i) = Coo X Acexp |— 27

(40)

ifadesi ile temsil edilebilir. Burada E,,, gelen x-151m enerjisi (pik merkezinin énerjisi);
E;, puls yiikseklik enerjisi; o, escape pikin geniglik parametresi; 9.9 (keV), Ge Ka

X-1§1n1 enerjisi; A., escape pikin genligi ve C,,, kolimasyona ait sabittir.
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Sekil 4.9. Ka ve KB escape pik/fotopik oranlarinin kolimasyona bagimlilig:.
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4.3 Pile-up Pik Olgiimleri

Bu dlglimlerde numune olarak 100 mCi’lik 35Fe radyoaktif kaynag kullanilmigtir.
Bu kaynak Mn’a bozundugundan pile-up 6lglimleri igin Mn’nin Koy, (5.887 keV,
%8.2 + 0.7; 5.898 keV, %16.3 £ 0.12) ve KB, (6.490 keV, %3.3 £ 0.3) karakteris-
tik x-1ginlan kullamlmigtir.. Amplifikatoér puls gekillendirme zamam (puls shaping
time) 1 ps olarak secilmig analizor 2048 kanala ayarlanmigtir. Daha sonra kaynak
dedektSr mesafesi degigtirilerek sayma hizi degigtirilmig ve pile-up pik giddetinin
sayma h121y1a—»de§i§itr1i incelenmigtir. Sayma hizi, 1800 s’lik gercek sayma zamam
(live time) icerisinde ilgilenilen karakteristik pikler bolgesinde rastgele zamanlarda
alinan 50 sayma hizinin ortalamas: alinarak bulunmugtur.. Fotopik bolgesinde orta-
lama sayma luzi 5123 sayim/s olan Mn'in pile-up piklerine ait spektrum SekilLlO’da,

elde edilen sonuglar ise Tablo 4.10’da verilmigtir.
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Qekil 4.10 Pile-up pik spektrumu (puls sekillendirme zamani 1us).
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Tablo 4.10 Fotopik ve pile-up pik siddetleri.

Cps | Tp | Hsp Koy, KpB, pile-up pik | pile-up/Key 2 | pile-up/KB;
(c/s) | (s) | (mm) | (x10°) (x10%) (x10%) (x1072%)
8715 | 345 23 | 146.11773 10.64‘829 4.54846 3.11287 0.42715
7431 | 292 26 125.02924 | 8.58079 3.31067 2.64791 0.38582
6247 | 243 | 29 ‘| 104.76794 | 7.72904 2.31905 2.21351 0.30004
5123 | 198 32 | 85.79961 | 6.32709 1.54631 1.80223 0.24439
4455 | 172 35 74.69013 | 5.48865 1.17589 1.57435 0.21420
3910 | 147 | 38 65.05052 | 5.21272 0.85083 1.30795 0.16322
3377 1 127 42 56.40443 | 4.53737 0.64392 1.11416 0.14191
2861 | 107 45 47.65237 | 3.82658 0.47405 0.99480 0.12388
2513 941 55 41.90636 | 3.43337 0.35823 0.85483 0.10433
1741 | 65| 65 28.89605 | 2.33490 | 0.17759 0.61458 0.07605
1254 | 46| 80 20.89718 | 1.83669 0.08356 0.39986 0.04549

836 | 30| 100 13.74880 | 1.20555 0.04031 0.29319 0.03343

360 | 12| 130 5.93369 | 0.53131 0.00593 0.09994 0.01116

Tabloda Cps, sayma hizim; Tp, 6lii zamam ve Hsp, kaynak-dedektor mesafesini belirtmektedir.

Ka ve KB pile-up pik/fotopik siddet oranlarinin sayma hizina ve 6lii zamana bagimhliklan
Sekil 4.11 ve 4.12’de vérilmektedir.
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Diigiik sayma hizlarinda (analizor igin digik 6li zaman) fotopikler daha keskin
olup yiiksek enerjili taraflarinda giiriilltiiden kaynaklanan bozukluklar bulunmak-
tadir. Artan sa,yméu hizlarinda pile-up pikler belirgin bir hale gelmekte ve ikili pile-up
pik bolgesindeki plato istel olarak azalarak goklu piléup pik bolgesine geniglemek-

tedir. Pile-up pikinin geklinin sayma hizinin bir fonksiyonu oldugu gorilmiigtir.

Spektrumlarda artan sayma hizi veya 6li zamanla fotopikin diigiik enerjili tarafinda
artma gozlenmigtir. Bu artma, bu bolgedeki pile-up’larin fotopik bolgesine diigme-
sinden olup fotopik igin bir kazangtir. Ayrica tiim pikler, puls pile-up’tan dolay: fo-
topik kanallar yerine pile-up pik bolgesine diigen puls kesri kadar eksik sayilmaktadir.
Bu da fotopik igin bir kayiptir. Bu nedenle fotopikin hem diigiik enerjili hem de

yiiksek enerjili bolgesine diigen pile-up pikler igin diizeltme yapilmas: gerekir.

Bu ¢aligmada kullanilan spektrometre ile karakteristik fotonlarm birbirleriyle olug-
turduklar pile-up piklerin birbirine ¢ok yakin pozisyonlarda yerlestigi tesbit edilmig-
tir. Bu sebeple kullandigimiz dedektorle bu piklerin giddetlerini ayri ayr1 bulmak
miimkiin olmarmugtir. Ayrica bu piklerin aym enerjide yerlegmig normal bir pikten

daha genig pikler oldugu gézlenmigtir.

4.4 Sagilmg (”)lgii'mleri

Uyarici ve floresans radyasyonun numuneden, dedektori kugatan maddelerden ve
havadan Compton sagilmasi mimkiindir. Floresans radyasyonun sagilma piklerini
tesbit etmek amaciyla 3 cm ¢apli ince (0.025 g/cm?) Dy numune ?*'Am radyoizo-
top kaynag ile uyarilmstir. Dy’un karakteristik x-1ginlar1 igin Ge(Li) dedektdriintin
verimi yiiksek [e(Ka) = 1.9476 x 103 ve (K ) = 1.8825 x 10-3] ve bu enerjide
Ge Ka éscape ihtimali oldukga disgiktiir. Bu Ol¢limlerde 3 mm yaricaph konik
kursun kolimator kullanilmugtir, Boylece hem diiglik enerjili radyasyonun sayilmasi
onlenmig, hem de sagilimg floresans radyasyonun biyiik bir gogunlugunun dedektori
goérmesi saglanmugtir. Sayma hiz) diiglik tutulmug ve sagilma b&lgesihde iyi bir is-

tatistik elde etmek igin Ka pikleri 1.5 x 10* sayuna ayarlanmigtir. Elde edilen spek-
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trumda fotopikin diigiik enerjili tarafinda fotopikten daha biiyiik genislige sahip pik
gozlenmigtir. Aym olgiimler 1 mm yarigaph konik kurgun kolimatdr kullanilarak

yapildiginda bu pikin siddetinde bir azalma tesbit edilmistir (Sekil 4.13).

He et al. (1990) ’a gore bu pikler numune ve dedektérii kugatan maddelerden kiigiik
agilarda Compton sagilmalarindan meydana gelmektedir. Ancak bu piklere havadan

sagilmalarin da katkisinin olmadigin séylemek miimkiin degildir.
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Sekil 4.13. ' Am kaynag) ile uyarilmg Dy’un (a) 3 mm,(b) 1 mm yangaph

kolimatorlerle alinmig x-191n1 spektrumlan.

Numuneden sagilmalar Slgmek igin farkli kalinlikta Ba tabletler hazirlanmusg, 3
mm yarigaplt konik kurgun sogurucu kullamlmmstir. Havadan sagilmalar azalt-
mak igin kaypak-dedékt&r mesafesi 2.5 cm tutulmugtur (Cummings ve Donahue,
1970). Iyi bir istatistik ve kiyaslama igin ilgilenilen pik bolgesi (Ka+K@g) 7.5x10°
sayima set edilmigtir. Artan numune kalinligi ile sagilma piklerinde bir artma
gozlenirken Ka fotopik bolgesinde bir azalma tesbit edilmigtir (Sekil 4.14). Aslinda,
- artan numune kalinligi ile fotopik giddetinde artma beklenir. Ancak kullanilan nu-

munelerin kalinligi, Ba’un karakteristik x-11nlar i¢in sonlu oldugundan karakteristik



cizgi §iddet!erindé bir artma gézlenmemisgtir. Numune kalinliginin artmas: ile nu-
munede floresans radyasyonun Compton sagilmasi ihtimali artrmgtir. Bu nedenle
karakteristik pik bolgesinde bir azalma olurken sagilma bdlgesinde bir artma goz-
lenmigtir. Hesaplamalarda karakteristik pikler igin escape pik diizeltmesi yapilmg-
tir. Olgiimlerde ayni numune kullamldigindan pafgamk bliytikligli ve verim igin bir
diizeltme yapilmamgtir. Elde edilen sonuglar Tablo 4.11’de ve Compton piki/Ka-

fotopik siddet oraninin numune kalinligina baghligs Sekil 4.15°de verilmigtir.

Tablo 4.11. Numune kalinligina gore Comptonpiki/ K o- fotopik oranlar:.

Numune kalinhig:
(g/cm?) Nkac NKa Niac/NKa
0.05811 17386 515195 0.03374
0.06398 21902 555786 0.03940
0.07838 22371 552634 0.04048
0.08907 24311 ‘ 549034 0.04428
0.10340 24267 546537 - 0.04440
0.11579 32482 538844 0.05685
0.12917 30983 539234 0.05745
0.14208 36320 532074 0.06826
0.15238’ 42624 521642 0.08171
0.16603 41034 521318 © 0.07871
0.16761 42169 519049 . 0.08124
0.18074 47362 515575 0.09186
0.19305 44323 516784 0.08576
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4.5 IKa Satellite Olgiimleri

Bir K tabakasi ve bir veya birden fazla L tabakasimin iyonizasyonu Ka x-1g1m
satellite’lerinin meydana gelmesine sebep olmaktadir. Bunlar kesim 2.2.3’te de
.bahsedildigi gibi KLV geklinde gosterilmektedir. Burada N, L tabakasinda mey-
dana getirilmig bogluk (hdle) sayisimi belirtmektedir. Meseld, N = 0 icin KL°, Ko
x-1is1mm (diyagram cizgiyi) belirtmektedir.

Satellite gizgiler agir iyon uyarimi (Demarest ve Watson, 1978; Langenberg ve Wat-
son, 1981) ile caliglmakta ancak elektron ve foton uyarim (Ramesh Babu, et al.,
1987; Maskil ve Deutsch, 1988) kullanilarak ta gozlenebilmektedir. Bu caligmada
ikincil uyanicilar (foton uyarimi) kullamlarak Cr, Mn ve Fe’in Kal® satellite cizgi
grubu (Ko, ana gizgisinin satellite cizgi grubu Kas, Koy, Kas', Ko ve Ka")

incelenmistir. Deney geomectrisi Sekil 4.16’da verilmektedir.
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\\\
Ikincil Kaynak Numune
uyarici

A,/_J, \,
[ ] N

Mylar . l Al/kolimatiir
film | T T

Y.

AN
Be pencere

]

Dedektor

-Pb zirh

W,

Sekil 4.16. Satellite olgiimleri igin kullanilan deney geometrisi.
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Toz halindeki Cr, Mn ve Fe bilegiklerinden 30 mm ¢apinda kalin tablet numuneler

hazirlanarak 8 saat (liv;‘time) sayilmigtir (Sekil 4.17). Numunelerin KaL® satellite

enerjileri kesim 2.2.2’de_verilén
E(I(Qa',;)z = E(I(Oﬁl,z)z + AFE (41)

ifadesinden hesaplanmigtir. Burada E(Ka34)z, Z atom numaral elementin KoL’
satellite enerjisi; E(l(al,z), Z atom numarali elementin ortalama Ko enerjisi ve
AFE ise Ko ana gizgisine gore K a4 satellite’nin enerji kaymasidir. Ortalama Ko
x-151m enerjileri Storrn' ve Israel (1970) tarafindan verilen tablolardan, AE enerji
kaymalari ise Bhattacﬂérya et al. (1988) tarafindan teorik olarak [analitik SCF
dalga fonksiyonlar (self~consistent—ﬁeld wave functions) kullanilarak] hesaplanmig

degerlerden alinarak KalL! satellite encrjileri hesaplanimmgtir (Tablo 4.12).

Numuneler, 6nce onlarin sadece KL° ana gizgilerini uyaracak ikincil uyancilarla,
daha sonra da hem KL° ana cizgilerini hem de K L' satellite gizgilerini uyaracak
ikincil uyancilarla uyanlarak spektrumlan kaydedilmistir. Ikincil uyaria Fe, Co,
Ni ve Cu’in wg floresans verimleri farkl oldugundan (sirasiyla 0.324, 0.358, 0.392,
0.425; Bertin, 1970) sayma siiresi igerisinde ikincil kaynaklardan yayinlanan foton
sayilan farkh olacaktir. Satellite’li ve satellite’siz ol¢iimler arasinda bir kiyaslama
yapabilmek igin ikincil uyarici giddetlerinin floresans verim igin diizeltilinesi gerek-
mektedir. Diizeltme iglemi ya.p'lldlktan' sonra elde edilén sonuglar Tablo 4.13'te ve-

rilmigtir.

Tablo 4.12. Numunelerin ¢ift (double) iyonlagma ve K alL!-satellite enerjileri (eV).

Kz LS A Kz + Lz KL° AE KL
Numune | iyonlagma | iyonlagma | ¢ift iyonlagma | ana ¢izgi | enerji satellite
enerjiéi enerjisi enerjisi enerjisi [ kaymasi | enerjisi
Cr 5988 - 654 6642 5411 29.7 5440.7
Mn . 6537 720 7257 5895 31.4 5926.4
Fe 7111 796 7907 6400 | 33.2 | 64332

®Sawada et al.,1959
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Tablo 4.13. Ikincil uyarici enerjileri ve K L' /K L° siddet oranlar:.

Uyaricl foton Uyarilan Diizeltilmig | Deneysel | Deneysel*
Element | enerjisi (eV) gizgiler | Siddet giddet KL'/KL° | KL'/KL°
Cr | 6400 (Fe Ka) KIP 776 776
6925 (Co Ka) | KL KL' | 1018 921 0.18 0.19
Mn |6925(Co Ka) | KIL® 2477 | 2477
7472 (Ni Ka) | KL% KL' | 3943 3601 0.45 0.13
Fe | 7472 (Ni Ka) | KIL° 6457 6457
8041 (Cu Ko) | KL° KL | 8570 7904 0.18 0.10
*Parrat, 1936. ‘
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5 SONUQC ve TARTISMA

Bu ¢aligmada, 6ncelikle spektral temel saymaya tabii radyasyonun katkisimi belir-
lemek amaciyla temel sayma Olgiimleri yapilmgtir. 0-520 keV enerji arahginda
zirhlanmamug ve zirhlanmg dedektorle yapilan élgiimlerde hem temel saymada hem
de fotopik giddetlerinde, ozellikle uranyum toryum serisinden kaynaklanan pik gid-
“detlerinde énemli derccede azalmalar tesbit ediliigtir. Zirhlanmamg dedektorde
temel sayma hizi 3.55-0.009 s/d ve fotopik sayma hiz1 3.57-0.005 s/d arasinda
degisirken zirhlanmg dedektérde temél sayma hiz1 0.15-0.004 s/d ve fotopik sayma
hiz1 0.44- 0 s/d ’ya kadar azalmigtir.

Temel sayma radyasyonunun kaynaklar: bilinmesine ragmen tabii radyasyonun de-
gisik bilegenlerinden gelen katkilar daha az bilinmektedir. Bu, belli bir deney geo-
_ metrisinde zellikle diigiik aktiviteli numune veya kaynaklarla gahgilirken zaman ve
gayretin relatif olarak daha az Oneme sahip bir katkinin azaltilmas: igin harcan-
masina sebep olur. Bu nedenle tabii radyasyonu iyi tanimak ve buna gére uygun
deney geometrisi kurmak XRF analizlerde zaman ve iggiicii tasarrufu bakimindan

olduk¢a énemlidir.

(Galigmada daha sonra, 40 < Z < 70 elementler bolgesinde Ge’un escape pik/fotopz'k
(escape pikler e indisi ile gbsterilmigtir) giddet oranlar incelenmigtir. Elde edilen
sonuglardan Kea./Ka giddet oranlaninimm artan Z ile % 13 - % 1 arasinda, I escape
ihtimallerinin % 12 - % 1 arasinda, K 8./ K § siddet oranlarinin %12 - % 1 arasinda
ve K escape ihtimallerinin ise % 10.8 - % 1.7 arasinda degistigi gorilmiistir (Tablo
1.6-4.8).

Teorik hesaplamalar igin Reed ve Ware (1972) tarafindan geligtirilmig olan ifade
(Denk. 33) kullamimig ve K tabakas: floresans verimi igin wx = 0.054 olarak
(C};inpbell_ ve McNelles, 1974) alinmigtir. Deneysel degerlerle teorik degerlerin
kdf§1la§t1rma51 Sekil 4.5-4.8’de verilmigtir. Deneysel Ka./K a siddet oranlar1 en ¢ok
%:275 farkla teoriyle iyi bir uyum gostermektedir. KB./ KB siddet oranlar en ¢ok
% 1 farkla teoriyle uyugmaktadir. Ancak, yiiksek enerjili bolgede teoriden sapmalar
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gozlenmektedir. Bu, M-K (Kg) tipi gegiglerin, L-K (K«) tipi gegislerin % 20’ si

mertebesinde olmasi, dolayisiyla istatistigin diigiik olmasindan kayna,kla,nmaktadl‘r.

Ayrica, escape pik/fotopik siddet oranlarinin kolimator ¢apiyla degisimi incelenmig
ve bu oranlarin kolimasyona bagli oldugu goriilmiigtiir (bkz. Sek.4.9). Bu sonug, Fio-
ratti ve Piermattei ( 1971) 'nin escape pik/fotopik siddet oranlarnin geometriye bagh
oldugunu belirten sonuglar: ile uyugmaktadir. Ozellikle dedektdr yarigapina ulagin-

caya kadar escape pik/fotopz'k giddet oraninin giderek azalmasi ve bundan sonra tek-

rar artmasi ilgingtir.

32 < Z < 50 elementler bolgesinde ( Ge(Li) dedektdrle 32 < Z < 36 olan ele-
mentlerin escape piklerini ilave bir sistem olmadan 6lgmek miimkiin degildir) Ge’un
escape ihtimali oldukga yiliksek oldugundan (% 13-6) mutlaka escape diizeltmesi

yapilmalidir.

Fotopik siddetine pile-up piklerin etkisini belirlemek amaciyla **Fe’in bozunmasin-
dan elde edilen Mn’nin karakteristik pikleri ~0.3-9 kcps sayma hiz1 araliginda ince-
lenmigtir. Mn K@y fotopikinde pile-up’tan dolayr kayiplarin Mu Ko, 2 fotopikindeki
pile-up kaylplarmaunazaran daha fazla oldugu goriilmiigtiir. Bu, Gui-Nian et al.
(1989)’un ifade ettigi gibi pile-up pik giddetinin x-151m1 enerjisine bagh olmasindan
kaynaklanabilecegi gibi, Koy 2 fotopikinin disiik enerjili tarafindaki spektrumdan
pile-up’larin bu pik kanallarina diigmesinden de kaynaklanabilir. 8715 c/s lik sziyma
hizinda Ka pikindeki sayma kaybi ~% 3 iken KB pikinde % 30 kadardur.

Yiksek sayma hizlarinda cahigilirken amplifikatér 6lii zamani, amplifikator puls gekil-
lendirme zammamyla dolayisiyla pile-up etkisi ile ilgili oldugundan (Short, 1991; Co-

hen, 1974) zaman sabiti kiligiik secilmeli ve mutlaka,'pile-up dizeltmesi yapilmaldir.

Ca.11§1115.da, ligiincii olarak, Ge(Li) dedektdrde fotopik giddetine floresans radyasyo-
nun numuneden Compton sagimasinin etkisi incelenmistir. Sonuglardan Compton
piki/ Ka folopik oramnin artan numune kalinhg ile arttif ve kolimasyona bagh

oldugu goriilmigtir. Sonuglar, Kis-Varga ve Végh (1993)’in ?*'Am radyoizotop



halka kaynak uyarl'ml ile elde ettikleri deneysel degerlerle kargilagtirilinig ve bunlarla
uyum igerisinde oldugu gériilmiigtiir (bkz. Sek.4.15). Halka kaynak uyarimh bir

geometride numuneden sagilmig siddetin ihmal edilemeyecegi sonucuna varilmigtir.

Galigmanin son kisminda, ikincil uyanicilarla (Fe, Co, Ni ve Cu) uyarilmmg Cr, Mn ve
Fe numunelerinin K L! satellite spektrumlar incelenmig ve K L'/ K L°® siddet oran-
lar1 hesaplanmsgtir. Sonuglar, Parrat (1936)'in deneysel sonuglari ile kargilagtirmal
olarak Tablo 4.13’te verilmigtir. Cr’un relatif satellite giddet oran1 Parrat’in sonu-
cuyla uyugmakta ol:hasma ragmen Mn ve Fe'’in relatif satellite giddet oranlar: igin -
oldukga biiyiik degerler elde edilmigtir. Halbuki relatif satellite giddetinin artan Z ile
‘azalmasi gerekmektedir. Bunun sebebi, auger satellite ve diiglik enerjili satellite’ler
icin bir diizeltme yapilmamug olmasidir. Buradan Ge(Li) dedektorlerle yapilan satel-
lite Sl¢iinilerinde yukarida bahsedilen ctkilerinde gézéniine alinmas: gerektigi sonu-

cuna varilmigtir.

Sonug olarak, enerji a,ymmh x-191m1 spektrumlarimin degerlendirilmesinde bu etki-
leri gozardi veya ihmal etek, sl)ekél'al analizlerde 6nemli hatalara ve hatal de-
gerlendirmelere sebep olabilir. Bu nedenle temel saymanin kaynaklarinin, escape
piklerin, pile-up piklerin, sagilma piklerinin ve satellite piklerin relatif giddetlerinin,
pik gekillerinin, piklerin meydana gelme ihtimallerinin ve bu piklere ana kaynaklar
digindan olan katkrarin bilinmesinin ve hesaba katilmasimin daha dogru sonuglar

elde edilmesi bakimindan 6nemli oldugu ortaya konulmustur.
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