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OZET

Kisilerin, radyasyon U(reten cihazlardan veya radyoaktif malzemelerden ne kadar
radyasyona maruz kaldiginin degerlendiriimesi icin en etkili araglardan biri TLD’lerdir. TL
dozimetrenin performansi dogrusallidi, doz araligi, enerji yaniti, yeniden uretilebilirligi, saklanan
bilginin kararliigi, izotropi gibi dzelikleri dikkate alinarak degerlendirilir. Iyonize radyasyona
maruz kalmis yumusak biyolojik dokunun sogurdugu dozun belirlenmesi i¢in kullanilacak
dozimetrenin insan dokusuna benzer atomik bilesime sahip olmasi yani, dokuya esdeger olmasi
gerekir (Zgs = 7.42). Borat tabanli TLD’ler 7.3 efektif atom numarasina sahip olmalari nedeniyle
personel doz odlcimleri konusunda son yillarda en ilgi ¢ekici dozimetrelerden biri olmustur.
Calismada dokuya esdeger 6zellige ve yilksek duyarhida sahip Li.B;O;:Cu,Ag,P ve
MgB,O;:Tm,Na dozimetrelerin isima piklerine ait enerji (E), frekans faktérl (s) ve kinetik
mertebe (b) parametreleri Delphi programlama dili kullanilarak hazirlanmis olan bilgisayar

programi ile analiz edilmistir.



ABSTRACT

TLDs are effective tools in order to assess how much radiation exposure a person
receives from substances or equipments that produce radiation. The performance of TL
dosimeter is evaluated by taking into account properties such as linearity, dose range, energy
response, reproducibility, stability of stored information and isotropy. Measurement of absorbed
dose in soft biological tissue exposed to ionized radiations requires that the dosimeter material
has a similar atomic composition as that of human tissue, i.e. to be tissue equivalent (Zeff =
7.42). Therefore, it is possible to say that borate based TL dosimeters (TLD) appeared to be
one of the most attractive materials in personal dosimetry due to its effective atomic number of
7.3. In this study, energy (E) and frequency factor (s) and kinetic order (b) of the glow peaks of
Li,B4O7:Cu,Ag,P and MgB,O;:Tm,Na dosimeters have been analyzed using the computer

program with created Delphi codes.



1. GIRIS

TermolUminesans (TL) , bir iletken veya yalitkanin 1sinlamalar sirasinda sogurdugu
enerjiyi malzeme isitildiginda 1sik olarak yayimlamasi olarak tanimlanir. TL iglemi siresince
sicakhginin fonksiyonu olarak érnekten yayimlanan 1sigin siddetinin grafigi “TL 1sima egrisi”
olarak bilinir. Bir termoliminesans deneyinde farkli kosullar altinda farkli isima egrileri elde
edilebilir. Ornegin, gesitli dozlarla 1sinlanan veya gesitli sicakliklarda én i1sitma uygulanan bir
malzeme igin farkh 1sima egrileri elde edilebilecektir. TL 1sima egrilerinin dél¢tiimesi ve analizi,
malzemenin TL sdrecini tanimlamakta kullanilan ¢esitli parametrelerin ¢ikariimasi iglemidir Bu
parametrelere érnek olarak, TL tuzaklari icin aktivasyon enerjisi E (tuzak derinligi olarak da
adlandirilir), frekans faktéri s, TL sirecinin b kinetik derecesi, tuzak ve yeniden birlesme

merkezinin yakalama tesir kesiti ve tuzak merkezlerinin konsantrasyonu sayilabilir [1,2].

ik termoliminesans (TL) olayi, 1663 yilinda Robert Boyle tarafindan feldspat ve elmas
gibi dogal mineraller Gzerinde gbézlemlenmigtir. 18. ylzyilda topaz, kalsit ve ametist gibi
minerallerin  TL &zellikleri belirlenmistir. YOzyilin sonunda ise TL ile fosferans iligkisi

triboliminesans olayiyla kanitlanmistir [3].

Liminesansin kinetigi icin ilk teorik model (birinci derece kinetik) 1945 yilinda Randall
ve Wilkins tarafindan dne sirilmistir. Daha sonra 1948 yilinda Garlick ve Gibson bunu ikinci
dereceden kinetik icin genisletmiglerdir. Daha sonralari Halperin ve Brainer, Chen, McKeveer,
Kitis v.b birgcok arastirmaci teorik ve deneysel olarak bu konuda bircok calisma yapmislardir
[1,4,5].

Termoliminesans dozimetrelerin ¢evresel ve medikal doz &lgiminde yaygin
kullanimlariyla birlikte bu konudaki ¢alismalar yogunluk kazanmistir. Yeni dozimetrik
malzemelerin Uretilmesi, beraberinde bu malzemelerin karakterizasyonunu da getirmistir. Bir
dozimetrik malzemenin 1sima piklerine ait aktivasyon veya tuzak enerjisi (E), frekans faktéri (s)
ve kinetik mertebe (b) gibi parametrelerin belirlenmesi malzemenin karakterizasyonunda biyuk

6nem tasimaktadir.

Bu calismada kinetik parametrelerin belirlenmesinde kullaniimak (zere Delphi
programlama dili ile hazirlanmis olan bilgisayar programi tanitilmistir. Ayrica programin
kullanilabilirliginin incelenmesi i¢in literatirde daha 6nce ¢alisilmis olan Li,B4O7:Cu,Ag,P
dozimetresine ait isima piklerinin analizi yapiimistir [6,7]. Ayrica ayni program kullanilarak daha
O6nce kinetik parametreler acgisindan incelenmemis olan MgB,O7:Tm,Na termoliiminesans

dozimetresine ait E, s ve b parametreleri belirlenmistir.



2. GENEL BILGILER

2.1. Kristaller ve Kusurlar

Termoliminesans dozimetresinde ilgilenilen malzemeler, 6zellikle sogurulan
radyasyonun enerjisi nedeniyle, cogunlukla iletkenlik elektronlarina sahip olan yalitkanlardir. LiF
ve NaCl gibi kibik yapidaki alkali halojenirrler bu yaltkanlara &6rnektir. En son (retilen
termoliminesans malzemelerin hazirlanma ve karakteristiklerini de iceren genis bir inceleme

Azorin et al tarafindan da verilmistir [8].

Kristal 3-kath periyodikligi ile tanimlanmis bir atom veya molekll yiginidir. Bir kristali

5
bitindyle tanimlamak igin, atomlarin (veya molekdllerin) gelisiglizel bir orijinin Gg-vektéri a

(i=1,2,3) ile olusturulmus bir birim hicre igindeki pozisyonlarinin belirlenmesi gerekir. Kristal

5
icindeki tim atomlar, ¢ ételemeleriyle birim hiicrenin atomlarindan elde edilmis olacaktir.

(=Y aa, (2.1)

Burada «; tim negatif ve pozitif tamsayilari ifade eder.

Denklem (2.1) ile tanimlanan bir kristal idealdir. Termal titresimler periyodikligi bozar ve
bu denkleme uymayi imkansiz hale getirir, bu durumda kristale kusurlu kristal adi verilir. Bu
denklemin bir baska sinirlamasi da sinirli kristal biydklugadir. Kristaller birinci tip kristal
kusurlari olan serbest ylUzeyler ile sinirlandiriimiglardir. Serbest ylzeylere veya muhtemel diger

kusurlara sahip olan kristal gergek bir kristaldir.

Alkali halojenUrler ve kusurlari [liminesans olayini anlamak i¢in uygundurlar. Bu ylzden
gercek bir kristalin davranisini ve isinlama sdresince ikincil yUkli pargaciklarin meydana
getirdigi yuk tasiyicilar icin potansiyel tuzak olarak davranabilen tim kusurlari tartismak igin

kullanilacaklardir.

Alkali halojendrler, alkali ve halojenur iyonlarinin G¢ dogrultuda birbirini takip ederek
artarda dizenli siralanmasiyla meydana gelir. Sekil 2.1’ de ideal bir kristal, érnedin LiF,

gorilmektedir.
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Sekil 2.1. ideal kristalin 3 boyutlu yapisi

(a) LiF in Yapisi (sLi oF) : (b) CaF; nin Yapisi (*Ca oF)

Bunun aksine gercek bir kristal ise temelde (g ¢esit kusura sahiptir.

1 - Igsel veya dogal kusurlar

Bunlar:

a) Bosluklar ve kayip atomlar (Schottky kusurlari olarak adlandirilir). Bosluk kusuru, bir atom
kristal icinde olmasi gereken yerden bir sekilde cikarildiginda ve yerine baska bir atom

gelmediginde meydana gelen kusurdur.

b) intersiyel veya Frenkel kusuru. Bir X kristali igindeki bir X atomunun érgi iginde uygun

olmayan bir yere girmesinden meydana gelir.
c) Yerine gecme kusurlari: 6rnegin alkali bélgelerdeki halojentr iyonlari.
d) Onceki kusurlarin birlesiminden meydana gelen kusurlar olarak sayilabilir.

Sekil 2.2.°de bu bahsedilen kusurlar gériilmektedir [8].
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Frenkel Kusur ve Schottky Kusur Frenkel Kusur ve
Schottky Kusur Schottky Kusur
Sekil 2.2. igsel kusurlu gergek bir kristalin yapisi. Ornegin LiF. +alkali iyon (Li"), - halojenir

iyonu (F), alkali iyon boslugu, |:| halojenlr iyon boslugu , @ intersitiyel alkali iyon,®
intersitiyel halojentir iyon

2 - Dissal veya safsizlik kusurlari, Bunlar:

a) Yerine gegme safsizhdi: Bir Y atomu bir X atomunun yerini alir.
b) intersitiyel safsizlik: Bir Y atomu X kristali iginde mikemmel bir kristale ait olmayan bir
ara yere girer.
Bu safsizliklar, sonraki agsamalarda kristal yapi icinde, kristalin erimesi, difiizyon veya
implantasyon olaylar esnasinda meydana gelir. Sekil 2.3'teki LiF icindeki iki degerlikli Mg®*

katyonunun davranisi buna érnek olarak gosterilebilir: Burada Mg®* , Li* iyonunun yerini alir.

Sekil 2.3. iki degerlikli Mg‘2+ katyonunun yerine ge¢gmesi.



Kimyasal safsizligin mekanizmasini anlamak igin Sekil 2.4 (a)’da géruldigu gibi, bosluk
konsantrasyonu Uzerine iki degerlikli bir iyonun etkisine bakilabilir. Safsizigin fazlalik pozitif
yukina telafi etmek igin bir alkali iyon ¢ikariimalidir; ayrica iki degerlikli katyon safsizligi yerel bir
pozitif yik oldugu ve katyon boslugu ise yerel bir negatif yik oldugu icin Sekil 2.4 (b)'de

gbruldiagu gibi birbirlerini gcekerek bir kompleks olusturabilirler.

-+ =+ - + - + - +
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Sekil 2.4. (a)Alkali iyon kayiplari ; (b) Bir kompleks olusturmak igin iyonlari gekimi

3 - yonize radyasyon alkali halojenirler icinde diger kusurlari {iretir.

Bu kusurlara sogurma merkezleri olarakta bilinen renk merkezleri ve ya renklenmis
iyonik kristaller adi verilir. Ornegin, normalde olmasi gereken bir negatif iyonun kaybolmasi ve
bu iyonlarin ¢evresindeki yukleri nétrlenmedidi i¢in, negatif iyon bosluklari yerlesik pozitif yik
bolgeleri halini alir. lyonize radyasyon nedeniyle, bir elektron kristal icinde serbest hale geger,
bu sayede hareket edebilir. Bu hareketi sirasinda yerlesik pozitif ylkler tarafindan bir Coulomb
kuvvetiyle cekilebilir ve bosluk tarafindan tuzaklanabilir. Bu sistem veya merkez, F merkezi
olarak adlandirilir. Ayni sekilde, bir pozitif iyon boslugu da bir desik (hole) tuzagini temsil eder
ve bu sistem V merkezi olarak adlandirilir fakat bunun hakkinda herhangi deneysel veri

bilinmemektedir. Diger desik merkezi cesitleri:
- Vx merkezi, bir boslugun bir ¢ift negatif iyon tarafindan tuzaklandiginda elde edilir,

- V3 merkezi, bir halojen iyon bélgesini dolduran nétr bir halojen molekilinden meydana

gelir: bu da iki halojendr iyonun iki desik ile tuzaklanmasinin etkisiyle ortaya ¢ikar.
Bahsedilen tiim bu kusurlar Sekil 2.5’te gésterilmistir.

Yiksek doz seviyeleri, termoliiminesans 6lcim sistemlerinde énemli olan, duyarhlik
azalmasi, satirasyon etkisi v.b. gibi TL malzemelerinde istenmeyen ve genellikle radyasyon

hasari olarak adlandirilan etkilere neden olabilmektedirler. Bu ylzden 1sinlama suresince kusur



dretimi éneminin ana hatlariyla belirtiimesi gerekmektedir. Ayrica, fotoliminesans gibi cesitli
Iliminesans tekniklerini kullanarak renk merkezlerini ¢alismak, termoliminesans olgusuna ait

bilgiyi gelistirebilir [8].

Bu nedenle asagida kristallerdeki radyasyon hasariyla ilgili olaylar hakkinda kisa bir

bilgi verilmistir.
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Sekil 2.5. Gergek bir kristalde V, V, V3 merkezleri.

Fotonlar, elektronlar, nétronlar, yikli ve ylUkslz pargaciklar kullanilarak yapilan
radyasyon bombardimani, érgtdeki kristal atomlarin normal pozisyonlarini degistirmesi, bosluk
ve intersitiyel meydana getirmesi gibi yer degistirmeler ile kusur yaratabilirler. Uretilen kusurlarin
sayisi radyasyonun akisi ve 1sinlama zamaniyla orantilidir. Bununla birlikte uzun bir 1sinlama
suresinde, bosluk-intersitiyel yeniden birlesmelerinin olasiligr arttigi igin Uretilen kusurlarin

sayisi da yavas yavas azalacaktir.

Isinlama, iyonizasyon hasari olarak adlandirilan bir sirecte negatif iyon bosluklari da
Uretebilir. Bu mekanizma iyonize elektron ve desiklerin yeniden birlesmesiyle iligkilidir. Yeniden
birlesme slresince bagl bir elektron-desik c¢ifti (eksiton), negatif bir 6rgu iyonu Uzerine
tuzaklanabilir. Yeniden birlesme slresince salinan enerji, bosluk ve intersitiyel atomlar
meydana getiren carpismalari Ureten negatif iyona aktarilir. Tim bunlar F merkezleri ve

intersitiyel Gretimi ile sonuglanir.

Daha Once de belirtildigi gibi 1sinlamadan &nce kristal zaten, bosluk, iki bosluk,
intersitiyel atom ve iyon, intersitiyel ve/veya yerine gecen safsizliklar v.b. gibi birgok farkh ¢esit
kusura sahiptir. Bunlar elektronlar ve desikler igin tuzak olarak davranabilirler. Isinlama

suresince, iyonizasyon ile meydana gelen elektronlar ve desikler kusurlar (zerinde



tuzaklanabilir veya elektronlar, tuzaklanmis desikler ile yeniden birlesebilir veya tersi olabilir.
Yeniden birlesme olasihdi tuzaklanma olasihdindan ¢ok daha buydk oldugu igin i1sinlamanin

sonunda yuklerin ¢ok kiiglk bir ylizdesi tuzaklanmis olarak kalr.

Sadece bir gesit yiklenmis tuzagin Uretimi asagidaki ifade ile tanimlanabilir:

I _ (N, +kt—n) (2.2)
dt
Burada

an/dt, Uretilen yUklO tuzaklarin hizi,

N,, 1sinlamadan énce kristalde zaten bulunan bos tuzak konsantrasyonu,
k1sinlama siresince birim zamanda Uretilen kusur sayisi,

kt, t zamani sidresince 1sinlamayla Uretilen kusurlarin sayisi,

n, t zamaninda yukll tuzaklarin konsantrasyonu,

& ,doz hizi,

f, yUklU tuzaklara dénlisen bos tuzaklarin kesri.

t=0 aninda n=0 olarak dislnildiginde 6énceki denklemin ¢6zUmU asagidaki sekilde

verilir.
k
n= (N, =)l —exp(—f2n)]+ ke (2.3)
[P
Bu denklem, doyuma giden bir GUstel bilesen ve bir dogrusal bilesen olmak Uzere iki
bilesen icerir.

Isinlama slresince, 1sinlamadan 6nce bulunan belirli bir sayidaki bos tuzaklarin, N,
isinlamanin kendisi tarafindan ortadan kaldirabilecegdi ve bu ylizden de artan ve azalan kusur
konsantrasyonunun, artan ve azalan doyuma giden bilesenlerin bir toplami olarak

g6zlenebilecegi gercegdi dikkate alinarak Denklem (2.3) diizenlenebilir.

Isinlama sona erdikten sonra Uretilen yOkli tuzaklar farkh mekanizmalar takip
edebilirler. Bunlardan birisi, termoliminesans denklemi ile tanimlandidi gibi termal bozunmadir.
Bazen renk merkezlerinde bir artis da gézlenmektedir. Bu durum, tzerinde ¢alisilan malzeme iki

veya daha fazla cesit tuzak icerdiginde mimkinddr. Bir merkezin tiketilmesi digerini blytir:



Eger yikler bir gesit tuzaktan salinirsa, bunlarin bir kismi veya tamami bir bagka tuzak

tarafindan yeniden tuzaklanabilir.

2.2. Liminesans

Liminesans, fosfor adi verilen bazi kati maddelerden isik yayimlanmasi olayidir. Kara
cisim radyasyonunu icermeyen bu yayimlanma, kati elektronik sistemin iyonlagtirici radyasyon,
gbrundr, kizilétesi (IR) veya mor 6tesi (UV) 1sik gibi dnceki uyariimalarinin vasitasiyla, kati
icinde depolanmis enerjinin saliverilmesidir. Yayimlanan 1sik, gelen radyasyonun dalga
boyundan daha uzun bir dalga boyuna sahiptir (Stoke kanunu). Ayrica yayimlanan 1s1§in dalga
boyu liminesans malzemenin karakteristik bir 6zelligidir. Radyasyon enerjisini depo etme
Ozelligi liminesans dozimetrede 6énemlidir ve genellikle aktivatérlerin (safsizlik atomlari ve

yapisal kusurlar gibi) bulunmasiyla iligkilidir [1].

Cizelge 2.1.de liminesans olaylarinin ve uyarilma metotlarinin gesitlerinden bazilari

listelenmistir.

Cizelge 2.1. Liminesans olaylarinin ve uyarilma metotlarinin gesitleri.

LUMINESANS OLAYI UYARILMA METOTLARI

Biyoliminesans Biyokimyasal reaksiyon enerijisi
Katodolliiminesans Katot i1sinlari

Kemiliminesans Kimyasal reaksiyon enerjisi
Elektroliminesans Elektrik alan

Fotoliminesans Optiksel fotonlar (mor 6tesi, goriindr ve kizildtesi isik)
Piezoliminesans Basing (10 ton m™)

Triboliiminesans Surtinme

Radyoliminesans Iyonize radyasyon

Sonoliminesans Ses dalgalarn

Floresans

Fosforesans iyonize radyasyon, mordtesi ve gériniir i1sik.
Termoliminesans

Son (¢ olay 1sik yayiminin meydana geldigi zamani agisindan degerlendirilerek birbirine

baglanmistir.

Floresans, radyasyonun sogurulmasinin ardindan isigin 10® sn'den daha kisa bir
zaman iginde yayimlandidi liminesans olayi olarak tanimlanir. Bunun anlami floresans sadece

uyarilma devam ettigi sirece devam eden bir liminesans sirecidir. Floresansin bozunum




zamani sicakliktan bagdimsizdir ve bir E, uyariimis seviyesinden E, taban seviyesine gecis

olasiligi ile tanimlanabilir. Bu sire¢ Sekil 2.6’da gérilmektedir.

"N\~ hv

Eo

Sekil 2.6. Floresans olayi

Fosferasans ise 10° saniyeden daha uzun bir zamanda meydana gelir ve uyariima
kaynaginin ortadan kalkmasinin ardindan da gézlenebilir. Fosferesansin bozunum zamani
sicakhga bagimhdir. Sekil 2.7°de verildigi gibi, bir elektron E, taban seviyesinden bir yari kararli
(elektron tuzagi) seviyeye uyarildiginda (iyonize radyasyon ile), bu dizey secim kurallariyla
tamamen veya kismen yasakl oldugu i¢in, foton yayimlamasi ile taban seviyesine ( érnegin E,

den E, a gegis) ddnemez.

Sekil 2.7. Fosforesans olayi

Eger sistemin E.-E,, enerjisini sogurulmasiyla ulasabilecegi daha ylksek bir uyariimis
seviyenin (E;) var oldugu ve bu Ec-Ep,, isinimh gegisinin izinli oldugu kabul edilirse, bu durumda
bu E. -E,, enerjisi oda sicakhiginda termal yollardan saglanabilir. Béyle bir durumda uyartim

kaynag! ortadan kaldirilsa bile sirekli bir liminesans yayimi (fosforesans) gézlemlenebilir. Bu
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yayimlanma, yari kararli diizeyde herhangi bir yik kalmayincaya kadar azalan bir siddet ile
devam edecektir. 10* saniye gibi kisa zaman gecikmeleri icin, floresans ve fosforesans
arasinda ayrim yapmak zordur. Bunun tek yolu olayin sicakliga bagl olup olmadiginin kontrol
edilmesidir. Sistem daha yiUksek bir sicakliga yikselirse E,, den E, seviyesine gegisin hizinda
bir artma olacak ve bunun sonucunda ise fosforesans daha parlak olacak ve bozunma zamani
yari kararli dizeyin daha hizli bosalmasi nedeniyle kisalacaktir. Bu durumda fosforesansa,
termoliiminesans adi verilir. Uyarilma ve 1sik yayimi arasindaki gecikme dakikalardan 10" yila

kadar uzanabilir [1].

2.3. Termoliiminesans

TermolUminesans veya uyariimanin ardindan sicaklik-uyartimli i1sik yayimi, aslinda
daha 6éncede sdyledigimiz gibi slrekli artan sicaklik kosulunda gbézlenen fosforesans olayidir.
Alisagelmis termoliminesans deneylerinde, sistem fosforesansin disik oldugu sicaklikta
isinlanir ve daha sonra fosforesansin parlak oldugu, tim yiklerin yari kararli dizeylerden termal
olarak uyarildigi ve liminesansin tamamen gbézden kayboldugu bir sicaklik seviyesine kadar

isitihr.

Eger 1sik siddeti sicakligin (veya zamanin) bir fonksiyonu olarak cizilirse, ortaya cikan

grafige i1sima egrisi ad verilir.

Sekil 2.8 1sima egrileri 1Isima-pikleri adi verilen bir veya daha fazla maksimuma sahip

olabilirler. Bu 1sima pikleri ¢esitli enerji seviyesindeki tuzaklarin fonksiyonlaridir.

TL YOGUNLUK

SICAKLIK (VEYA ZAMAN)

Sekil 2.8. Isima egrisi 6rnegi. Her bir pik iyi tanimlanmis bir tuzaga karsilik gelir.



11

Etkin termoliiminesans fosforlari, daha énce bahsedilen yapisal kusur ve safsizliklarin

meydana getirdigi yiksek elektron ve desik tuzak konsantrasyonuna sahiptir.

Asagidaki sekillerde kristal yapisindaki kusurlar araciligi ile termoliminesans sematik

olarak gosterilmistir (Sekil 2.9).

2.3.1. ilk Basamak: isinlama

Isinlama serbest elektron ve desikler Gretir. Isinlamanin ardindan elektronlar kati icinde
kisa bir sire icin iletkenlik bandinda seyahat etmekte 6zgirdir. Bu elektronlar ya Sekil 2.9 da
goraldigu gibi kusurlarda tuzaklanir veya desikler ile radyatif (floresans) veya radyatif olmayan
(fosforesans) sekilde yeniden birleserek iletkenlik bandina geri dénerler (Sekil 2.9b). Ya da bu
elektronlar, 1sinlama sonucunda degiklerle zaten aktive olmus liminesans merkezleri (genellikle
¢ok derin tuzaklar) tarafindan yakalanabilirler ve 1sik yayimiyla merkezi yeniden aktive
edebilirler (Sekil 2.9¢): bu son islem radyoliiminesans olarak isimlendirilir. Ayni islem desikler

icin de tartigilabilir [5].

o —> ° e |B
]
E ¢ (c)
AV
(a) (b) hV
Y
o —> o DB

Sekil 2.9. Kristal yapida i1sinlama ile olusan iglemler.

2.3.2. Ikinci basamak: i1sitma

Sekil 2.10 da gorildigu gibi yar kararl diizeyde tuzaklanmis elektronlar, tuzaklardan
iletkenlik bandina kagmak icin yeterli enerjiyi alirlar. Bu durumda ya kusurlarda yeniden
tuzaklanabilirler (a) ya da iletkenlik bandina geri dénebilir ve desikler ile radyatif veya radyatif
olmayan bir sekilde yeniden birlesebilirler (b), ya da desik ile aktivite olmus liminesans merkezi
ile radyatif olarak yeniden birlesebilirler (c). Son islemde yayimlanan isik termoliiminesanstir.

Desikler i¢in de ayni surecler gegerlidir.
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Sekil 2.10. Isinlanmis bir kristalde 1sitmayla olusan islemler.

Elektronlarin iletkenlik bandindan degerlik bandina dogrudan radyatif gecisleri, bu ener;ji
bosluguna esit veya daha buyik bir kuantum enerjisine sahip radyasyonun kaynagini olusturur

ve bunun sonucunda yiksek olasilikla kendi kendine sogurma olayr meydana gelir.

2.4. Termoliminesansin Matematiksel Yaklagimi

Isigin termoliminesans yayimi hakkindaki matematiksel analizinin amaci, bununla ilgili
olay hakkinda yeterli bir bilgiye ulasmaktir. Teorik bir bakis agisindan TL, katinin bant yapisina
ve Ozellikle de safsizlik ve 6rgl dizensizliklerine dogrudan baglidir. Kristal i¢indeki yik
tagtyicilant  zit isaretli iyonlar etkisiyle orijinal bdlgelerinden serbest yik tasiyicilari ile
etkilesebilmek ve onlar tuzaklayabilmek igin uzaklasirlar ve arkalarinda bosluk hallerini
birakirlar. Bu sekilde meydana gelen yapilar merkez olarak tanimlanabilir. Bundan farkli olarak,
iyonlar intersitiyel pozisyonlara yayilabilir ve ideal 6rgii geometrisini yerel olarak bozabilir. Bir
diger merkez ise safsizliklarin meydana getirdigi olusumlardir. Safsizlik iyonlarinin boyutlari ve
degerlikleri genellikle komsu iyonlardan farkli oldugu igin 6rgi yapisini bozabilirler. Ayrica dissal
kusurlar i¢sel kusurlar ile etkilesebilir ve sonu¢ olarak herhangi birini daha karmasik
yapilandirma iginde bir araya toplayabilir. Atomik bakis acgisindan kusur, etkilestigi yik
tagtyicilarinin igsareti, sayisi ve son olarak bulundugu uyariimis haller araciligi ile tanimlanabilir.
Boyle bir tanim her bir merkezin karakteristik bir enerjiye karsilik geldigini ifade eder. Bu ifade,
karakteristik enerjinin saglanmasinin tuzaklanmis ylkleri serbest birakacagi, bu sekilde merkezi

yok edecegi ve yerel dizenin durumunu yeniden diizenleyecegdi seklinde tanimlanabilir [1].

Bu nedenle bant yapisini, yasak bosluk ile birbirinden ayriimis degerlik ve iletkenlik
bantlarindan ve bu iletkenlik bandinin altindaki farkl derinliklerde yasak bosluk icinde zit isaretli
serbest yUk tasiyicilarinin tuzaklandigi bélgeler olarak gdsterilen kusurlardan meydana gelen bir

yap! olarak tarif etmek uygun olur. Yasaklanmis boslugun haritalandiriimasi oldukga
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karmagiktir. Bu nedenle deneysel TL yayimi ¢alismalari, TL olayina iliskin en anlamh
parametreler ile ilgili ayrintih bilgiyi elde etmek i¢in tatmin edici bir ara¢ saglayabilir. Bu
parametreler her bir bélge icin, karakteristik enerji (E), gecis frekansi ile iligkili frekans faktorl
(s) ve kapsadigi olayin kalitesini ifade eden bir kinetik mertebedir (b). Kinetik mertebe 1 ile 2
arasindadir. 1 degeri, yikin (elektronun) iletkenlik bandina yikselmesi ve ardindan da desik ile
yeniden birlesmeye maruz kaldigi merkeze dismesi durumuna karsilik gelir. 2 degeri ise, bu
olayin olasiliginin yeniden tuzaklanmayla ayni oldugu bir duruma uymaktadir. Ayrica radyatif

olmayan olaylarin (b=0) katkisinin ve ara durumlarin da olmasi muhtemeldir.

Bu tanimlara dayanan matematiksel modeller, tim durumlari veren uygun diferansiyel
denklem sistemlerini, yUkli tasiyici populasyonunun gelisimini ve uygun deneysel veriler
araciligiyla kontrol etmek icin olusturulan analitik formlari da igermektedir. Bu nedenle,
matematiksel modellerin teori ve pratik arasinda diizgiin bir uzlasma elde edilinceye kadar bu
parametreleri uygun bir sekilde ayarlayacak sekilde olmasi gerekmektedir. Bu konuda en iyi
arag, farkl deneysel kosullar altinda 6rnedin isitildigr sicakligin veya isitma zamaninin bir
fonksiyonu olarak TL yayiminin gézlenmesi ve kaydedilmesidir. Sabit bir 1sitma hizi igin, bu iki
gbdzlem esittir. Bu grafigin sekli malzemenin fiziksel ve kimyasal 6zelligine ve uygulanan islem
¢esidine baghdir. Bununla birlikte, bu grafik, genel denklemlerden beklenebildigi gibi tek -veya
¢oklu- bir pik yapisindadir. Burada bir pik ve bir elektronun tuzak seviyesi arasinda bir benzerlik
dikkat ¢ekebilir. Bu, belirli sicaklkta verilen bir seviye igin, saglanan termal enerjinin miktarinin
ilgili tuzaklanmis yUklerin radyatif yeniden birlesme olaylarini verebildigi yerden iletkenlik
bandina yukseltmesi icin gerekli eside nasil ulastigiyla agiklanir. Bu amagla, pozitif yik
tagiyicilarini tuzaklayabilen diger merkezler de olaya dahil edilirler ve bunlar yayimlanan isigin

kalitesiyle iligkili olabilirler.

Tdm egrinin toplami olan tek pik i¢in analitik form, pik pozisyonu, pikin sol ve sag
geniglikleri, bunlarin arasindaki oran, tim pik genigligi, yUksekligi gibi bazi geometrik
parametreleri araciligiyla tamamen tanimlanabilir. Pik yiksekligi 1sitma hizina baglidir ve verilen
deneysel kosullarda 1sitma hizinin artmasiyla artar. Bu geometrik parametrelerin temel fiziksel
parametrelere karsilik geldigi goérulebilir. Matematiksel ifadeler, icerdigi denklemlerin uygun
analitik oynamalariyla degerlendirilebilir. Isima-egrisi grafigi yardimiyla elde edilen deneysel
belirsizliklerin, onlarla iliskili fiziksel hatalarin tahminine izin verdigine ve bunlarla ilgili

degerlendirmelerin en iyi uyan iyi tanimlanmigs metotlar ile belirtilebildigine de dikkat edilmelidir.
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2.41. Fosforesans icin matematiksel yaklagim
Eger ilk olarak fosforesans iglemini ele alinirsa, durum Sekil 2.11 deki gibi gosterilebilir.

Burada iB=iletkenlik bandi, DB=degerlik bandi, E= termal aktivasyon enerjisi

E Elektron

Tuzagi

DB

Sekil 2.11. Fosforesans iglemi.

Sekilde E, tuzaklanmis bir yik tasiyicisinin serbest kalmasi igin gerekli termal
aktivasyon enerjisidir. Buna tuzak derinligi de denir. Birim zamanda tuzaklanmis bir elektronun

tuzaktan kacabilme olasiligi veya saniyedeki olasilik hizi:

E
=s. -— 2.4
p sexp( ij (2.4)

Seklinde verilir. Burada
E= tuzak derinligi (eV)
k= Boltzman sabiti

T= mutlak sicaklk (K)

s= frekans faktorl (s'1) dar. Frekans faktéri tuzak bir potansiyel kuyu olarak disinildiginde,
elektronun tuzak igindeki carpma sayisinin frekansina baglidir. s ‘nin en blylk degeri 6rgl
titresim frekansina, yani 10'%-10" s™, karsilik gelir. T sicakliginda yari kararli seviyedeki yiik

tastyicilarin yasam siresi ,
T = p_l (25)

seklinde verilir [4].



15

Tuzaktan salinan hicbir elektronun yeniden tuzaklanmadidi temel varsayimi, birinci
dereceden kinetigin genel gérisini verir. (1) Eger n malzeme icinde tuzaklanmis elektronlarin

sayisi ise ve sicaklik sabit tutulursa, bu durumda n asagidaki ifadeye gére zamanla azalir.

Denk.(2.5)’i kullanir ve Denk.(2.6) nin integralini alirsak,

v dn

= —r s.exp(— £jdt (2.7)
n N o kT

E
Inn—Inn, =—s.t.exp| ——— 2.8
0 P( kTJ (2.8)

Olur ve buradan

n=n, exp{— s.t.exp[— %ﬂ (2.9)

Elde edilir. Burada n, ,t,=0 aninda tuzaklanmis elektronlarin sayisidir.

2.4.2. Termoliminesansa nitel bir bakis
Termoliminesans olayinin matematiksel davranigina derinlemesine girmeden &nce,
yeniden tuzaklanma isleminin nitel bir taniminin ve TL sinyalinin seklinin nasil belirlendiginin

anlasiimasi gereklidir.

Isitma sdresince tuzaklanmis yiklerin serbest kalmasi, sicakligin bir fonksiyonu olan P
kagma olasiligi ile dizenlenir. Isitma slresince sicaklik artarken, P ‘de artar ve yeterince yiksek
sicaklikta, yani TL pikinin maksimum oldugu sicaklikta, bu olasilik bire esittir. Bu sicaklikta tim
yUkler, iletkenlik bandina dogru serbestce gb¢ etmek ve radyatif olarak yeniden birlesmek igin

yeterli termal enerjiyi zaten elde ettikleri i¢in, tuzak tamamiyla bosalmis olacaktir.

P maksimum degerine kadar sicaklikla siirekli olarak artarken, birim zamanda serbest

kalan tasiyici sayisi, dn/dt, ayni kalmaz. Bunun sebebi, tuzaklanmis yiklerin belirli bir miktarinin
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baslangicta tuzaklanmis olmasi ve isitma siresince bu tuzaklanma olayinin gelisiminin
azalmasidir. Kalan tuzaklanmis yiklerin sayisinin dn/dfye herhangi ilave bir artis saglayacak
kadar yeterli olmadigi belirli bir sicaklik vardir; bundan sonrada dn/dt azalmaya baslar. Sonu¢
olarak, sicakhdin artmasiyla dn/dfye bir pik sekli verir: dn/df disik sicaklikta artar, tuzak
karakteristigiyle tanimlanan bir sicaklik igin maksimuma ulasir ve son olarak da yiksek sicaklar
icin tuzak tamamiyla bosaldigindan sifira kadar azalir. lletkenlik bandindaki yiik
konsantrasyonun sabit oldugu hipotezine gore termal olarak aktive olmus yikler, 1sik seklinde
enerjilerini salarak hizla yeniden birlesme merkezlerine gé¢ ederler. Isitma slresince saptanan
bu 1sik da bir pik seklindedir. Bu pikin gsiddeti ve alani tuzak icindeki tuzaklanmis yUklerin
baslangictaki sayisina baghdir. Sekil 2.12 de yeniden tuzaklanma ve yeniden birlesme

islemlerinin bir taslagini vermektedir [8].

iB
dn
T dt dn
—=>1
= dt
T
i DB
TUZAKLANMA SURECI SIRASINDA ISITMA
—o0—
iB
Yy
= 1\ ﬂ\ A
DB

YENIDEN BIRLESME SURECI

Sekil 2.12. Tuzaklanma ve yeniden birlesme islemlerinin taslagi.
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3. TERMOLUMINESANS KiNETIK PARAMETRELERI

3.1. Basit Termoliiminesans Modeli

Bir malzemenin isitildiginda 1sik yayimlamasi sireci Sekil 3.1’de gérildigu gibi iki
lokalize seviyeden, bir izole elektron tuzagi (T) ve bir yeniden birlesme merkezinden (RC),
meydana gelen en basit olasi model distnilerek anlagilabilir. Bu genellikle tek-tuzak-tek-
yeniden birlesme merkezi (OTOR) modeli olarak bilinir. N kristaldeki tuzak konsantrasyonunu
(m'3), n(t) t aninda kristaldeki dolu tuzak konsantrasyonu (m‘s), ve nh(t) yeniden birlesme

merkezindeki tuzaklanmis desik konsantrasyonu temsil etmektedir

[ £l lletkenlik Bandi !

bt
)

n, N

Degerlik Bandi

Sekil 3.1. Termoliminesans siireci igin basit iki seviyeli model.

t=0 aninda dolu tuzaklarin baslangi¢ konsantrasyonu n, ile ifade edilir. Tipik bir
termoliminesans deneyinde drnek oda sicakhdindan genellikle 500 °C civarinda ylUksek
sicakliga kadar B = dT/dt lineer isitma hizi ile isitilir. Ornegdin sicaklig artarken, T'deki
tuzaklanmis elektronlar Sekil 3.1 deki 1 gecisi ile gdsterildidi gibi termal olarak iletkenlik bandina
dogru hareket ederler. Bu iletkenlik bandi elektronlar ya yeniden birlesme merkezindeki (RC)
desikler ile birlesir (2 gecisi) ya da tekrar elektron tuzagi (T) ile yeniden tuzaklanabilirler (3

gecisi). Yayimlanan 1sigin siddeti yeniden birlesme merkezindeki desik ve elektronlarin hizina

esittir ve
d
1) = —% (3.1)
ile verilir.

Sekil 3.2 T sicakhgindaki 6rnek igin, yayimlanan i1sigin I(t) artisina karsilik tuzaklanmig

desiklerin konsantrasyonundaki n,, azalmay:i ifade eden sistematik bir diyagrami géstermektedir

[4].
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Sicaklik T

Nn(t)

Desiklerin Konsatrasyonu ny(t)

TL Siddeti T

Zaman t

Sekil 3.2. Zamanin fonksiyonu olarak sicaklik degisimi T(t), termoliminesans siddeti I(t), ve
yeniden birlesme merkezindeki (RC) tuzaklanmis desiklerin konsantrasyonu ny(t) dur. Deney

siresince B lineer 1sitma hizi kullaniimigtir.
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3.2. Birinci, ikinci ve Genel Derece Termoliiminesans Kinetikleri
Termoliminesans surecini ifade eden denklemler, birinci, ikinci ve genel dereceler igin

siraslyla Randall-Wilkins, Garlick—Gibson and May—Partridge tarafindan verilmistir [1.4.9].

I(t) = _dn _ nse "' (3.2)
dt

1(t) ——@—ise_E’kT (3.3)
dt N '

I(t)= _dn _ n’s'e F (3.4)
dt

Burada

E = aktivasyon enerijisi veya tuzak derinligi (eV)
k = Boltzmann sabiti (eV K™')

t=zaman (s)

T =mutlak sicaklik (K) tir.

Tipik bir deneysel durumda, érnegi i1sitmak i¢in B lineer 1sitma hizi kullanilir. Bu i1sitma

T =T, + Bt seklinde sicaklik degisimine neden olur. Burada B =lineer isitma hizi (K s") dir.

B lineer i1sitma hizi varsayilarak (3.2) — (3.4) denklemlerinin integrali alinirsa asagidaki
denklemler elde edilir.

T
1(T)= ni %exp[— %) exp| 1+ —L]\j jexp[—i}lT' (3.6)
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Ty =t =0 anindaki sicaklik (K)

s = “0n Ustel frekans faktdri” veya kagma olasiligr frekansi” (3'1) olarak adlandirilan elektron
tuzagini karakterize eden bir sabit. Bu sabit 6rgl fononlari ile elektronlarin ¢carpisma frekansi ile

orantihdir. s'nin tipik maksimum degeri 6rgi titresim frekansinin degerlerine karsilik gelir, yani
102 -10"s™",

N = toplam tuzak konsantrasyonu (m‘s)
n =t anindaki tuzaklanmis elektronlarin konsantrasyonu (m‘s)
b =kinetik derece, 1 ile 2 arasinda degisen bir parametre

s’ = genel derece kinetikleri icin etkin &n Ustel faktor olarak adlandirilir (m*®")s™).

no = tuzaklanmig elektronlarin t=0 anindaki sayisi (m'3)

s” = s'n® " = genel derece kinetikleri icin etkin 6n Ustel faktdr olarak davranan deneysel bir

parametre (s™).

(3.2) ve (3.3) denklemleri uygun bazi basitlestirmeler kullanilarak basit termoliminesans
modellerinden tlretilmesine ragmen, (3.4) genel-derece denklemi tamamen deneyseldir ve
gercek fiziksel modellerle herhangi bir iliskiye sahip degildir.

Sekil 3.3 birinci ve ikinci derece kinetikler icin TL 1sima piklerinin kiyaslanmasini
gostermektedir. ikinci derece kinetik 6rneginde 1sik yayimlanmasi tuzaktaki elektronlarin

yeniden tuzaklanmasiyla gecikir; bu gecikme genellikle TL 1sima egrisinin azalan kisminda
goralur [4].

35
301 ror — b2
i I Y ——— b=
—~ 5T = o087 P
S _ N | o
< 207 = o0sf P
— L i L
Fo1st £ -
i S 04f ]
10 = I / 1
r !
0.2t
5 r | f.l" 1'|.
L < \
0 0.0 ~
0 50 100 150 200 0 50 100 150 200

Sicaklik ¢C Sicaklik ¢C

Sekil 3.3. Birinci ve ikinci derece kinetikler icin TL 1sima piklerinin sistematik kiyaslanmasi.
Buradaki parametreler, E=1¢eV,s=10"%s", np=N=10"m™.
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—— ng=10!0
|'1G,=[]_5><101[J
——— ne=0.1x101?

TL x 10% (k.d.)

Sicaklik ¢C

2.5
2.0
—— Np/N=1 ;/\-‘
- No/N=0.5 [\
151 ____ ng/N=0.1 \
.|l A
/ \
1.0 4 /
(b) /
0.5 /
0.0 e :
0 40 80 120 160
Sicaklik ¢C

Sekil 3.4. Farkli baslangi¢ konsantrasyonlari ng i¢in, Denklem (3.5) ve (3.6) ile hesaplanan

birinci ve ikinci derece TL 1sima pikleri. Buradaki parametreler E=1 eV, s = 10”%s, N=10"

m>ve (@) ng=1,05,0.1x10""m™(b) nyN =1, 0.5, 0.1.

Sekil 3.4 tuzaklanmis elektronlarin farkl baslangi¢ konsantrasyonlari ng icin, Denklem (3.5) ve

(3.6) ile hesaplanan birinci ve ikinci derece TL 1sima piklerini gdéstermektedir [4]. Burada ikinci

derece kinetikler icin TL 1sima piklerinin maksimum sicakligr Ty ng baglangi¢c konsantrasyonu

azalirken ylUksek sicakliklara dogru kaydigi, birinci derece kinetikleri icin Ty'nin ng ‘a bagh
olmadigi goriimektedir.

TL x 108 (k.d.)

° 5
— 10" &1 (b) — E=0.8eV
4 (@) n won o 1012 g1 4 . E=?'g QE
A — 4 __ — N\ ———— E=10e
P s=10" g1 3 /\
3 HE : < 3l | . N
f I:' ; /_\\l". o / II| ,.f{ 3
! b E:_ .l" f \ 9 f |I II ! .‘.
2 A f !I :5. ! 'I. 1% 2 |I ;:: i ".
1 i ..J I., | \ E:. f.r |
'llr Ii / II| = \ ; '5: ; 1
1 ) / / \ 14 __:'1;"' ) 3
[ | A A
-'//i“ _ - .-‘- \ Q T II\--" ’l. T .\\ T
0 40 BO 120 160 0 40 a0 120 160
Sicaklik °C Sicaklik °C

Sekil 3.5. (a) E= 1.0 eV ve farkli s frekans faktorleri icin (b) s= 10'?s™ ve farkli aktivasyon

enerjileri icin, denklem (3.5) kullanilarak hesaplanan birinci derece TL isima pikleri.
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Sekil 3.5 ‘de (a) E = 1.0 eV ve farkl s frekans faktorleri igin (b) s = 10" s ve farkli
aktivasyon enerjileri i¢in, Denklem (3.5) kullanilarak hesaplanan birinci derece TL isima pikleri
gb6rulmektedir [4]. E enerjisi artarken veya s degeri azalirken, TL 1sima egrisi yliksek sicakliklara
dogru kaymaktadir.

0.04
—— b1
- b=15
0.03 4 ———= b=2.0
2 o002 /
- Y
= L
A
LIS
LY
| ."-..\""-.._
0.00 T T e
0 50 100 150 200

Sicaklik ¢C

Sekil 3.6. b kinetik derece parametresinin farkh degerleri igin denklem (3.10) kullanilarak
hesaplanan genel derece TL isima pikleri. Burada kullanilan parametreler E=1¢eV, s=10"
s, B=1Ks™", ve ny=N =1 seklindedir.

Sekil 3.6 b kinetik derece parametresinin farkli degerleri b=1,5-1,6 i¢in denklem (3.7)
kullanilarak hesaplanan genel derece TL 1sima piklerini géstermektedir. Burada kullanilan
parametreler E=1eV, s=10?s", B=1Ks™, ve ny = N = 1 seklindedir [4].

TL pikinin analizi baglica t¢ parametre ile yapilabilir. Her bir pik aktivasyon enerijisi E,
frekans faktérii s ve kinetik derece b gibi TL kinetik parametrelerini belirlemek igin cesitli
teknikler kullanilarak analiz edilebilir. Deneysel sartlarda ilgilenilen nicelikler, maksimum TL
siddetinin (Iy) meydana geldigi Ty sicakhdi ve TL 1isima egrisinin genisligidir. Ayrica, TL 1sima
pikinin bukidm noktalarinin bilinmesi de yararli olabilir. Bu bikim noktalari verilerin ikinci

tdrevinin sifira esitlenmesiyle hesaplanabilir.

3.2.1. Birinci Derece Kinetik Isima Pikleri icin Fonksiyon

Birinci derece 1sima piklerini ifade eden Denklem (3.5) gerekli diizenlemeler yapilir ve
integralleri alinirsa:

E kT? E 2kT
I(T)=n,s exp(— k_TJ exp{— SﬁE exp(— Ej (1 - Tﬂ (3.8)
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Denklemi elde edilir. Denklem (3.5) deki ifadelerin tirevlerinin sifira esitlenmesiyle

PE E
T =Sexp| ——— (3.9
kT, kT,
yada
s = ﬁE2 exp{— E j (3.10)
kT, kT,

Bu denklem ile Denklem (3.8) yerlestirilirse

I(T)=n, ’BEzexp E | T-1,
kT, kr, T,

T? E (T-T,
exp{— TM2 exp{kTM ( T, H(I—A)}

olur. Burada A =2kT/E dir. Maksimum pikte |y siddeti Denklem (3.8) de Denklem

(3.11)

(3.9) yerlestirilerek bulunabilir [8].

E
I, =n, kf —expl-(1-4,,)] (3.12)

M

olur. Burada A,, =2kT,, / E dir. Denklem (3.12) diizenlenirse

n, ﬁE =1, exp(1-A,,) (3.13)

7 =
M

Denklem (3.13)0 Denklem (3.11) de yerlestirirsek:

(=1, eXp(l—AM)exp{%(T;TM jj|

T* E (T-T,)\|,
CXP{_ TMzeXp{kTM( T, H(l A)}

Bu denklemde diizenlenirse birinci derece 1sima egrileri igin kullanilacak denklem ortaya
cikar.

(3.14)
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E T-T, T’

I(T)=1,, exp| 1+ -
( M P[ T, T, T,

E T-T,
— 1-A)—-A 3.15
exP{kTM TM :|( ) M} ( )

3.2.2. ikinci Derece Kinetik Isima Pikleri icin Fonksiyon
ikinci derece 1sima piklerini ifade eden Denklem (3.6) gerekli diizenlemeler yapilir ve

integralleri alinirsa:

-2

2
I(T) = nys exp(— %) exp{— SZ Z exp(— %)(l ~A)+ 1} (3.16)

Denklemi elde edilir. Denklem (3.5) deki ifadelerinin tirevlerinin sifira esitlenmesiyle

BE E
kTMZ =(1+AM)sexp —E (317)

yada

PE 1 E
s = > exp| ———
kT,,” 1+ A, kT,,

(3.18)
ve
sexpl — E = 'BE2 ! (3.19)
kT, kT,,” 1+ A,
Denklem (3.19) Denklem (3.16) da yerlestirilirse:
](T):,ZOIB_E2 1 exp E|T-T,
kT,,” 1+A,, kT T
(3.20)

-2
2 — —
TzlAeXPET Ty ||, ,
7,2 1+A, |kT| T
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ikinci Derece Kinetik Denklem (3.16) da maksimum pik durumu ly igin

-2
E \ skT,’ E

I, :nosexp(— T j{ ,Bg exp(— T j(l—AM)+1} (3.21)
M M

Denklem (3.22) tizerine Denklem (3.20) yerlestirilirse:

BE 1 2 )
I, =n,-—— (3.22)
kT,,” 1+A, \1+A,
BE 1 2 Y
ny-————=1, (3.23)
KT, 1+A,, 1+A,

Denklem (3.23) (i Denklem(3.20) yerlestirirsek Ikinci derece isima egrisi analizinde
kullanilacak son sekle ulasmis oluruz.

[(T)=41,, exp ET-1, J

KT T,
- -2
2 J—
;2(1—A)exp|:§TTTM:|+1+AM} (3.24)
M M

3.2.3. Genel Derece Kinetik Isima Pikleri i¢cin Fonksiyon

Genel derece 1sima piklerini ifade eden Denklem (3.6) gerekli dizenlemeler yapilir ve
integralleri alinirsa:

I(T)=ngys exp(— kETj

b (3.25)

Xp{_ (b_;%]ﬂ exp[— %j(l -A)+ 1:| "
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Maksimum siddet Iy, icin

E
I,, =n,sexp T
M

_(b-bskT,”  ( EN. =
Xp|: BE exp( T j(l A+ 1}

Maksimum durum igin

Z, =1+(b-DA,,

L BE Lexp(_LJ

kT, Z, kT,

ve

Sexp(_ E ]_ BE 1

kT, ) kT, Z,

Denklem (3.29) Denklem (3.25) da yerlestirilirse:

PE 1 ET-T,
I(T)=n ex
(1) o7 2 7 p

2

M ‘M kT T,
_b
1T 2 _ b-1
b-l - exp ET-1, 1-A)+1
Z, T, kT T,

Denklem (3.30) Denklem (3.26) da yerlestirilirse:

BE 1

' kTM2 Zy

[(b—l)kTM ,[)’E2 1 (I—AM)+1] b1
BE kT, Z,

I, =n

(3.26)

(3.27)

(3.28)

(3.29)

(3.30)

(3.31)

(3.32)
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Denklemler diizenlendikten sonra

b
=
I, =n, ﬁEzi b (3.33)
kTyy" Zy \Zu
b
b-1
1, ﬁEz ! =1, b (3.34)
KT\~ Zy Zy

Denklem (3.34) Denklem (3.31) de yerlestirilirse:

_b
b—1 —
(=1, (Zij p%%j
M M

b
_ T2 _ bl
u(l—A) - exp ET-1, +1
Z, T KT T,

M

(3.35)

olur. Bu denklem dlizenlenirse genel derece kinetik 1sima pikleri i¢in ifade

_b E T-T
I(T)=1,\b) -1 expl — M
(=1, b) p{kT T ]

b

T’ ET-T e
b-1D1-A ex M4 7
{( ) )T2 p(kT T, M

M

(3.36)

Seklini alir. Bdylece birinci, ikinci ve genel derece kinetikler igin denklemler ve frekans

faktorleri icin ifadeler asagida gdésterildigi gibi son seklini almis olur.
Birinci derece Kinetikler igin;

_ 2
I(T)=IMexp[l+ ET-T, T

kT, T, T’

exp[i T=Ty }(1 —A)-A,, } (3.37)

kT, T,
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PE E
s = > exXp| — (3.38)
kT, kT,

ikinci Derece Kinetikler igin

I(T)=4I,, exp E Ty J

KT T,
r -2
2 —
7T2(1—A)exp{§TTTM}+1+AM} (3.39)
M M
s = ﬁEZ ! exp ——E
kT,,” 1+ A, kT,
(3.40)
Genel Derece Kinetikler icin
_b E T-T,
1(T)=1,\b) o1 exp| — M
(T)=1,(b) p{kT T ]
b (3.41)
T2 _ b-1
(b-D(A-A)—exp ET-1, +Z,
T, kT T,
PE 1 E
§= ~——exp| ———— (3.42)
kT,,” Z,, kT,

Kullanilacaktir. Burada
A, =2kT,, 1 E A, =2kT,, | E ve Z,, =1+ (b—-1)A,, de@erlerini almaktadir.

Burada Ty, maksimum TL siddeti Iy deki sicakliga karsilik gelir.
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4. ANALiZ METODLARI

4.1. Baslangic Artis metodu

Baslangi¢ artis metodu analizi ilk defa Garlick and Gibson tarafindan énerilmistir [1]. TL
Isima egrisinin distk sicaklik kisminda, n(T)'nin sicakhiga (T) bagimhliginin ihmal edilebilmesi
icin, TL 1s1ma egrisinin bu sicaklik aralidinda tuzaklanmis elektronlarin miktarinin yaklasik
olarak sabit oldugu kabul edilmelidir. Aslinda, sicaklik artarken ikinci tstel denklem (3.5)teki ilk
terim artar ikinci terim ise bir sabite yaklasir. Bu ifade TL siddetinin maksimum degerinin
yaklasik %15’'inden daha kigUk bir TL siddetine (l;) karsihk gelen T, kesme sicakhginin
Uzerindeki sicakliklar icin dogru kalir. Sicaklikta daha fazla artis (T>T.) denklem (3.5)’teki ikinci
terimi azaltir; Denklem (3.5)’teki iki terim arasindaki iliski TL 1sima egrisinin pik seklini meydana

getirir. n(T)’nin sabit oldugu varsayimini kullanarak termoliminesans yayimi asagidaki sekilde
tanimlanabilir.

I(T)aexp(— 5) (4.1)

Sekil 4.1 bir TL 1sima pikinin baslangi¢ artis kismini gostermektedir. Baslangi¢ artis
metodunu uygulandiginda, In (I)’ya karsilhk 1/kT’nin grafigi ¢izilir ve diz bir dogru elde edilir. Bu
dogrunun egdiminden frekans faktéri s hakkinda herhangi bir sey bilmeden aktivasyon enerjisi E
belirlenir. Baslangi¢ artis ¢iziminin bir 6rnegi Sekil 4.2°de verilmistir [4].

4
ywf————————————— 7
—_ i III,
3 / I
X | |
2 7 o
> / | II|
| .-"l | \
= J | I|I
I
e{——— — — — — — | \
0 : | N R N
0 50 Te 100 Ty 150
Sicaklik ¢C

Sekil 4.1. Termoliminesans 1sima egrisinin baslangi¢ artis kismi.
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Sekil 4.2. Sekil 4.1 verilen 1sima egrisinin baslangi¢ artis kismina bu teknigin uygulanmasi.

Alternatif bir metot Sekil 4.3 te gbsterilen llich tarafindan énerilen grafiksel metottur. Bu
metotta [(T)’nin asagidaki sekilde verildigi varsayilarak, izole bir TL 1sima pikinin (zerindeki I,

noktasi kullanilir, N = (T, I) noktasina bir teget ¢izilir ve egimi hesaplanir [4].

E
I(T)=cexp —— 4.2
(T) p( ij (4.2)
Bu ifadenin tirevi asagidaki gibidir.

ﬂ—c E ex [—ij—l E (4.3)
dT  kT? PU%r kT? '

Sekil 4.3 teki N noktasindaki tegetin egimi ise denklem (4.3)’te T=T. yerine konularak

bulunur.

dl

— = (4.4)
dT '

kT?

=lIc
T=Tc
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Sekil 4.3. llich tarafindan énerilen grafiksel metot

Grafigin x ekseninde kestigi M = (T,,0) noktasini bulmak icin tegetin dogru denklemi
kullanilir.

I.E
[—Ic=—*- (T _T.)
kT, (4.5)
I1=0
Bu sistemin ¢6zimU E'’yi verir.
T 2
—¢ (4.6)
T, _T,)

Bu metotta sonuclarin givenilirligini gelistirmek i¢in ¢ok sayida (T,l.) noktasi secilerek
istatiksel olarak islenebilir. Aramu ve ark. baslangi¢ artis metodunu frekans faktéri s’nin T
sicakhgina bagli oldugu bir érnek igin uygulamislardir [4]. Bu 6rnekte TL siddeti

laT exp(— Ej
kT

(4.7)
seklinde ifade edilir. Burada a=sabit.

Yukaridaki ifadeden asagidaki sonug elde edilir.

din(l) _a  E

dT T  kT?
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Bu denklem frekans faktért s’nin sicakliga bagh olmadigi durumda elde edilen
denklemle kiyaslanabilir.

din(l) Eg,
dT kT?

(4.9)

Burada E g baslangi¢ artis metoduyla elde dilen aktivasyon enerjisidir. Denklem (4.8) ve
(4.9) birbiriyle kiyaslanarak aktivasyon enerjisi asagidaki sekilde elde edilir.

E=E, — kT (4.10)

Denklem (4.10) frekans faktdr s’nin T sicakhdina bagli oldugu durum igin kiiclk bir
ylzde ile dogru E degerini verir. Eger Ust Uste binen piklerin bulunmasi durumunda TL isima
egrisinin ¢6zUndrligu dusik ise baslangi¢ artis metodu uygulanamamaktadir. Bu gibi bir durum
Sekil 4.4 *te gosterilmistir. Burada baslangi¢ artis metodu uygulanmadan 6nce TL 1sima egrisini
meydana getiren bilesenlerin ayrilmasi gerekmektedir.

Literatiirde bilesik TL 1sima egrilerine baslangi¢ artis metodunu uygulamak igin birgok
yontem Onerilmistir.

Birinci metot termal temizleme teknigini icerir. Birinci pikin maksimumunun Gzerinde bir
sicakliga kadar i1sitilan dérnek daha sonra liminesansin ihmal edildigi bir sicaklik degerine kadar
sogutulur. Bu islemden sonra bir sonraki pikin maksimumunun Gzerinde bir sicakliga kadar
tekrar isitilir ve tekrar sogutulur. islem biitiin pikler icin tekrar edilir. Bu metotla her pik igin temiz
baslangic artis egrileri olusturur. Pratikte, TL piklerinin termal olarak temizlenmesi tam
anlamiyla yapilamaz ve E degerleri gok dogru olmayabilir [4].

3

TL (k.d.)

0 50 100 150 200 250
Sicaklik, ¢C

Sekil 4.4. Baslangi¢ artis metodunun basarisiz oldugu Ust Uste binen TL isima pikleri 6rnegi.
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Baslangi¢c artis metodu kullanilarak analiz edilebilecek bir seri I(T) grafigi olusturmak
icin, termal temizleme teknigi ve baslangi¢ artis metodunun analizi her defasinda yavagga daha
ylksek Tgp sicakligi uygulanarak bircok isitma ve sogutma devirleriyle daha sistematik bir
sekilde uygulanabilir. E aktivasyon enerjisi Tgiop'un bir fonksiyonu olarak ¢izilir, bu iglemle “E-

Tswp grafigi” olarak tanimlanan genellikle bir “merdiven” tipi grafik elde edilir. Bu metot sicaklikla
yeteri derecede ayrilmis TL piklerine en iyi sekilde uygulanabilir.

Alternatif bir metot McKeever tarafindan ileri strtimuastir: Isinlanmig bir érnek ilk pikin
duglk sicaklik kismi Gzerindeki bir noktaya karsilik gelen bir Tgo, sicakligina kadar lineer bir
hizla isitilir [1]. Daha sonra 6rnek tekrar sodutulur ve 1sima egrisinin tamamini elde etmek icin
isitiir ve maksimum TL siddetinin (Ty) sicakhdl not edilir. Bu islem ayni érnek yeniden
Isinlanarak, ya da farkl bir iginlanmig 6rnekler kullanarak, her defasinda kullanilan Tg,” un
yavasca artirilmasiyla birgok kez tekrar edilir (her defasinda Tgo, 2 °C ile 5 °C lik sicakliklarda

arttirilabilir). Tsiop @ karsi Ty'nin gizimi, farkli E aktivasyon enerjilerine kargilik gelen “diz”
boélgeler iceren basamakl bir yapi gésterir.

Bu metot diz bir merdiven sekli olusturan tek ya da st Gste binmis birinci ve ikinci

derece pikleri icin uygulanabilir. Pikler yakin bir sekilde Gst Uste bindiginde veya TL pikleri sanki
sUrekli bir dagilm gdsterdiginde, hem birinci hem de ikinci derece 6rnekler igcin egim yaklasik 1
olur. Bu metot karmasik bir isima egrisi igindeki her bir pikin sayisi ve pozisyonunun tahminine

izin verir. Bbylece I1sima egrisine bilgisayarli egri uyumu islemi uygulanarak tuzaklama
parametreleri tahmin edilebilir.

4
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Sekil 4.5. Tim 1sima pikinde alanin n(T) hesaplanmasi - alan 6lgim metodu.
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Gobrecht ve Hofmann tarafindan, daha hassas fakat deneysel olarak c¢ok caba
gerektiren kesirli 1Isima (FG) metodu olarak adlandirilan bir metot tanimlanmistir. Bu metotta
Ornekte kiclUk sicaklik araliklarinda isitma ve sogutma yapilir. Her bir 1sitma ve sogutma

devirleri icin 1/KT ‘ye kargli In(l) ¢izilmesiyle aktivasyon enerjisi E hesaplanir [4].

4.2. Tim Termoliiminesans Isima Egrilerinde Kullanilan Analiz Metotlar

Bu metotlar “alan metotlar” veya “tim 1sima piki” analiz metotlar olarak bilinir ve bir
Isima pikinin altindaki integralin 6lgilmesine dayanir; iyi izole ve temiz bir pik oldugunda
uygulanabilir. Belirli bir sicaklik araligi Gzerinde TL siddetinin integral degeri n(T) 'de géruldugu
gibi baslangi¢c artis bdlgesinde verilen bir T, sicakhdindan 1sima pikinin sonundaki bir T

sicakligina kadar, isima egrisinin altinda kalan alandan belirlenebilir.
ty 1 T,
n:jldt:—jldT: (4.11)
i) Ty

Birinci derece kinetikleri ele alir ve yukaridaki ifadeyi (3.2) Randall-Wilkins

bagintilarinda yerine koyarsak asagidaki ifade olusur [1].

I oS £ (4.12)

In

T,
j 1dT
T

Bu denklem, birinci dereceden kinetik durumu igin In(/ /n(T ))’nin, 1/kT ile iligkisinin
dogrusal bir fonksiyonu oldugunu ve egiminin — E’yi kesim noktasinin In(s/B)’yi verdigini

g6stermektedir. Bu durumda denklem

h{ij _mi_E (4.13)

n’ B kT

seklini alir ve In(I/n®’nin 1/kT ye gére cizilen grafiginden yararlanarak parametreler belirlenir.

Eger kinetik derece b bilinirse, egrinin diz bir ¢izgi oldugu genis bir sicaklik aralgi elde
edilebilir. Kinetik derece bilinmiyorsa, b’nin ¢esitli degerleri kullanilarak gizim yapilir ve en iyi

dogruyu veren b kinetik derece olarak segilir.
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4.3. Pik Pozisyon Metotlari ile Analiz
Bu metotlar iki genis kategori altinda toplanir; maksimum TL siddetinin yerine (Ty)
dayanarak yapilan hesaplama metotlari ve TL 1sima pikleri élgimi siresince cesitli 1sitma

hizlarinin kullaniimasina dayanan metotlar.

4.3.1. Maksimum sicakliga dayanan Analiz Metotlari

Randall ve Wilkins birinci derece denklemini ¢ézememisler fakat tuzaktan kacan
elektron olasihdinin bire esit oldugu TL 1sima pikinden biraz disik bir sicakliga karsilik gelen
maksimum sicakhgini ele almiglardir. Bu yazarlar s = 2.9 x 10° s'1degerini kullanarak E igin ¢ok
basit bir ifade bulmuglardir [10].

E =25kT,, (4.14)
Urbach s = 10° s™' kullanarak benzer bir baginti vermistir [4].

E- 5% _ 23T, (4.15)

Denklem (4.14) ve (4.15)’in her ikisindeki sayisal faktérler s degerine baghdir ve bu
ylzden E’ nin degerleri yalnizca bir yaklagsimdir. Bu denklemler yalnizca E degerlerinin ilk
yaklasimi olarak kullanilabilirler.

4.3.2. Cesitli Isitma Hizlarina Bagh Analiz Metotlar

Dogrusal 1sitma hizi B degisirse, pikin maksimum TL siddetinin sicakhdi da (Ty) degisir.
Daha hizli isitma Ty’nin daha ylUksek bir degere kaymasina neden olur. Bu etki $ekil 4.6’da
goralir [7].
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Sekil 4.6. Ty/nin Isitma hiziyla degisimi.

Bohum, Porfianovitch ve Booth birinci derece bir pik igin iki farkli 1sitma hizina bagli
olarak E’nin hesaplandigi bir metot 6nermislerdir. (3.9) denkleminin maksimum kosullarini

distnerek ve iki farkl 1sitma hizi kullanarak bir cézim elde etmislerdir [4].

2

T, T T,

Tl ﬂ( J (@.16)
TMI_TM2 :32 TMl

Bu metot ile Ty, 1°C dogruluk ile dlcilebilirse, E %5 dogruluk ile elde edilir.

Bundan biraz farkli bir metot, Hoogenstraaten tarafindan birinci derece kinetik
denkleminden yola ¢ikarak agagidaki lineer bagintiyi elde etmek icin birka¢ i1sitma hizinin

kullaniimasiyla tanimlanmistir [4].
2
In T =iln(£j (4.17)
Ji] kT,, \ sk

Bu metotta 1/kT’ye karsi In(TMZ/B) nin grafigi ¢izilir ve elde edilen dogrunun edimden E

ve ekseni kestigi noktadan In(E/sk) elde edilir.
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Chen ve Winer, I(T) ‘nin genel derece ifadesinde gériilen integral igin bir yaklasim

kullanarak asagidaki denklemini elde etmislerdir [4].

b
T 2
In| 777" 2~ :i+c (4.18)
B )| T,

Bu denklem ile b'nin farkh degerleri i¢in sol taraftaki degeri degerlendirmek mumkin

olur ve farkh b degerleri igin 1/kTy nin fonksiyonu olan bir seri grafik elde edilir.

Grafigin en iyi dogrusal oldugu b degeri belirlenir ve hesaplamalar ona gére yapilir. Bu

metot genel i1sitma hizlari icin gecerlidir yani isitma hizi f’nin sabit olmasini gerektirmez.
ikinci derece kinetiklerinin durumu igin yukaridaki denklem asagidaki sekli alrr.

) 2
In| 1, [%] :%w (4.19)
M

b=1 icin Ty sicaklginda tuzaklanan elektronlarin baslangi¢c konsantrasyonu ng'dan

bagimsiz oldugu i¢in, bu metot sadece b’nin 1’den farkli oldugunda yararhdir.

Chen ve Winer maksimum yayimlama ve integral yaklagimi kosullarini kullanmislar ve

asagidaki ifadeyi elde etmiglerdir [4].

(%J . exp(— %J[%Jh +b-1A, ] (4.20)

Burada Ay = 2KkTwE dir. [1 + (b — 1)Ay] degeri bire yakindir ve bir sabit olarak

disunulebilir, béylece 1/kTy’'ye karsi In(B/TMZ)’nin grafigi egim -E olan bir diiz dogru olusturur.

Gartia et al tarafindan iki isitma hizinin kullanildigi farklh bir metot da énerilmistir [11].
Bu sadece birinci derece i¢in gecerli olan Booth metoduna benzer fakat bu metodun en énemli
farkhhgi, birinci derece olmayan piklere de uygulanabilmesi ve B ile Ty/nin degisiminden ¢ok

daha hizl bir degisime sahip olan 3 ile y/nin degisimine dayanmasidir.

Genel derece ifadesi kullanildiginda

TMITMZ

Iml
In (4.21)
M1 _TMZ m2

E=k
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elde edilir.

Denklem kullanildiginda aktivasyon enerjisindeki (E) maksimum sistematik hata tim

kinetik dereceler (1.1 < b < 2.5) i¢in %1 den az olur.

Chen ve Winer, sicakliga bagimli bir én (istel faktér s (s, T®ile orantihdir) érneginde, 1/
kTw ‘ye karsi In(TMz/B) nin grafiginin gercek aktivasyon enerjisi E yerine E + akTy edimini veren

ddz bir ¢izgi meydana getirdigini gdstermislerdir [4].

Cesitli 1sitma hizi analizi metotlari kullanilirken TL cihazindaki isitma elemani ile 6rnek
arasinda iyi bir termal kontagin olmasi gerekmektedir. Termal kontaktan kaynaklanan sorunlarin

elimine edilmesi igin bazi dizeltmeler yapilmasi gerekebilir.

4.3.3. izotermal Liiminesans Bozunma Metodu

izotermal liminesans bozulma (ILD) metodunun rutin deneysel asamasinda &érnek
isinlandiktan sonra 6zel bir sicaklia kadar hizli bir sekilde isitilir ve burada belirli bir sire
bekletilir. Isik cikisi (fosferans bozunumu olarak adlandirilir) zamanin bir fonksiyonu olarak
Olculur ve bdylece tuzaklanan elektronlarin bozunma hizini degerlendirmek mimkan olur. Sabit
sicaklikta TL siddetinin zamana gére degdisimini veren grafikler izotermal bozunma egrileri

olarak adlandirilir.

izotermal bozunma analiz metodu Garlick ve Gibson tarafindan birinci derece kinetikleri
icin tanimlanmistir. Birinci derece kinetik TL pikleri i¢in bir T; sicakligindaki izotermal bozulma

egrileri zamanin bir fonksiyonu olan Ustel grafiklerdir ve asagidaki sekilde verilir [1].

I =1, expl —sex —it (4.22)
0 €XP p kT, .

Bu denklem birinci derece kinetikleri icin zamana gére In(l) ‘nin grafiginin lineer

oldugunu gosterir ve dogrunun egimi

egim=m, =—s exp(— %} (4.23)

seklinde olur. Bu denklemin tekrar dogal logaritmasi alinirsa asagidaki ifade elde edilir.

E
In(legim|) =Ins —— 4.24
(legim]) e (4.24)

i
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1/KT ye karsi In (Jegim|)’ nin grafigi diz bir dogru olmalidir. Bu dogrunun egimi=-E’ye ve

y eksenini kestigi yer In(s)’ye esit olur.

Eger deney T, ve T, gibi iki farkli sabit sicaklikla yapilirsa, my; ve m, seklinde iki farkli

egim elde edilir ve Denklem (4.24)’ten yararlanarak

(= )-iw)
In| =L == — —— (4.25)
m, k\T, T,

yukaridaki ifadeye ulasilir. Bu denklem E’yi hesaplamak i¢in kullanilabilir.

May ve ark. ve Takeuchi ve ark. tarafindan izotermal liminesans bozulma analizlerinin
genel derece kinetikleri icin uygulamalarini énerilmigtir [4]. Bu durumda kullanilan izotermal
analizler ile b kinetik derecesini de bulmak mimkinddr. Sicakligr sabit tutup (3.4) genel derece

denkleminin zamana gére integrali alinarak,

i
It=1, [1 +5'n," (b—1)t exp(— k%ﬂ (4.26)

yukaridaki ifade elde edilir. Burada

; E | -
It=11|1+sn""(b-Dtexp —— 4.27
0[ s'ny (b—1) p( kTﬂ (4.27)
E
I =s'n'exp| —— 4.28
0 0 P( ij ( )

lp ve ng sirasiyla baslangi¢ TL siddeti ve tuzaklanan yUklerin baslangi¢ konsantrasyonu

ve |yt zamanindaki TL siddetidir. Denklem [3.69] ‘nin yeniden dizenlenmesiyle

ﬂ
[ILZJ ’ = {1 + s'nob_1 (b—Dt exp(— 5)} (4.29)

ifadesine ulasilir. Bu denklem uygun bir b degeri icin (I/lo)"™™® ‘nin zamana karsi cizilen

grafiginin diz bir ¢izgi olmasi gerektigini gésterir.

Farkli izotermal bozulma sicakliklari kullanilarak, bir seri dogru elde edilir ve aktivasyon

enerjisi E, In(m)’nin 1/kT’ ye karsi bir egiminden saptanabilir.
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m= s'nob_1 (b—Dt exp(—%} (4.30)

Alternatif olarak, b kinetik derecesi May ve Patridge'nin ifadeleri kullanilarak

belirlenebilir.
1n(ﬂj —nc+27! In(1) (4.31)
dt b

Ln (dl/dt) ya karsi In(l)’nin grafigi cizilirse, bu dogrunun egim m=(2b-1)/b seklinde olur.
Buradan yararlanarak b degeri belirlenebilir.(13)

4.3.4. lIsima Egrisinin sekline bagh analiz metotlar
E,s,b kinetik parametrelerini belirlemek icin bir TL 1sima egrisi analizinin populer bir

metodu da pikin sekil ya da geometrik ézelliklerinin dikkate alinmasidir.

ikinci derece kinetikleri igin TL 1sima pikleri hemen hemen simetrik bir sekilde olurken,

birinci derece pikler asimetriktir. Bu analiz Sekil 4.7’de gdsterilen parametreler ile tanimlanir.

e Ty maksimumdaki pik sicakhgi

e T, ve Ty sirasiyla Ty’ nin yar siddetinde her iki yanindaki sicakliklar,
e 1=Ty- Ty pikin dislk sicaklik kismindaki yari geniglik

e 0= T,— Tyisima pikinin artan sicaklik kismindaki yari genislik

e w= T, —Ty1sima pikinin toplam yari geniglik

e u=0/w geometrik sekil ya da simetri faktdri olarak isimlendirilir.

Sekil 4.7. Geometrik sekil nicelikleri 1, 8, w
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Grossweiner ilk olarak tuzak derinligi E’'nin hesabi igin 1sima pikinin seklini kullanmistir
[4]. Onun metodu maksimum siddetteki Ty, sicakligina ve yari siddetteki, Ty disUk sicakligina
baglidir. Birinci derece kinetikleri varsayarak asagidaki ifadeyi elde etmistir.

E =151k LT,

(4.32)
M~ T1

Bu ifade Chen tarafindan E’nin hesabinda daha dogru bir deger elde etmek igin

Grossweiner’in 1.51 faktor( yerine deneysel olarak 1.41 faktor( koyularak degistirilmistir [4].

Lushchik ise birinci ve ikinci derece kinetiklerin TL 1sima pikinin sekline bagh bir metot

Onermigtir. Yukarida & parametresi tanimlanarak isima egrisi bir ggenle ifade edilebilir [4].

Birinci derece kinetikleri durumunda, E ifadesi icin,

(4.33)

ikinci derece kinetikleri icin Lushchik formiilii asagidaki sekli alir.

24T,
o

E (4.34)

Chen E degerinde en iyi dogrulugu elde etmek i¢in denklem (4.33) yi 0,978 ile ve
denklem (4.34) ise 0,853 ile carparak dnceki iki denklemi diizenlemistir [9,12].

Halperin ve Braner T4 ve T, ‘yi kullanarak 1gima egrisine farkli bir yaklasim yapmistir
[13].

1.72

E= TkTM g 1-2.58A,,) Birinci Derece (4.35)
2 2 .
E=—kT,,"(1-3A,,) Ikinci Derece (4.36)
T
T
Burada A, :kTM (4.37)
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Halperin and Braner’'in denklemlerinde E’yi veren bagintinin iginde yine E'ye bagh
Ay'nin varhidindan dolay! tekrarlanan bir islem gerektirir. Bu zorlugu ortadan kaldirmak igin,

Chen yeni bir metot gelistirmis ve asagidaki ifadeleri elde etmistir [13].

T
E =2kT,, (1.58——1) Birinci Derece (4.38)
(1)

T .
E =2kT, (1.762-—1) ikinci Derece (4.39)
a

Chen ayni zamanda E’nin degerlendirmesi i¢in genel bir ifade ¢ikartmistir. Bu metot 0,1

eV ve 0,2 eV arasindaki enerji ve 10° s™ ve 10%°s™ 6niistel faktor araliginda yararhdir [9,12].

1.3 0.60
e 1.2 1 8
"ﬁ' - 0.56 ;;ﬁ-,
-
1.1 - =
= - 0.52 2
< 1.0~ S
i i
X~ 048 x
5 0.9 1 o
: :
- 0.44
& 0.8 5
0.7 - - - - 0.40
0.8 1.2 1.6 2.0 2.4 2.8

Kinetik Derece, b

Sekil 4.8. Kinetik derece b ve geometrik faktér pu= 6/ w ve y= 8/ 1 arasindaki iligki.

Ayrica Chen’in metodunda bir yineleme islemi yoktur ve pik seklinden belirlenen simetri
faktériinin kullanimiyla kinetik derecenin bilinmesini gerektirmez Bu ifade en genel olarak
asagidaki sekilde diizenlenmistir [9,12].

2
E = ca(kTM ]— b, (2kT,,) (4.40)
o
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Cq Ve by ‘nin degerleri a= 71, 6 ya da w igin asagidaki gibi verilmektedir.

¢, =1510+3.0(u—042) b, =158+42(u—0.42)
s =0.976+73(1—042) by =0, (4.41)
¢, =252+102(—-042) b, =1

Birinci derece TL 1sima piklerinin durumu icin p=0,42 ve ikinci derece pikler icin ise
u=0,52 ile ifade edlilir.

Chen Sekil 4.8 de gériildugi gibi 0,9 ve 2,5 araligindaki b degerleri icin 0,36’dan 0,55’e
kadar degisen ve b’nin hesaplanmasinda kullanilabilen y igin bir grafik olusturmustur [9,12].
Diger grafikler Balarin tarafindan y= & / 1 parametresinin bir fonksiyonu olarak kinetik dereceyi

veren bir grafik 6ne stralmastir. Bu grafik Sekil 4.8’de gosterilmistir [4].
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5. BILGISAYAR YAZILIMI iLE ISIMA EGRISi ANALIzi

5.1. Girig

Deneyler sonucunda alinmis olan veriler Bélim 4 de belirtilen analiz metodlari ile Bolim
3 deki formuller kullanilarak dozimetrelerin kinetik parametreleri hesaplanabilir. Burada
secilecek olan analiz metoduna gére gerekli olan formullerden istenen parametre degerleri elde
edilebilir. Parametreleri elde etmek igin bazi sadece tek bir analiz yeterli olurken bazi
durumlarda birden fazla analiz ile tespit etmek gerekmektedir. Parametrelerin hesaplanmasi
sUrecinde deneylerden aldigimiz sonuglar cesitli programlar yardimi ile grafiklere dékalip
incelemesi ve deger dizgilnlestirme islemleri yapildiktan sonra elde edilebilmektedir. Bazen
aldigimiz her deger Denklem (3.37), (3.39), (3.41) gibi kompleks formdillerle hesaplanmakta
bulunan bu degerler daha sonra tekrar kullaniimaktadir. Alinan deneysel parametrelerin artmasi
deneyin sonucundaki basariyr arttirmasina ragmen islemlerin sayisini ve karmasikhgdini
arttirmaktadir. Bu ylzden bu gibi ifadelerin ¢6zimlenmesinde bilgisayar ve yazilimlardan

faydalanmak hem sonucun dogrulugunu hem de islem hizini artirmada yararl olacaktir.

5.2. Yazilim

Burada alinan deneysel veriler kullanilan o6l¢ci sistemleri ile c¢esitli formatlarda
kaydedilmektedir. Kaydedilen dosyalarda isima giddeti ve deneyin yapildigi sicaklik bilgileri yer
almaktadir. Bu bilgilerin sirasi ve/veya ¢esidi birimi ¢alisacagimiz grafikte dnemli rol Gstlendigi
icin baglangicta ya dederleri bu formata gére degistirmemiz gerekecek ya da yazilimdan bunu
yapmasi beklenecektir. Birinci durum pratik kullanim yaratmamasi ve sonuglarin hatal islemler
sonucu beklenen dogru degerleri vermeyecek olmasi nedeniyle olmasi gereken ikinci
segenektir. Yani gelen dosyanin formati, program tarafindan basta kontrol edilecek yada bir kisi
tarafindan degerlerin bilgisi girmesi beklenecek daha sonra islem vyapilacaktir. Ayrica
kullanilacak program gerektiginde bu verileri de baska programlara aktarabilmeli bu sayede

program sonrasinda istenen veriler bagka ortamlarda da kullanilabilmelidir.

Bu amaglar dogrultusunda hazirlanan program Pascal dilinde Delphi programinda
hazirlanmistir. Bu programlama dili ve Delphi programi disindaki diger dillerde de programin
hazirlanmasi mimkindar. Programda veri girisi blylk bir aralkta gergeklestirimis yaklasik

olarak 65000 data ayni anda iglenmistir. Programin ekran gériintist Sekil 5.1 gérildugi gibidir.
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Sekil 5.1. Programin ekran goéruntisi

5.3. Programa Verilerin Eklenmesi
Program acildiginda Dosya mendsinden Yeni yada Sekil 5.2 de goérilen Arag
Gubugundan Yeni butonu tiklanildiginda analizi yapilacak verinin dosyasinin segilmesi istenir.

Burada DAT, CSV, TXT uzantillara sahip yada buna benzer formatta dosyalari kullanmak

mamkanddir.
i ! ] 5 ]
Yeni Proje Ag Falnh [%]  Grafigi Kapdet K.apat

Sekil 5.2. Arag cubugu ekran gorintisu

Dosya se¢cme isleminden sonra secilmis dosyada kullanilacak birim Celcius ya da
Kelvin cinsinden olabilir bunun igin agilacak Sekil 5.3 deki pencereden Sicaklik tirini ve
baslangigta kabul edilen degerleri B I1sitma hizi, aktivasyon enerjisi gibi belirlenir. Bu
degerlerden aktivasyon enerjisi her durum igin degisiklik gbsterebileceginden daha sonra bu
deder ana pencereden de degistirilebilecektir. Bu ylzden burada parametre degerinin

degistiriimesi ¢ok énemli degildir.
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ri Dosya Seg u
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Sekil 5.3. Dosya se¢me iglemi

= Varsayilan Kinetik Parametreler ==l 2 |

YWer Sicaklik b

lzitma
Hizi 10 Kis

% Celciuz

e |1 7 ey 7 Kelvin

Tamam |

Sekil 5.4. Baslangi¢ degerlerinin belirlenmesi

Dosya secim islemi yapildiktan sonra ve baslangic degerleri belirlendikten sonra
dosyadan alinan degerler grafik ekranina yerlestirilir (Sekil 5.5).
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Sekil 5.5. Deneysel verilerin grafik seklinde gésterimi

Yatay eksen Sicaklik ve diisey eksen ise Isima siddeti deGerleri olacak sekilde girilen
degerlere gére odaklanma sicaklik eksenine gore yapiimaktadir. Ancak istenildigi takdirde bir
bélgeye farenin sag tusu ile odaklama yapilabilir veya Sekil 5.6 teki Grafik 6zelliklerinden
istenilen sicakliga gore belli bir bdlgeye odaklanabilinir. Deneysel veriler yiklendiginde bunlarin

sayisal bilgileri ayni zamanda Pik Degerleri sekmesinde tabloya da yUklenmektedir.

Girafik, Dzellkleri

# Ekzeni
Min. 1350 -
Maks |725 ¢|
[w Otarnatik
v Tikla-Ciz

Sekil 5.6. Grafik dzellikleri
Bu ekranda ayni zamanda Otomatik ve Tikla - Giz seklinde iki se¢im bulunmaktadir
Otomatik : Grafikte odaklanma verilerin biyUkligiine goére belirlenir

Tikla-Ciz : Grafik ekraninda pik olusturmak icin tiklama etkisini acar.
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Grafik || Fik Degerleri |

Sekil 5.7. Sekmeler

Bu sekme tiklanildiginda Sekil 5.8 goériilen ekran karsimiza gelir. Burada 1. Sttunda I(T)
degerleri ikinci siitunda ise Kelvin cinsinden Sicaklik degerleri bulunmaktadir. Diger situnlarda
ise ilk anda hicbir deger bulunmaktadir. Bu stunlar ilerleyen agsamalarda pikin uygunlastiriimasi

asamasinda kendiliginden dolacaktir.

Grafik ik Degerleri |

I(T) T[K) Jin |imz |ima Jims |ims |ime |im? |ima |ima |impo § [Toplam
2 |goesz 353
3 [s:33s =6
Y 38
R EEEE
6 [s695 364
B
'8 |a77as 39
E T
10 [a4277 375
11 101140 38
EREEEE:

Sekil 5.8. Pik degerleri tablosu

Tablonun en saginda Toplam situnu ise girilen pik sayisina bagll olarak bu piklerin
matematiksel degerlerinin her sicaklik igin toplamini gésterir. Ornegin pik sayisi 3 oldugunda

[(T)1, (T)2, I(T)3 shtunlarinin her sicaklik igin ayri ayri toplamini gésterir.
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5.4.Piklerin Yerlestirilmesi

Deneysel veriler cogu kez birden fazla pikin birlesiminde olusur. Bu gibi durumlarda
alisilagelmis sekilde tek bir formille ¢6zime ulasilamaz. Birden fazla pik ve/veya matematiksel
denklem kullanilarak ¢ézllebilir. Bu da deneysel grafikte birden fazla pik ve birden fazla
parametre gerekli oldugu anlamina gelir. Grafikte yerlestirilecek pikler toplam piki olusturacaktir.
Boylelikle deneysel grafikle yerlestirdigimiz piklerin toplaminin uyum iginde olmasi saglanarak
segilen dozimetrik malzemenin kinetik parametreleri belirlenebilecektir. Deneyde alinan

degerlerden sonra uygun goérllen noktalar secilerek pikler segilebilir.

__________________________________________

------------------------------------------

------------------------------------------

I .45,0. I I48I|:|I
Sekil 5.9. Piklerin segimi

Grafik Uzerindeki her bir tiklama sonucunda yeni bir egri meydana gelir. Bu yeni egriler
her bir piki temsil eder. Bu piklerin maksimum sicaklik noktalari ve maksimum isima siddeti

noktalari grafikte tiklanan noktadir. Birden fazla pik se¢ilmesi durumunda grafik ekraninda

e Deneysel noktalarin olusturdugu grafik (Kirmizi)
e 1. Pik igin grafik (Yesil)

e 2. Pikigin grafik (Turuncu)

e Toplam Pik (Kalin Gizgi-Agik Mavi)

Seklinde goéralur

Pik 5 awzi

=

Sekil 5.10. Piklerin sayisi
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Eger grafigin birden fazla pikin birlesiminden olustugu dusundliyorsa bunu
gerceklestirmek icin pik sayisinin belirlenmesi gerekir. Bunun igin ana ekranda $Sekil 5.10 da
gbrilen bdlimden Pik sayisi belirlenir. Burada 1 den 10 a kadar pik sayisi belirlenebilir. Pik
sayisinin belirlenmesi ile ayni zamanda pik degerlerinin kayitlarinin tutuldugu tabloda satir
sayisi artar. (Sekil 5.11)

Pik Sams |EI,EI'I i J
Iﬁ [ Tm E b | 5 | Derece
]
2
3

Sekil 5.11. Pik parametre tablosu

Burada her grafige her pik yerlestirildiginde Im ve Tm degerleri X ve Y eksenine
tiklanilan noktaya gore program tarafindan kendiliginden yerlestirimektedir. Grafige
tiklanildiginda hangi degerlerin alinacagi ise Sekil 5.12 de gértlen Durum ¢ubugunda farenin
hareketinin degismesi ile gérebilmektedir.

 [mis19.370,985 Tm:4E9,791

Sekil 5.12. Grafikte farenin bulundugu X ve Y degerleri Tm ve Im cinsinden

Grafikte her secilen noktada Im ve Tm olusurken Pik Parametre Tablosunda gériilen E
degeri degistiriimediyse, verilerin girilmesi esnasindaki ilk ekranda goérilen degeri kalir. Bu
deger pikin uygunlastirilmasi esnasinda daha sonra da degistirilebilmektedir. Bunun igin Ana
ekranda Kinetik Parametreler kisminda e ve b degerleri grafikie pik segimlerinden énce
belirlenebilir. Burada b degerinin 1 yada 2 olduguna kesinlikle emin olundugunda piklerin
sec¢iminden énce Derece secimi yapiimalidir. Bu kisimdan daha sonra da istenilirse degerler
tekrar degistirilebilir (Sekil 5.13). b degeri 1, 2 segildiginde b ekrani pasif iken genel secildiginde
buradan veri girisi mimkin olmakta ve varsayllan deger olarak b degeri 1.1 deg@erinden
baslamaktadir.
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—Kinetik. Parametreler——

e 1.7 ey

b

rDerece————————
i* 1

i 2

™ Genel

Sekil 5.13. Kinetik parametrelerin belirlenmesi

Pik parametre tablosunda s degeri ise secilen derece degerine gbére Bolim 3 te
belirtilen Denklem (3.38), (3.40), (3.42) ile her pik igin girilen degderlere gbre hesaplanir. Daha
O6nce bahsedilen E, b gibi degerlerin dedisimi ile s degeri program tarafindan kendiliginden
degisecektir. s dederinin hesaplanmasinda kullanilan 1sitma hizi (8) degeri ilk verinin ekledigi
ekranda Isitma hizi olarak girilen degerdir. Bu deger ilk anda girildigi i¢cin bundan sonra bir daha

degistirilemeyecektir. O ylzden ilk ekranda bu degerin dogru bir sekilde giriimesi gerekmektedir.

5.5. Piklerin Uygunlastiriimasi

Pik degerleri eklendik¢ce Pik parametre tablosu dolacaktir. Ayni zamanda Toplam Pik
degerleri tablosunda her bir pik i¢cin daha dnce bahsedilen Sekil 5.14 te gérildigu Uzere bir kutu
bulunmakta ve bu kutudaki degerler her pik icin hesaplanmis isima siddetlerinin toplamini
gostermektedir. Toplam kutusunda ise her pikin kendi iginde ayri ayri pik altinda kalan
alanlarinin toplami gésterilmektedir. Eger burada sadece bir pik varsa dogal olarak burada
Toplam degerde sadece 1. Pikin toplam degeri yazacaktir. Bu kismin en sag alt kdsesindeki

FOM degeri ise Denklem (5.1) formUle gére hesaplanarak ylzde cinsinden burada gdésterilir.

z‘y deneysel -y hesaplanmus
FOM =-*~ (5.1)

z y hesaplanmis
p
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Burada amag¢ FOM degerinin en disik dedere getirmektedir. Bdylece isima egrisi

uyumu saglanacak ve parametreler belirlenecektir.

—Toplam Fik Degerler

1 I'IEIE'IEEE'I

2 IEI

g |0
4 |0

g [0

TAE
—
R [10615261 |

g [0
2 [0
L Toplam |10515261

FOM |735.615611

Sekil 5.14. Kinetik parametrelerin belirlenmesi

Pikler belirlendikten ve yerlestirildikten sonra istenen uyumun saglanmasi E,b, Im, Tm
degerlerinin degistiriimesiyle gerceklestirilir. Bunun igin incelenen pikin istenen parametresi
secilip Sekil 5.15 ‘te goérilen Pik parametre tablosu Uzerindeki kaydirma ¢ubugu ile en uygun
deger belirlenir istenirse buradaki hassasiyeti arttirmak i¢in 0,01 degeri degistirilebilir. Burada en
uygun degeri grafikten gbzle gorilebilecegi gibi FOM degeri kontroli ve ayni zamanda Kalinti
degeri kontrolli ile de saglanabilir. Degerler segildikce ve ayarlar yapildikga Pik degerleri
sekmesindeki bosluklar dolar (Sekil 5.19).

[ . [ O

I 1] i It il: iD i ium i
1 2163617 474691 07513 1 FATE+D07 1

2 1036166 515966 | 1.3944 2 1.87E+013 2

3

SO0696 655,853 1 5 91E+008 1

Sekil 5.15. Parametrelerin belirlenmesinde kullanilan kaydirma gubugu.

Burada s parametresi, ayarlanan degerlerden hesaplandigi i¢in diger parametreler gibi
ayarlanamaz fakat girilen diger parametrelere bagh olarak degisir. b degeri eger 1 veya 2
secildiyse degistirilemez ancak genel derece segildiyse degistirilebilir.
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Sekil 5.16. Toplam pik egrisi ile deneysel iIsima egrisinin uyumu

I~ Ilm |Tm IE |I:| 5 Derece
1 |2163617  474E91 07513 1 3,17E+007 |1
2 |103s166 515966 13944 2 18764013 2
3 |gogoess  essas3 1 5.91E+005 1

Sekil 5.17. Piklerin belirlendikten sonra pik parametreleri olugur

Degerler arka arkaya girilecekse Sekil 5.17 ’de gérilen kutucuk isaretlenir. Béylelikle
pikler grafik ekraninda sirasiyla tiklanmasiyla pik parametreleri tabloya yerlesir. Aksi halde her
pik icin ilgili satir secilmelidir. ik islem esnasinda bu bilyiik kolaylik saglarken ayarlama
esansinda iken bu kutucugun secilmemesi hatayl Onleyecektir. GUnkl bir parametrenin

ayarlanmasi bazen degerlerin birkag kez degisimi ile mimkdn olmaktadir.

Grafik Fik Dederler |

TiK) | |imz |imz |14 |ims | |y |ime |ima fimo [Toplam

350 7959,10587¢1,42184304¢ 0,01 734535¢ 7950,54557:
353 9818,35377t 2,10003355( 0,02505095 9820,478471
356 12068,5678+ 3,081373511 0,03439237 1207168427
358 13821,4114] 3,96465396+ 0,04357862. 13825,41961
361 16890,7773. 5, 756044708 0,06025375¢ 16896,5942¢
364 20572,0298t 8,30564376¢ 0,08296412¢ 20580,4154¢
AR7 24972 ANRTE1T A1293R3N113RT172 24584 R

Sekil 5.18. Pik degerleri sekmesi
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Piklerin secilmesi ile Pik degeri tablosunda matematiksel veriler hesaplanirken diger
hiicreler bos kalacak ve bunlar kendilerine ait pik degerleri secilmedikge isleme girmeyecektir
(Sekil 5.18).

Eahrt [%]

400 420 440 450 480 500 520 540 530 580 600 620 G40 680 680
Sicaklik (K

Sekil 5.19. Kalinti grafigi

Kalinti grafigi ise deneysel degerlerin olusturdugu grafik ile matematiksel verilerin
olusturdugu grafik arasindaki farki goérebilmek amaciyla kullanihr (Sekil 5.19). Bu grafigi
kullanmak icin Sekil 5.2 da ara¢ cubugunda Kalinti butonuna basilir. Bu andan sonra ekran
goriintisi Sekil 5.20 de gorilen sekli air. FOM degeri kiguldikge Kalinti grafigi diiz ve 0
degerine yaklasacaktir. Kalinti grafiginin diizelmesiyle toplam pik grafigi ile deneysel pik grafigi
Ust Uste gelerek uyum saglanacaktir (Sekil 5.16).

] ¥l _b"‘ =] r_-l * @
Yeni Proje &g Praje Kapdet Kahnt [%]  Grafigi Kapdet | Temizle Kapat
Pik Dederler
Grafik Ozelikler
2.400.000 4
# Ekseni 22000004 ---
Min.  [280 - 2.000.000 4 ---
1.800.000 % ---
Maks. |g39 = 1.600.000 4 ---
L 1.400.000 % ---
: 2 1200.000 4 ---
W Otamatik £ 10000004 -
v Tikla-Ciz - 300'%0_ .
600.000 4 ---
400.000 4 ---
Kinetik Parametreler 200.000 3 ---
0 T T T T T T T T T T T T T T T
e 1.7 ey 380 400 420 440 450 420 500 520 540 560 580 500 820 540 660 630 T00
b ,1— Sicaklik (K)
Derece % 8
@ E
* 1 5
{2
" Genel Sicakiik (<)
Toplam Pik Dederler
Pik Sayisi ||D,D1 L] J ﬂ
e Tn_[E o B [perece | 1 [FEnimes =0 a0
4740 05892 1.0588 1.30E+008 | Genel
e > [23e5385 s 0o
5170 | 0.9354 13861 8.B3E+007 | Genel
EE50 12482 1035 2,33E+008 | Genel + BEER - O
= 01111858
| Toplam
Isitma Hizi2K/s Im:2.605.913,011 |
FoM |1-38234628

Sekil 5.20. Kalinti grafidi agiimis ekran goérintisi
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Programda ekran gérintlsi istenirse baska programlara da tasinabilir. Bunun igin Sekil
5.2 da gorllen ara¢ cubugundaki Grafigi Kaydet butonuna basilir. Bu sekilde grafik ekrani
panoya kopyalanir. istenilen programda yapistir iglemi ile grafik buraya vyerlestirilebilir.
halinde de

kaydedilebilmektedir. Bdylece calismalar yarida kaldiginda daha sonra devam edilebilinir.

Calismalar istenildiginde tekrar kullanilabilmesi amaci ile proje dosyasi

Ayrica yapilan tim c¢alismalar Rapor MeniUsindeki Rapor Ver segenegi ile CSV dosya

formatinda kaydedilerek, tiim degerler bir rapor dosyasinda saklanabilir (Sekil 5.21).

Pik Parametreleri

Tt T E b =
1 2220797 474,291 0,7513 1 3,23E4007
2 1037876 515,866 1,3854 2 1,53E4013
3 90696 655,513 1,216 1 6, 14E4008
Intensity Listesi

IiT) TIK) IiT)1 I(T)2 IiT)3 Top larm
1 93511 350 5296, 65264770315 1,574777993915583 0,0173374263255549 S295,27476312339
2 90663 353 10234,7547112227 2,32005817675519 0,0243605913750689 10237,0991299908
3 B9395 356 125B0,3502485912 3,39580078073619 0,0340331106254733 12583, 7800825826
4 55641 355 14407,47902856582 4,36211676920174 0,0423993085036063  14411,5355449459
5 B75Z6 36l 17606,5949795119 6,31786582121234 0,058659618224917 17613,2715352514
& 56695 364 Z21444,0713505976 9,09476868138756 0,080804635364967392 21453,2469239155
7 87117 367 Z6030,9656763136  13,014457094802Z7 0,11067278555252 Z6044,090806194
8 57798 369 Z9565,1902015215 16,4731368646696 0,136105771114272 29584, 7994441573
9 B93Z5 37Z 35699,5992639394  23,3473697039654 0, 15454975753474 35723,1314534059

Pik Dederleri

Pikl: 51879751

Fik:z: 23500913

Pik3: 24535936

Fik4: 0O

Fik5: 0O

Pike: 0O

Fik7: O

Pik&: O

Fiko: O

Fiklo: 0O

Toplam Pik: 100216600
FCOM: 3,52511941327027

Sekil 5.21. Rapor dosyasi
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6. SONUCLAR ve TARTISMA

Bu bélimde hazirlanmis olan program yardimiyla dozimetrik malzemelerin 1s1ma
egrilerinin analizleri yapilacaktir. ilk olarak daha &nceden farkli tekniklerle i1sima egrisi
incelenmis ve enerji (E) , frekans faktori (s) ve kinetik mertebesi belirlenmis olan Li,B,O:Cu,
Ag, P dozimetresinin kinetik parametreleri incelenmistir. Daha sonra da literatiirde kinetik
parametreleri daha 6nce calisiimamis olan MgB4O;:Tm,Na dozimetrik malzemesinin

karakterizasyonu yapilmistir. Elde edilen veriler asagidaki bélimlerde ayrintilariyla sunulmustur.

6.1. Calismada Kullanilan Malzemeler

Calismada ilk olarak Li>B407:Cu,Ag,P termoliiminesans dozimetreleri kullaniimigtir. Bu
malzemeler sinterleme metoduyla Dr. M. Proki¢ tarafindan NuUkleer Bilimler Enstitisu-Vinca’'da
Uretilmistir. Malzemeler sinterleme metoduyla hazirlanmistir. Bu peletler (4.5 mm ¢apinda ve
0.95 mm kalinliginda) 75 ve 200 ym arasindaki tanecik boyutuna sahip polikristalin tozunun
soguk preslenmesi ydntemiyle Uretilerek, 1123 K'nin Gzerindeki bir sicaklikta sinterlenmistir [14].
Dozimetreler 1sinlanmadan dnce porselen kapta 20 dakika 300 °C’ de isitilip, oda sicakligina
kadar hizli bir sekilde sogutulma (tavlama) islemine tabi tutulmustur. Bu islem TLD’lerin
sifirlanmasi igin yapilmasi gereken standart bir igslemdir. incelenecek dozimetreler yaklagik 20
cGy.s "lik esdeger doz hizina sahip *°Sr beta kaynagi ile isinlanmislardir. Malzemeler giin
Isigina duyarh olduklar i¢in kullanim, i1sinlama ve okuma islemleri siresince direkt i1giktan
korunmustur. Liminesans emisyon sinyalleri, 2 °C.s" dizgln 1sitma hizinda ve isitici seritten
gelen IR emisyonunu 6nlemek igin kullanilan isi sogurucu filtre (Schott KG-1) kullanilarak TL
okuyucu (Harshaw Model 3500) ile isima sinyalleri kaydedilmistir [6,7].

Galismanin ikinci kisminda kullanilan malzeme ise yine borat tabanh bir TL dozimetresi
olan MgB4O7;:Tm,Na ‘dir. Bu malzemede yine Dr. M. Proki¢ tarafindan Nukleer Bilimler

Enstitlist-Vinca Gretilmistir [15].

6.2. Orneklerin Isima Egrilerinin Olgiimleri ve Bilgisayar Yardimiyla Pik Analizleri
Li,B40O7:Cu,Ag,P ve MgB,O;:Tm,Na TLD dozimetreleri uygun kosullarda tavlamanin

ardindan®Sr beta kaynagi ile yaklasik 1dk’lik sirelerde 1sinlanmiglardir. Isinlanan dozimetreler

Harshaw 3500 TL okuyucu kullanilarak 2 C.s''lik 1sitma hizi kullanilarak TL i1sima egrileri

kaydedilmistir. Bu malzemelere ait isima egrileri Sekil 6.1 ve Sekil 6.2 de gdsterilmistir.
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ik olarak literatiirde daha énce Ege ve digerleri tarafindan [6,7] (Ege et.al 2007a,b) , izotermal
Iliminesans bozunma metodu ve Pik sekli metodu ve ¢esitli 1Isitma hizlari metotlariyla E, s ve b
parametreleri incelenmis olan ve Sekil 6.1 de gérilen Li,B,O,:Cu,Ag,P TL dozimetresinin isima
egrisi analiz edilmeye calisiimistir. Analiz yapilirken Bélim 5 de tez calismasi kapsaminda
hazirlanmis olan bilgisayar programi kullaniimistir.

Ege ve digerlerinin yaptigi ¢calismada sadece yaklasik 450 K de bulunan pik icin analiz
yapmislardir. Tez galismasinda tavlama islemine maruz birakilarak ilk pikten temizlenmis bu

ISima egrisi icin yapilan analiz islemi asagidaki sekilde gésterilmistir (Sekil 6.3).
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Sekil 6.3. Li,B,07:Cu,Ag,P TL dozimetresinin tavlanma islemine maruz birakildiktan sonra elde

edilen 1sima egdrisinin hazirlanan bilgisayar programi elde edilen analizi.

Bu analiz islemine ait pik parametreleri Cizelge 6.1°de verilmigtir.
Cizelge 6.1. Li,B4,O;:Cu,Ag,P TL dozimetresinin tavlama sonrasi alinan i1sima egrisine

bilgisayar programi uygulandiginda elde edilen pik parametreleri.

Tm(K) E(V) B S(s™)
Pik 1 444 1,09 1,50 2,14E+11
Pik 2 460 1,65 1,04 1,73E+17

Bu bulanan sonuglar Ege ve digerlerinin yaptigi calismadakilerle uyum igerisindedir
[6,7]. Burada pikler i¢ ice gegmis durumda oldugu icin pik temizleme ydntemi uygulanarak esas

pik olarak adlandirilan 450 K deki pik analiz edilmistir. Tez calismasinda hazirlanmis olan
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bilgisayar programi kullanilarak bu temizleme islemini yapmadan tim isima egrisi analiz

edilebilmektedir. Bununla ilgili yapilan analize ait grafik Sekil 6.4 de sunulmusgtur.

P TL dozimetresine ait tim isima

:Cu,Ag,
hazirlanan bilgisayar programi elde edilen analizi.

Sicakik (1)

egrisinin

TOm 1s1ima egrisinin analizi sonucunda elde edilen veriler asagdidaki gibi bulunmustur

(Cizelge 6.2).

330 340 350 360 370 390 390 400 410 420 430 440 430 460 470 480 490 500 510 520 330 540 550 560 570

Sekil 6.4.°Sr Beta kaynag ile isinlanmis Li,B,0-
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Cizelge 6.2. Li,B,0O7:Cu,Ag,P TL dozimetresinin tim 1sima egrisine bilgisayar programi
uygulandiginda elde edilen pik parametreleri.

Tm(K) E(V) b S(s")
Pik 1 381 0,7627 1 3,11E+09
Pik 2 420 1,7619 1 5,27E+20
Pik 3 444 1,1008 1,51 7,88E+11
Pik 4 450 1,4749 1 1,05E+16
Pik 5 463 1,7601 1 4,88E+18

Bu program sayesinde 1sima egrisindeki tim piklerin kinetik parametrelerin analizi
mUmkin olmustur.

Galismanin devaminda daha &nceden kinetik parametre analizi agisindan hig
incelenmemis olan MgB,O;:Tm,Na dozimetresi incelenmistir. Malzemeler yaklasik 1 dakika
siire ile *°Sr beta kaynag! ile 1sinlanmanin ardinda Harshaw 3500 TL okuyucu ile 2 C/s lik isitma
hizi ile 1Isima egrisi dlgilmustir. Elde edilen 1sima egrisi Sekil 6.2 de verilmistir. Bu 1sima egrisi
hazirlanan bilgisayar programi ile analiz edilmistir. Analiz sonucu grafiksel olarak $ekil 6.5 ‘de
gOsterilmigtir.
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Sekil 6.5. 5y Beta kaynagi ile isinlanmig MgB4,O,:Tm,Na TL dozimetresine 1sima egrisinin

hazirlanan bilgisayar programi elde edilen analizi.
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Bu analiz sonucunda MgB,O;:Tm,Na TL dozimetresinin toplam 3 tane pik ten meydana

geldigi bulunmustur. Her bir pike ait E, s ve b parametreleri Cizelge 6.3 ‘de verilmigtir.

Cizelge 6.3. MgB,O;:Tm,Na TL dozimetresinin tim isima egrisine bilgisayar programi

uygulandiginda elde edilen pik parametreleri.

Tm (K) E (eV) b S(s")
Pik 1 474,000 0,6892 1,0555 1,30E+006
Pik 2 517,155 0,9354 1,3861 8,68E+007
Pik 3 654,769 1,2492 1,0950 2,33E+008

6.3.Sonug¢ ve Degerlendirme

Son yillarda TL dozimetrelerin cevresel ve medikal doz 6lciminde kullaniimasi
yogunluk kazanmistir. Bu kullanimindaki artista yeni dozimetrelerin  Uretimi ve
karakterizasyonunu dogurmustur. Dozimetrelerin karakterizasyonu asamasinda dozimetreye ait
Isima egrisini meydana getiren tuzak yapilarinin irdelenmesi énem tasimaktadir. Dozimetreye
ait tuzaklarin incelenmesinde, tuzad: karakterize eden tuzak enerjisi veya tuzak derinligi (E),
frekans faktorQ (s) ve kinetik mertebenin (b) belirlenmesi gerekligi ortaya ¢cikmigtir. Bu inceleme
islemlerinde birgcok deneysel ve teorik calismalar yapilmistir. Bunlardan biri de bilgisayar
programi ile pik analizi metodudur.

Bu calismada Delphi programlama dili kullanilarak birinci, ikinci ve genel derece
kinetiklere uygun olan bir program hazirlanmistir. Programin kullaniimasi agsamasinda ilk olarak
daha 6nceden farkli ydntemler ile kinetik parametreleri belirlenmis olan Li,B,0;:Cu,Ag,P TL
dozimetresi incelendi. Elde edilen verilen daha 6énce Ege ve digerlerinin yaptigi 2007
yayinlariyla uyum igerisinde ¢ikti [6,7]. Programin bu sonuglar ile dogrulugunun test edilmesinin
ardindan daha 6nce kinetik parametreleri hi¢ incelenmemis olan MgB,O,:Tm,Na dozimetresinin
Isima egrisi analizi yapildi. Analiz sonucunda bu dozimetrenin 1sima egdrisinin ¢ tane pikten
meydana geldigi gézlemlendi ve bunlara ait E, s ve b parametreleri belirlendi.

Bu calisma sonucunda hazirlanmis olan bilgisayar programi, igice ge¢cmis piklerden
olusmus ve birinci, ikinci ve genel dereceye sahip tim 1sima egrilerinin analizlerine olanak

saglamistir.
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