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Izotermal bozunma ydntemi termoliiminesans tuzak parametrelerinin olgiilmesinde
yaygin olarak kullanilan bir yontemdir. Bu tez ¢aligmasi kapsaminda literatiirde ileri
stiriilen izotermal bozunma yontemleri dayandiklar1 kinetik modellerden yola ¢ikilarak
incelenmistir. Yontemlerin matematiksel esitlikleri detayli olarak yeniden tiiretilmistir.
Bazi yontemlere ait ve literatiirde daha 6nceden sunulmamis yeni esitlikler tiiretilmistir.

Tezin uygulama kisminda, incelenen yontemlerin simiilasyonu yapilmistir. Bu amacla
yeni bir algoritma gelistirilerek birinci ve genel mertebeden modeller temel alinarak
izotermal bozunmanin simiilasyonu gerceklestirilmis ve bozunma egrileri elde edilmistir.
Elde edilen verilere dayanarak izotermal bozunma yontemleri uygulanmis ve tuzak
parametreleri hesaplanmistir. Hesaplanan tuzak parametreleri ile gercek parametreler
karsilastirilmis ve yontemlerin oldukga giivenilir oldugu goriilmiistiir.
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Isothermal decay method is a commonly used method for measurement of the
thermoluminescence trap parameters. In this thesis, isothermal decay methods which
were proposed in literature are investigated based on kinetic models. The mathematical
equations of the methods are re-derived in detail. New equations of some methods that
are not reported in the literature are derived.

In the application part of the thesis, simulations of the investigated models are performed.
For this purpose, a new algorithm is developed and simulation of isothermal decay is
performed on the basis of the first and the general order kinetic models and decay curves
are obtained. Isothermal decay methods are applied and trap parameters are calculated.
The calculated trap parameters and actual parameters are compared with each one and the
methods are found to be very reliable.

Keywords: isothermal decay, thermoluminescence, phosphorescence
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1. GIiRiS

Termoliiminesans (TL) olay gerek radyasyon dozlarimin o6l¢lilmesinde ve gerekse
malzemelerin i¢yapilarmin arastirilmasinda yaygin olarak kullanilan bir tekniktir.
Literatiirde, TL 1si1ldamay1 dogru bir sekilde agiklayabilmek i¢in bir¢ok model ileri
stiriilmiistiir (Randall ve Wilkins 1945a; Randall ve Wilkins 1945b; Garlick ve Gibson
1948; May ve Partridge 1964; Partridge ve May 1965). lleri siiriilen bu modellerin
gecerliliklerinin test edilebilmesi i¢in her bir model tarafindan ileri siiriilen tuzak
parametrelerinin hassas bir sekilde tayin edilmesi elzemdir. TL tuzak parametrelerinin
belirlenebilmesi igin literatiirde gesitli metotlar dnerilmistir. Izotermal bozunma (IB)
yontemi TL 1s1ma piklerinin incelenmesinde ve tuzak parametrelerinin belirlenmesinde,
1s1ma egrisinin elde edilisi ve ele alinisi itibariyla, kullanilan diger yontemlerden oldukca
farklidir. Bu yontemde temel olarak malzeme belirli bir sicakliga (7)) kadar kontrollii ve
hizl bir sekilde 1sitilir ve sicaklik T degerinde sabit tutularak yaymlanan 1g1ma zamanin
bir fonksiyonu olarak izlenir. Genellikle T’nin pik maksimumun hemen altindaki
sicakliklarda olmasina 6zen gosterilir. Sabit sicaklikta yaymlanan bu 1s1ma fosforesans
bir 151ma oldugundan, 1B yontemi bu yonii ile TL 1s1ldama temeline dayanmamasina

ragmen TL tuzak parametrelerinin 6l¢iilmesinde yaygin olarak kullanilmaktadir.

Bu tez ¢alismasi kapsaminda literatiirde tanimlanan IB yontemleri hem fiziksel temelleri
hem de matematiksel basamaklar1 dikkate almarak detayl incelenmistir. ileri siiriilen
yontemlerde, fiziksel temeller de g6z oOniinde bulundurularak ve dayandigi TL
modellerden yola cikilarak tiim matematiksel basamaklar detayli olarak yeniden
tiiretilmistir. Daha sonra yontemlerin simiilasyonu yapilmis ve hesaplanan parametreler

gercek degerler ile karsilastirilmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER VE KAYNAK ARASTIRMASI

2.1. izotermal Bozunum Yénteminin Tarihgesi

Randall ve Wilkins (Randall ve Wilkins 1945a) bazi 6zel durumlarda serbest kalan
elektronlarm yeniden tuzaklara yakalanma oraninin rekombinasyon orani ile
karsilastirildiginda ihmal edilebilecek diizeyde diisiik oldugunu ileri stirmiislerdir. Bu
durumda, eger TL malzeme derinligi E tek cins tuzak seviyesine sahipse ve herhangi bir
anda tuzaklardaki elektron konsantrasyonu n ile ifade edilirse TL 1sima siddeti (/)

tuzaklardan serbest kalan elektron miktari ile orantili olur ve soyle ifade edilebilir.

I=-2=—ns.exp(2). 2-1)
Burada s. exp (g) bir elektronun birim zamanda tuzaktan kagma olasiligidir, s sabit bir
say1 olup kagmaya tesebbiis etme frekans1 (frequency to escape) olarak bilinir, E tuzagin
derinligini gdsterir, k Bolzmann sabiti olup degeri k = 8.617 X 10~°eV /K dir ve T ise

mutlak sicakliktir. Esitlik (2-1) sabit bir 1sitma hiz1 (B) i¢in ¢oziildiglinde Esitlik (2-2)
elde edilir.

—-E
I =n,.s.exp (k_T) exp

Ts -E ]
—| —exp|—=)dT 2-2
foﬁ p(k T) (2-2)
Randall ve Wilkins ileri siiriilen bu model i¢in asagidaki sonuglara ulagildigini

bildirmislerdir;

= Verilen s, n, ve B degerleri i¢cin TL pik siddetinin maksimum oldugu sicaklik
(Tmaksimum) E derinligine bagidir.

» Verilen n, ve E degerleri i¢in Taaksivum, s ve B degerlerine baglidir. Ornegin E=0.4eV
tuzak derinliginde s parametresinde yapilan 100 katlik bir degisiklik (s=10°s"- 107s"
Y Tymaksivmuar’ da yiiksek sicaklik bdlgesine dogru 50K ’lik bir kaymaya karsilik geldigini
bildirmislerdir.

* Tiim durumlarda 1s1ldama egrisi altindan kalan alanin 1sitma isleminden 6nce tuzaklarda
bulunan elektron konsantrasyonu (n,) ile iligkili oldugunu bildirmislerdir. Ayrica n,’1n
miktarmin 1s1ldama pikinin seklini etkilemedigini ancak egri lizerindeki her noktanin

yiiksekligini etkiledigini ortaya koymuslardir.



= [sildama egrisinin ilk yiikselmeye basladigr bolgedeki artis sicakliga listel olarak
baghdir ve iliski asagidaki Esitlik (2-3) ile belirlenir (Randall ve Wilkins 1945a).

T = (2-3)

Bu teorik aciklama yazarlarin bir bagka ¢alismalarinda elektronlarin tuzaklara yakalanma

I =

olasiliklarinin rokombinasyon yapma olasiliklar ile esit olduguna dair bazi deneysel

kanitlar bulunmasiyla gelistirilmistir (Randall ve Wilkins 1945b).

Garlick ve Gibson malzeme icerisinde N adet elektron tuzagmin bulundugunu ve bunlarin
n adedinin elektronlar ile isgal edildigi durumu incelemisler ve (N-n) bos elektron
tuzagmin ve buna karsin n adet rekombinasyon merkezinin oldugunu ileri siirmiislerdir.
Ayn1 zamanda herhangi bir anda iletim bandinda bulunan elektron konsantrasyonunun n
ile kryaslanamayacak kadar az oldugunu varsaymislardir. Serbest kalan bir elektron i¢in
rekombinasyon yapma olasilig1 ile tuzaklara yakalanma olasilig1 esittir ve bu durum soyle
ifade edilmistir.

___ T

(N-n)+n N (2-4)

Bu durumda herhangi bir andaki TL 1s1ldama asagida yazilan bagmtiyla betimlenir.

= (%) s () 2-5)

Eger malzeme sabit T sicakliginda tutulursa bu durumda yayinlanan fosforesans

yayinlanma asagidaki bicimde verilmektedir.

Ny2.s.exp (k_—i)
N. [1 +%.s. t. exp( E)]Z (2-6)

kT

I =

Sabit bir B i¢in Esitlik (2-5) ¢oziiliirse su sonug elde edilmektedir.

2 —E
n,=.s.exp T

B N. [1 +%.f0T§exp (k_—i) dT]2

(2-7)

Garlick ve Gibson tarafindan ileri siiriilen Esitlik (2-7) yazarlar tarafindan tarafindan

¢Oziilmiis ve asagidaki sonuclara ulasildigini bildirmislerdir;



= Verilen s, n, ve B degerleri i¢cin TL pik siddetinin maksimum oldugu sicaklik
(Tmaksimum), E derinligine bagidir.

= Saturasyon durumunda (N=n,) ayn1 s, n, ve B degerleri i¢in Esitlik (2-2) ve Esitlik
(2-7)’nin sayisal ¢ozlimleri i¢in ayn1 sicaklikta maksimum pik siddetine ulagilmaktadir.

*Verilen n, ve E degerleri i¢in Tmaksinum sicakligi tipki tuzaklanmanm olmadig:
durumdaki gibi s ve B degerlerine baglhdir.

* Tiim durumlarda 1s1ldama egrisi altinda kalan alanin 1sitma isleminden 6nce tuzaklarda
bulunan elektron konsantrasyonu (n,) ile iliskili oldugunu bildirmislerdir. Ayrica n,’1n
miktarinin 1gs1ldama pikinin seklini etkiledigini ortaya koymuslardir.

= [sildama egrisinin ilk yiikselmeye basladigr bolgedeki artis sicakliga listel olarak
baghdir ve iliski Esitlik (2-8) ile belirlenir (Garlick ve Gibson 1948).

- dn  (n,? (—E
——E—— T .S.exp k_T) (2-8)

Esitlik (2-8) Esitlik (2-3) ile karsilastirildiginda aralarinda sadece no/N kadarlik bir farkin

oldugu goriilmektedir.

Simdiye kadar tartisilan modeller tek bir tuzak seviyesinin var oldugu durumlar icin
gecerli olmaktadir. Oysaki gercek malzemelerde birden c¢ok sayida tuzak seviyeleri
bulunmaktadir. Coklu tuzak seviyelerini modele uydurmak tuzaklanmanin olmadig:
durumlarda kismen basittir. Ornegin tuzak durumlarmin konsantrasyonunun tuzak

derinligi ile orantili oldugu kabul edilirse bu oranti;

N « exp(a.E) (2-9)
biciminde betimlenecektir. Simdi yayinlanan fosforesans isildama asagidaki gibi ifade

edilebilir. Burada ki t bozunma stuiresidir.

I t—(a.k.t+1)

(2-10)
Diger taraftan, yeniden tuzaklanmanimn oldugu durumlar ise karmasiktir. Cilinkii, serbest

kalan elektronlar daha derin tuzaklar tarafindan yakalanabilirler.

Fosforesans yaymlanma i¢in ileri siiriilen bu Esitlikler bazi 6zel durumlar i¢in
gelistirilebilir. Bunlardan ilki tuzaklarin diizgiin ve sabit siddetteki bir uyarilma sonucu

dolduruldugu ve yeniden tuzaklanmanin olmadigi durumdur.



2.2. Sabit Siddetteki bir Uyarilma ve Yeniden Tuzaklanmanin Olmadigi

Durum

Bu durumda her bir liminesans merkezin bir elektron ile dolu oldugu kabul edilir.
Liiminesans merkez uyarildiginda tiim elektrolar iletim bandinda birikmeden hemen ya
tuzaklara ya da rekombinsasyon merkezlerine dogru hareket ederek birikirler. Daha sonra
malzeme siddeti J olan ultraviyole bir 151k ile uyartildiginda birim zamanda a.J kadar
elektron tuzaklardan serbest kalir. Bu tuzak seviyesinin derinligi E olsun. Eger N adet

elektron tuzagi var ise ve bunlarin n, adedi elektronlar ile dolu ise bu durumda soyle

yazilabilir.
dn, —E
Tl a.b.](N—nO)—nO.s.exp(kT) (2-11)

Burada b elektronun bir tuzak tarafindan yakalanma olasiligidir. Esitlik (2-11) N ile n,
arasindaki iliskiyi birgok ultraviyole radyasyon siddeti, tuzak derinligi ve sicaklik i¢in
verir, bu ifade Garlick ve Gibson tarafindan deneysel olarak incelenmis ve karmasik

1s1ldama egrilerine uygulanabilecegi gosterilmistir. (Garlick ve Gibson 1947).

N
n, =

) 1+a%b.].exp (k_—i) (2-12)

2.3. Sabit Siddetteki bir Uyarilma ve Yeniden Tuzaklanma Durumu

Yukardaki notasyon kullanilarak yeniden tuzaklanmanin oldugu durumlar i¢cin Esitlik
(2-5), (2-6) ve (2-7) ifadeleri yeniden tiiretilebilir. Eger birim zamanda a.J kadar elektron
uyarilarak iletim bandina yiikselir ise denge durumunda iletim bandinda m, ve tuzaklarda
n, elektronun oldugu kabul edilirse bu durumda (m, + no,) bos rekombinasyon merkezleri

ortaya ¢ikar. Boylece denge durumu i¢in asagidaki bagmtilar yazilabilir.

dm,

Frae a.] —y.m,.(n, +m,) (2-13)
dn, _ N —E (2-14)
T b.m,.(N —n,) —n,.s.exp (k.T)

Burada b bos bir tuzak tarafindan bir elektronun yakalanma olasilifi ve 7y ise

rekombinasyon olasiligidir.



Garlick ve Gibson (Garlick ve Gibson 1948) yukarida sozii edilen esitlikleri test etmek
adina ¢inko siilfiiriin izotermal bozunma egrilerini bir¢ok sicaklikta incelemislerdir. Elde

ettikleri sonuglar Cizelge 1’de sunulmustur.

Sicaklik (°K) 265 | 292 318 355
Kuvvet yasasi indeksi (o.k.T+1) Esitlik (2-10) 207 | 2.2 232 |25
o (1/eV) 47 | 477 |48 |49
o TL dl¢iimlerden hesaplanan 49 |49 49 49

Cizelge 2-1 Esitlik (2-5), (2-6) ve (2-7) igin deneysel olarak hesaplanmig parametreler (Garlick ve
Gibson 1947)

Deneysel ¢aligmalar fosforesans yaymlanmanin Esitlik (2-6) ile tahmin edilen karaktere
uymadigmi gostermistir (Garlick ve Gibson 1948). Ancak, diger taraftan, yeniden
tuzaklanmanin ihmal edildigi durumlarda Esitlik (2-10)’daki {istel parametreler
hesaplanabilmektedir. Bununla birlikte s deneysel olarak dl¢iilmiis ve degeri s=10%s™!
olarak verilmistir (Randall ve Wilkins 1945a; Garlick ve Gibson 1947). Garlick ve
Gibson ¢inko siilfliriin izotermal bozunma deney sonuglarin1 yorumlarken (Garlick ve
Gibson 1948) deney ile ileri siirdiikleri fikir arasinda uyum saglanabilmesi i¢in yeniden

tuzaklanmanin ihmal edildigi durumlarin dikkate alinmasi gerektigini bildirmislerdir.

Izotermal bozunma ydntemi ilk olarak Garlick ve Gibson tarafindan Randall-Wilkins’in
onerdigi birinci mertebeden kinetik modele uygulanmistir (Garlick ve Gibson 1948).
Yazarlar ¢inko siilfit, ¢cinko silikat ve stronsiyum silikat bilesiklerinin TL 1s1malari
incelemisler ve bu malzemelerden serbest kalan elektronlarin yeniden tuzaklara
yakalanma oranlarmin ihmal edilebilecek kadar az oldugunu gdstermislerdir. Bununla
birlikte Randall ve Wilkins baska bir ¢calismada (Randall ve Wilkins 1945a; Randall ve
Wilkins 1945b) uzun donem fosforesans yaymlanmay1 incelemisler, bu yaymlanmanin
yari-kararli (meta-stable) tuzaklarda bulunan elektronlarin tuzaklardaki ortalama
Omiirleri ile orantili oldugunu ortaya koymuslardir. Randall ve Wilkins TL-fosforesans
yayinlanma ile elektron tuzaklar1 arasindaki iliskiyi inceledikleri caligmalarinda (Randall
ve Wilkins 1945a) yari-kararli tuzaklarda bulunan elektronlarin tuzaklardan serbest kalan
miktarlarindaki artisin hem TL ve hem de fosforesans yaymlanma siddetini arttirdigini
bildirmis, tuzaklardaki elektronlarin 1s1l kararliliklar: ve farkli derinliklerdeki tuzaklardan
serbest kalma olasiliklar1 kullanilarak tuzak derinliginin hesaplanabilecegini rapor
etmislerdir. Ayrica, vilemit (willemite) ve alkalin toprak siilfiirlerini diisiik sicakliklarda
tim tuzak seviyeleri dolana kadar uyarmis ve ardindan isitarak yaymlanan isima

sicakligm bir fonksiyonu olarak kaydedilmistir. Randall ve Wilkins E derinligindeki bir
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elektronun T sicakliginda serbest kalma olasiliginin, s bir sabit say1 olmak iizere, Esitlik

1 ile orantili oldugunu bildirmislerdir.

SExp [g] (2-15)

Diger taraftan, Randall ve Wilkins, baska bir ¢alismalarinda (Randall ve Wilkins 1945b),
cinko siilfitten yaymlanan fosforesans 1ig1manin siddetinin zamanla ters orantili oldugunu

gostermislerdir.

Visocekas ve arkadaslar1 (Visocekas ve ark. 1976) kalsit mineralindeki fosforesans
yayinlamay1 incelerken IB yonteminde bazi yeni iyilestirmeler Onermislerdir. Bu
calismada tek bir tuzak seviyesinin oldugu bir malzemede fosforesans yaymlanmanim pik
maksimum sicakliginda en yiiksek siddette yaymlanacagi bilgisini kullanarak aktivasyon

enerjisinin hesaplanmasi i¢in yeni Esitlik ileri stirmiiglerdir.

Moharil, IB yontemi yardimiyla TL malzemelerin kinetik mertebesini belirleyebilen bir
yontem ileri stirmiistiir. Yazar, genel mertebeden kinetik parametrelere sahip bir 1s1ldama
egrisine IB yOntemini uygulamis ve tuzaktaki elektronlarin tamaminin bosalmasi i¢in
gecen siirenin sonunda, deney boyunca herhangi bir # aninda IB egrisi altinda kalan alani
hesaplamistir. Bu bilgiler1 kullanarak deneme yanilma yontemi ile b parametresini
hesaplayabildigi rapor edilmistir. (Moharil 1981). Yazar, bir baska calismasinda bu
yontemi gelistirerek 1B deneyinde baslangic durumundaki pik maksimum siddetini, anlik
pik siddetini ve alanlar1 kullanarak ile b parametresini hesaplayabildigini rapor etmistir

(Moharil 1984).

Kirsh ve Chen (Kirsh ve Chen 1991) 1B yontemini farkli sicaklik, aktivasyon enerjisi ve
frekans faktorii gibi kinetik parametreler icin incelemis ve bazi yeni iyilestirmeler
onermislerdir. Kirsh ve Chen yontemi genel mertebeden kinetik modele uygulayarak
aktivasyon enerjisi ve frekans faktoriinliin yani sira kinetik mertebe ve elektronlarin
tuzaklardaki ortalama Omriliniin de hesaplanabilecegi bir deneysel prosediirii ortaya
koyarak karsilik gelen matemetiksel esitlikleri tiiretmislerdir. Buna gore, birinci
metebeden kinetik parametrelerin gegerli oldugu durumda; yayinlanan TL 1s1manin dogal
logaritmasimnin zaman gore grafigi ¢izildiginde bir dogru elde edilir. Boylece, elde edilen
dogrunun egimi elektronlarin tuzaklardaki ortalama dmriinii vermis olur. Diger taraftan,

elektronlarm tuzaklardaki ortalama omrii birkag farkli 7 sicakligi i¢in hesaplanip elde



edilen ortalama Omiirlerin dogal logaritmalarinin 1/T°ye gore grafigi cizilirse bu egri

yardimi ile aktivasyon enerjisi ve frekans faktorii hesaplanabilir.

Diger taraftan Chen ve Kristianpoller (Chen ve Kristianpoller 1986) maksimum TL
siddetin yaymlandig1 sicaklign yani swra, TL pikin disik ve yiiksek sicaklik
bolgelerindeki pik maksimum siddetinin yariya diistiigli noktalar1 kullanarak kinetik

parametrenin hesaplanabildigi bir baginti iler1 stiriilmiistiir.

Bununla birlikte literatiirde IB yontemi kullanilarak gesitli malzemelerin incelendigi
bircok calismaya rastlamak miimkiindiir; Kitis ve arkadagslar1 (Kitis ve ark. 1996) a-
Al>03:C mineralini IB yontemi ile incelemis ilgili IB deneyi pik maksimum sicakligindan
daha diisiik sicakliklarda gercgeklestirerek malzemenin tuzak parametrelerini ve doz
cevabini 0.5-15mSv’lik radyasyon dozlarinda giivenle 6lgebildiklerini bildirmislerdir. a-
AL O3:C minerali Kitis ve Otto tarafindan da yine 1B yontemi ile incelenmis; 180-190°C
sicakliklar arasinda uygulanan IB deneylerinin 40s gibi bir siirede ana pikdeki
elektronlarin tamamen bosalmasi i¢in yeterli bir siire olmadigini bildirmislerdir (Kitis ve
Otto 1999). Ek olarak farkli 1sitma oranlarinda duyarhliklarinin degistigini rapor
etmiglerdir. IB yontemi giiniimiizde TL malzemelerin temel tuzak parametreleinin

Ol¢iilmsinde halen yaygin olarak kullanilmaktadir.

Bu tez calismasinin hazirlandigi sirada, 2019 yili ilk iki ay1 igerisinde, sadece Science
Direct’de yayinlanan, IB yonteminin incelendigi ve kullanildigi makale sayis1 1640
olarak belirlenmistir ve bu say1 her gecen giin artmaktadir. Bu tez kapsaminda, yontemin
fiziksel temelleri ele alinmis ve matematiksel Esitlikler detayli olarak tiiretilmistir. Diger
taraftan, yontem simdiye kadar sadece Uzun tarafindan sayisal olarak ¢oziimlenmistir

(Uzun 2013).



3. MATERYAL VE METOT

3.1. Termoliiminesans Modeller

TL olay1r agiklamak i¢in bircok model ileri siirlilmiis olmasina ragmen bu calisma
kapsaminda inceledigimiz izotermal bozunma ydntemlerinin tiiretilmesinde 3 temel
model kullanilmaktadir. izotermal bozunma ydnteminin fiziksel ve matematiksel

temellerini anlayabilmek i¢in tezin bu kisminda modellere kisaca deginilmistir.
3.2. Randall-Wilkins Modeli

TL olay1 aciklamak i¢in kullanilan en basit modeldir. Bu modele gore kristal igerisinde
elektronlar i¢in bir tuzak seviyesi ve bosluklarin tuzaklandig: bir rekombinasyon merkezi
onerilmektedir. Modele gore elektron tuzagindan 1s1l olarak uyarilan elektronlar iletim
bandina gecerler. Burada ihmal edilebilir bir siire kaldiktan sonra ya rekombinasyon
merkezlerine gecerek 1smimlh rekombinasyona neden olurlar ya da tuzak seviyeleri
tarafindan yeniden yakalanabilirler. Randall-Wilkins tuzaklara yakalanan elektron
oraninin rekombinasyon orani ile kiyaslandiginda ihmal edilebilecek kadar az oldugunu
iler1 stirmiis ve TL 1s1ldama i¢in Esitlik (3-1)’1 ileri stirmiislerdir.
Ir, = —Z—:::ns exp (_kiT) G-1)

Sekil 3-1’de Randall-Wilkins modeli i¢in enerji-bant diyagrami ve izinli gegisler

goriilmektedir.

Ec
EeiN,no,s

Ey

Sekil 3-1 Randall-Wilkins modeli i¢in enerji-bant diyagrami ve izinli gegisler

Bu Egsitlik (3-1) birinci mertebeden adi bir diferansiyel denklem oldugundan Randall-
Wilkins modeli birinci mertebeden kinetik model olarak da bilinmektedir. Burada E.

elektron tuzak seviyelerini, E, degerlik bandini, E. iletim bandini, N toplam elektron



tuzak konsantrasyonunu, n, baslangicta elektronlar ile dolu olan tuzak konsantrasyonunu
ve s ise frekans faktoriinii gostermektedir (Randall ve Wilkins, 1945a; Randall ve

Wilkins, 1945b).
3.3. Garlick-Gibson Modeli

Garlick ve Gibson serbest kalan elektronlarin tuzaklara yakalanma oraninin
rekombinasyon orani ile kiyaslanabilecek kadar yiiksek oldugunu ileri siirmiiglerdir. Bu
durumda yaymlanan TL 1s11dama sdyle ile verilmektedir.
dn s E
- — = pn2_ [ -
I, = dt_n Nexp( ) (3-2)

Sekil 3-2’de Garlick-Gibson modeli icin enerji-bant diyagrami ve izinli gegisler
goriilmektedir. Bu denklem ikinci mertebeden adi bir diferansiyel denklem oldugundan

Garlick-Gibson modeli ikinci mertebeden kinetik model olarak da bilinmektedir ( Garlick

ve Gibson, 1948).

Bl

—N,n,, s

Ec

\ 4
m——

Evy

Sekil 3-2 Garlick-Gibson modeli igin enerji-bant diyagrami ve izinli gegisler

3.4. May-Partridge Modeli

May ve Partridge birinci ve ikinci mertebe olmayan durumlar i¢in hem Randall-Wilkins
birinci mertebeden kinetik modelini ve hem de Garlick-Gibson ikinci mertebeden kinetik
modeli g6z 6niinde bulundurarak mertebesi 1 yada 2 olmayan genel mertebeden durumlar
icin bir model ileri stirmiislerdir. Buna gore TL 1s1ldama siddeti su denklem ile verilebilir;
dn E
— —— — mb e -
I, = dt_n sexp( kT) (3-3)

Burada m rekombinasyon merkezlerinin konsantrasyonunu ve b ise kinetik mertebeyi

gostermektedir ( May ve Partridge, 1964; Partridge ve May, 1965).
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3.5. izotermal Bozunma Yontemleri
3.6. Garlick-Gibson Yontemi: Birinci Mertebeden

Garlick ve Gibson birinci mertebeden kinetik parametrelere sahip TL tuzaklarin temel
tuzak parametrelerini belirleyebilmek i¢in bir yontem dnermislerdir. Bu yonteme gore IB
yonteme gore 77 ve T> gibi iki farkli sicaklikta ID deneyi uygulanir. Her bir deney igin
Olgiilen fosforesans 1s1ldamanin logaritmasi alinir ve zamana gore grafigi ¢izilir. Eger elde
edilen grafik bir dogru ise ilgilenilen pikin birinci mertebeden kinetik parametrelere sahip
oldugu anlasilir. Ayrica her iki deney i¢in de egrilerin egimleri hesaplanir ve Esitlik (3-4)
yardimu ile E hesaplanir. Burada k Bolzmann sabiti, E tuzak derinligi, 77 ve T izotermal
deneyinin gergeklestirildigi sicakliklar ve m; ve m; sirasiyla T ve T i¢in ¢izilen egrilerin
egimleridirler. (Garlick ve Gibson 1948; Chen ve McKeever 1997a; Furetta 2003).
- £ (- o

3.7. Genel Mertebeden izotermal Bozunma

May ve Partridge genel mertebeden kinetik parametrelere sahip durumlar i¢in asagidaki

denklemi ileri siirmiislerdir;

1-b

I, 6T\ P s' E )
(T) = 1+(b—1) Wexp(—k—T)t (3 5)

Bu denklemde uygun bir b degeri segilip [(It./Io)'®"®]’ nin zamana gore grafigi ¢izilirse,
bir dogru elde edilir. Boylece her bir 7T sicakligi icin b degeri belirlenmis olur. E
parametresini hesaplamak i¢inse Garlick-Gibson tarafindan birinci mertebeden kinetik

parametrelere sahip tuzaklar i¢in verilen Esitlik (3-4) kullanilir.
3.8. May ve Partridge Metodu 1: Genel Mertebeden

May ve Partridge genel mertebeden kinetik parametrelere sahip durumlar i¢in bir IB
yontemi ileri siirmtislerdir. Buna gore; A(7, b) ve B(T, b) sicakligin ve kinetik mertebenin
bir fonksiyonu olmak iizere, sabit bir 7 sicakliginda tutulan malzemeden yaymlanan TL
1s1ma siddeti Esitlik (3-6) ile ifade edilebilir.

1-b
b

5 =A+ Bt (3-6)
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Boylece, Esitlik (3-6) zamanin lineer bir fonksiyonu haline gelmektedir. Bu esitligin sol
tarafinin zamana gore grafigi ¢izildiginde ise bir dogru elde edilmelidir. Boylece grafigi
dogru haline getiren ger¢ek b degeri tahmin edilerek hesaplanabilir (Garlick ve Gibson

1948; Furetta 2003).
3.9. May ve Partridge Metodu 2: Genel Mertebeden
May ve Partridge Esitlik (3-6)’y1 gelistirerek asagidaki ifadeyi tiiretmiglerdir.

b—-1

dl 2
In [E] —In(C) + In(D) (3-7)
Burada In(dl/dt) nin In(I)’ye gore grafigi ¢izildiginde elde edilen egrinin egimi asagidaki
bagintiyla verilir. Buradan b degeri hesaplanabilir (Garlick ve Gibson 1948; Furetta
2003).

2b—1
_ 3-8
m=— (3-8)

3.10. Moharil Yontemi: Genel Mertebeden

Moharil, Antonov-Romanovski tarafindan ileri siiriilen Antonov-Romanovski esitliginin
Chen (Chen 1977) tarafindan ileri siiriilen bazi1 uygun varsayimlar1 ve basitlestirmeleri
kullanarak asagida yazilan bigime indirgedigini gostermislerdir;

dn ( E ) Bnm

| =—c—= _—_
¢ CEXP\T kT )Bn+ AN —n)

dt (3-9)

Burada, I TL 1s11dama siddeti, B rekombinasyon yapma olasilig1, 4 tuzaklanma olasiligi,
m herhangi bir t aninda rekombinasyon merkezlerinin miktari, » herhangi bir t aninda
tuzaklara bulunan elektron konsantrasyonu, N toplam elektron tuzaklarinin miktari, s
frekans faktorii, k Boltzmann sabiti, E tuzak derinligi, ¢ keyfi bir sabit, 7 numune sicakligi

ve ¢ ise zamandir. Sonug olarak

(1-8)m(3)+ 552 (o) =5 e (-7) (-10)

Burada A4, tiim izotermal deneyi boyunca egri altinda kalan alan, 4, herhangi bir t aninda

izotermal egri altinda kalan alan ve As saturasyon durumunda tiim izotermal deneyi
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boyunca egri altinda kalan alandir. Esitlik (3-10)’un sol tarafinin zamana gore grafigi

uygun A/B degeri i¢in bir dogru olacaktir (Moharil ve Kathuria 1983; Furetta 2003).
3.11. Takeuchi ve Ark. Yontemi: Genel Mertebeden

Takeuchi ve arkadaglar1 May-Partridge modelini kullanarak genel mertebeden kinetik
parametreleri 6lgebilmek i¢cin bir IB yontemi Onermislerdir. Buna gore birkag T
sicakliginda IB deneyi gerceklestirilir. Her bir deney i¢in dl¢iilen fosforesans 1s1ldamanin
logaritmas1 alinir ve zamana gore grafigi ¢izilir. Her deney i¢in de egrilerin egimleri
hesaplanir ve asagidaki denklem yardimi ile In(m)’nin 1/kT’ye gore grafigi ¢izilerek E
hesaplanir (Takeuchi ve ark. 1975).
In(m) = In(s) (b — 1) — = 3-11)
k.T

3.12. Simiilasyon

Bu c¢aligmada incelenen TL diferansiyel denklemler lineer olmalarina ragmen analitik
coziimleri bulunmamaktadir. Ancak bazi varsayimlar yardimi ile analitik ¢oziimler
yapilabilmektedir. Diger yandan, s6z konusu varsayimlar ancak ¢ok kisith araliklarda
gecerli olabilirken ¢ogu durumda gecerliligini kaybetmektedirler. Boyle durumlarda TL
diferansiyel denklemlerin sayisal ¢éziimleri, TL calismalarda yaygin olarak kullanilan

faydali bir yontemdir (Chen ve Pagonis 2014).

Bu tez calismasi kapsaminda, Randall-Wilkins modeli tarafindan ileri stiriilen Esitlik
(3-1), Garlick-Gibson modeli tarafindan ileri siiriilen Esitlik (3-2) ve May-Partridge
modeli tarafindan ileri stiriilen Esitlik (3-3) sayisal olarak ¢6ziilmiis TL 1s1ldama egrileri
elde edilmistir. Esitlik (3-1), (3-2) ve (3-3) gibi diferansiyel denklemlerin sayisal olarak
coziilebilmesi i¢in baslangic kosullarinin bilinmesi gerekmektedir. Esitlik (3-1), (3-2) ve
(3-3) i¢in bu kosul T=0°C’de tuzaklanmis elektron konsantrasyonudur, n(T=0)=n,. Bu
degerden hareketle diger kosullar bagimsiz degiskenin baslangictaki degeri icin
hesaplanabilecektir. Sayisal ¢éziimleri bir baglama kosuluna bagl olarak hesaplanan bu
tiir problemlere “Baslangi¢ Deger” problemleri denir. Bu yiiksek lisans tez ¢aligmasinda
TL 1s1ldama pikinin hesaplanmasinda kullanilan ve Esitlik (3-1), (3-2) ve (3-3) ile verilen

diferansiyel denklemlerin sayisal coziimleri Cizgiler Yontemi (Method of Lines)
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kullanilarak gergeklestirilmistir (Merken 2003; Hindmarsh ve Schiesser 2006; Sofroniou
ve Knapp 2008).

Diger taraftan IB yonteminin simiilasyonu yine Esitlik (3-1), (3-2) ve (3-3) ile verilen
diferansiyel denklemlerin sayisal c¢oziimleri yapilarak gerceklestirilmistir. Fakat, bu
durumda TL 1s1ldama egrisinin elde edilmesinden farkli olarak denklemlerin bir asamada
sicakligin, diger bir asamada ise zamanim fonksiyonu oldugu kabul edilerek alinarak
cOzililmiistiir. Simiilasyon asamalarini ve bu tez calismasi kapsamimda IB yonteminin

simiilasyon basamaklarini gosteren algoritma Sekil 3-2’de sunulmustur.

Son olarak tiim sayisal ¢oziimler, 6nceki paragraflarda sézii edilen ¢izgiler yontemi ile ve
Mathematica 8.0 bilgisayar programi iizerinde gerceklestirilmistir (Nearing, 2003;
Sofroniou ve Knapp, 2008).
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( Basla )

Temel tuzak parametrelerini (E ve s) sabit olarak gir.
Simiilasyon kosullarm () ve TL modeli (b) sabit .
olarak gir. Baslangi¢ kosullarini gir (T=0°C— n,, N).

0?

Secilen model i¢in sicakliga gore ilgili diferansiyel
denklemi, tiim piki kapsayacak sicaklik araliginda
¢0z, 1s1ldama egrisini ¢iz ve pik maksimum
sicakligmi (T, si0n) hesapla.

y
T axsivon @ gOre 1zotermal bozunma simiilasyonu
yapilacak T¢,,sicakliklarini ve siireyi ¢ gir. (i=1, 2...., k)

/ i=0 olarak al /

4
=i+ 1

H
i<k =il Dur

Evet

Secilen model igin ilgili diferansiyel denklemi
T=0°C — T, sicaklik araliginda sicakliga gore ¢z
ve sicaklik T¢,,’a ulastiginda n degerini hesapla.

Y

E, s b ve N parametrelerini al, bir 6nceki basamakta
hesaplanan n degerini baslangic kosulu (n=n,
olarak al.

y

Secilen model icin ilgili diferansiyel denklemi
T=T/. ., =sabit olacak sekilde zamana gire t
sliresi boyunca ¢6z ve sonuglari kaydet.

T p—

Sekil 3-2 IB yonteminin simiilasyon basamaklar1
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4. BULGULAR

4.1. Birinci Mertebeden izotermal Bozunma (Garlick-Gibson Yéntemi)

Eger bir tuzak seviyesinde n adet elektron varsa ve kristal T sicakliginda sabit tutulursa,
zaman ile tuzaklardaki elektron sayisindaki azalma asagidaki Esitlik (4-1) ile verilebilir;
dn E
—E=nsexp(—k—T) (4-1)
Her bir degisken bir tarafta olacak sekilde Esitlik (4-1) diizenlenir ise
dn E
= —sexp (— k_T) de (4-2)

Simdi Esitlik (4-2)’nin her iki tarafinin integrali alinir ise;

ncil_n= —sexp (_kE_T) fdt (4-3)

No

Biraz cebirsel islemin ardindan,

n E
In (n—o) =—sexp (— k_T) t (4-4)
Esitligin her iki tarafinin da dogal logaritmasi almarak

n

— = exp [— sexp (— k_T) t] (4-5)

o

Simdi n yalniz birakilirsa,

n=n, exp|~sexp () ] (4-6)

Esitlik (4-6) birinci mertebeden Randall-Wilkins esitliginde (3-1) kullanilirsa;

Iy, =nsexp (_kE_T) (3-1)
Iy, =n, sexp (_kE_T) exp|—sexp (— kE_T) t] (4-7)

olur ve gerekli matematiksel diizenlemelerle sabit bir T sicakliginda yaymlanan TL

1s1ldama zamana bagli olarak Esitlik (4-8) ile verilebilir;
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Ir,(t,T) = 1, exp|—s exp (— kE_T) t] (4-8)

Buradaki I, ifadesi t=t, baslangic durumundaki 1s1ma yogunlugudur.

Ayni cins molekiillerden meydana gelmis ve sabit bir sicaklikta (7)) tutulan iminesans
malzemenin yayinladig1 1s1ma zamanin ve sicakligin bir fonksiyonu olarak, Esitlik (4-8)
yardimi ile birinci mertebeden bir diferansiyel denklem ile tanimlanabilir. Bu ifadeyi TL

1s1ldama siddetleri ayni tarafta kalacak sekilde yeniden diizenledigimizde,

I, (£,T)

i exp|—Ssexp (— kE_T) t] (4_9)

o

sonucuna ulagilir. Bu ifadenin her iki tarafinin dogal logaritmasi alinirsa;

I, (t,T) E
ln[ I ]= —sexp(—k—T) t (4-10)

olur. Bu denklem, sabit bir 7 sicakliginda tutulan TL malzemeden yayinlanan fosforesans
1simanin iistel olarak azaldigini ve eger In(l/I,)’1m zamana gore grafigi cizilir ise egimi
asagidaki gibi olan bir dogru elde edilecegini gdstermektedir.
E
m= —sexp(—k—T) (4-11)
Simdi T; < T» olacak sekilde herhangi iki Ti ve T sicakliklar1 belirlenirse ve bu iki
sicaklik degeri icin Esitlik (4-11)’e gore m; ve my egimleri hesaplanirsa sonuclar

asagidaki gibi olacaktir.

m; = —sexp (_kiTl) (4-12)
m, = —sexp (—k%) (4-13)

Simdi, Esitlik (4-12) ve Esitlik (4-13) tarafa boliiniirse

m,_ —sew(-57)
—= (4-14)
mM; —sexp (— E)
olur ve elde edilen esitligin dogal logaritmas1 alinirsa
my_ (£ _E
()= (e 770) (4-15)
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ifadesi elde edilir. Esitlik (4-15)’den E degeri kolaylikla ¢ekilebilir. Boylece T ve T gibi
iki farkli sicaklikta IB deneyi gerceklestirildiginde E degeri hesaplanabilir;

_ my I, T,
E= kln(mz)(Tl_Tz) (4-16)
E degerini hesaplamanin bir diger yolu da Tsrori, Tsrop2, ..., Tstopn olmak lizere

secilecek olan n adet sabit sicaklikta, IB deneylerini tekrar etmektir. Her bir Tsropi
sicakhiginda gerceklestirilen IB deneyi icin /n(Irr)’nin zamana goére grafigi cizilir.

Buradan elde edilen dogrularin egimleri (m;) hesaplanir;

my = = sexp (- 1=) (4-17)
m, = e (—k%) (4-18)
m; = _sexp(_kETi) (4-19)

Egimler icin elde edilen Esitlik (4-17), (4-18) ve (4-19)’un dogal logaritmalar1 alinsa su

ifadeler elde edilir,

In(m,) = In(s) — kiT (4-20)

In(m,) = In(s) — T (4-21)

In(m;) =In(s) — kET- (4-22)

4

Simdi In(m;)’nin -1/kT’ye gore grafigi ¢izildiginde elde edilen bu yeni dogrunun egimi
artik E’ye esittir. Ayrica dogrunun ekseni kestigi nokta ise /n(s)’ye esit olmaktadir ve

boylece s degeri de hesaplanabilmektedir.
4.2. Genel Mertebeden izotermal Bozunma ve Takeuchi ve ark. Yontemi

May ve Partridge Garlick-Gibson tarafindan birinci mertebeden kinetik parametreler i¢in
ileri siiriilen IB yontemini genel mertebe durumuna genisletmislerdir. Genel mertebeden

TL 1s1may1 tanimlayan diferansiyel denklemi;
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dn E
= =g = n*s'ew (577 G

bi¢iminde yazilir. Esitlik (3-3)’1i diizenleyelim, boylece su sonuca ulasilir;

dn E
—p = sexp (— k_T) dt (4-23)
Esitligin sag tarafinin integralini sabit bir T sicakliginda ve 0 - t zaman araliginda, sol

tarafini ise elektron konsantrasyonundaki zamanla degismesine uygun olarak n,’dan n’ye

kadar hesaplayalim. Sonug olarak

t

( dn E
5= f exp (— k_T) dt (4-24)
No 0

ifadesi elde edilir. Sinirlarin degerleri yazilirsa

_p N
nlb

1-b

1 d w 4 E
= @ =0, ) = s p (- )¢ (4-25)

o

Biraz cebirsel islem ile bu ifadeden
E
n'=—(1-b) s exp (— k_T) t+mn,t7° (4-26)

yazilabilir. Simdi n hesaplanirsa;

E =
n(t) = [(b —1) s'exp (— k_T) t+ Tlol_b] ’ (4-27)
n, digar1 alinirsa,

s’ E _ﬁ
n(t) = n, [1 +((b-1) Fexp (_k_T) t] (4'28)
Simdi elde ettigimiz n(t) degerini May-Partridge tarafindan verilen Esitlik (3-3)’de

yerine yazalim. Boylece asagidaki ifadeye ulasilir.

b
E s’ E b1
- ' _ 1) —— = 4-29
ITL—nobsexp( kT)[1+(b 1) i exp( kT)t] ( )
Simdide iistel ifadeyi koseli parantezin i¢ine alalim. Dolayisiyla

b
, -2

I (6T) = 1, [1 +(b-1) % exp (— kiT) t] " (4-30)
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ifadesine ulagilir. Burada I, t = 0 anindaki TL 1s1ma yogunlugu, n, baslangicta tuzaklarda
bulunan elektron konsantrasyonunu ve I; herhangi bir t anindaki TL 1s1ma yogunlugunu

ifade eder. Boylece;

1-b
1

ITL(tlT) b E -
(1_) S 101 g exp () (4-31)

N
0 N,

1-b

yazilabilir. Bu denklemde uygun bir b degeri se¢ildiginde (ITLI(—QT))T’ nin zamana gore
o

grafigi ¢izilirse, bir dogru elde edilir, bdylece b degeri belirlenmis olur. Burada ¢izilen
grafigin egiminin Esitlik (4-32)’ye esit oldugu kolayca goriilebilir, dolayisiyla buradan
tuzak parametreleri hesaplanabilir. Detayl bilgi i¢cin bu baslik altindaki son paragrafta

s0zii edilen Takeuchi ve ark. Yontemini inceleyiniz).

!

m=(b—1) —= exp (— £ ) (4-32)

s
n, kT

Bu ifadenin her iki tarafinin dogal logaritmasi alinirsa asagidaki bagmnti elde edilir.

In(m) = In [(b ~1) S—] e (4-33)

n bl kT
Simdi IB deneyi T ve T2 gibi iki farkl sicaklik i¢in tekrarlanirsa ve her bir deney i¢in
Esitlik (4-31) ile verilen dogru cizilirse, bu dogrularin egimleri Esitlik (4-32) yardimiyla

yazildiginda;
s’ E
my =(b—-1) . exp (— KT, ) (4-34)
s’ E 4-35
=0 s () 59

olur. Daha sonra (4-34) ve (4-35) denklemleri taraf tarafa boliinilirse su sonug elde

edilecektir;

™ exp (o) (4-36)

Ustel ifade diizenlenirse;
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my E(T, -T,)
m—z = exp (—k T, ) (4-37)

yazilabilir. Bu esitligin her iki tarafinin dogal logaritmasi alindiginda;

my\ E (T, - T,)
n (m_z) T kLT, (4-38)
yazilabilir. Buradan E parametresi yalniz birakilirsa;
_ my I, T,
E=kin (mz) (T1 - TZ) (4-39)

elde edilir. Esitlik (4-39) yardimu ile farkli sicakliklarda iki adet IB deneyi yapilarak E
parametresi kolaylikla hesaplanabilir. Ayrica, Esitlik (4-39)’un Garlick-Gibson
tarafindan birinci mertebeden IB yonteminde E parametresinin hesaplanmasi i¢in ileri

stiriilen Esitlik (4-16)’e esit oldugu goriilebilir.

Takeuchi ve arkadaslar1 May-Partridge modelini kullanarak genel mertebeden kinetik
parametreleri 0lgebilmek i¢in bir IB yontemi dnermislerdir. Buna gore, birkag farkli T

sicakliginda IB deneyi gergeklestirilir. Her bir sicaklik i¢in uygun b degeri secilerek
1-b

DY B i zamana gore grafigi ¢izilir ve egimler hesaplanir (m;). Esitlik (4-33
p

Io
gostermektedir ki In(m;)’nin —1/kT’ye gore grafigi ¢izilir ise egimi E’ye esit olan bir egri
elde edilir, boylece E degeri hesaplanmis olur (Takeuchi ve ark. 1975). Ayn1 zamanda,
egrinin diisey eksenini kestigi nokta Esitlik (4-40)’a esit olacagindan s degeri kolaylikla

belirlenir.

!

|G -1) — (4-40)
4.3. Genel Mertebeden Izotermal Bozunma (May ve Partridge Metodu 1)

Simdi daha once yazilan n(t) ifadesini yeniden g6z Oniine alalim, hatirlayalim;

1

n()=|(b—-1) s'exp (— kiT) t+ nol‘b]_E (4-28)

bicimindeydi, Burada, islem kolaylig1 olmasi i¢in asagidaki tanimlamalar yapilabilir;

a=n,"" (4-41)

\(
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c=(b-1) s'exp (— kiT) (4-42)

Esitlik (4-41) ve (4-42) tanimlamalar1 Esitlik (4-28)’de kullanilirsa bu ifade;

n(®) = [a+ct] 51 (4-43)
halini alir. Esitlik (4-43)’lin zamana gore tiirevi alinirsa;

d 1 1

E= () lateamtc (4-44)
olur. Biraz cebirsel islem ile

dn(

Z=(p)@+e = (4-45)

1-b

elde edilir. Diger taraftan

dn
Iy, = Tt (4'46)

oldugundan (4-45) esitligi

In=—(1=5) @+coms (4-47)

biciminde yazilabilir. Biraz cebirsel islem ile

1-b
b

(ITL)% =(a+ct) [chl] (4-48)

oldugu goriilir. Simdi koseli parantez icerisindeki ¢’nin degerini yerine yazalim.

Boylece;

1-b
(Ur) o =(atct) P

o mmi2)

olur. Koseli parantezin igerisi yeniden diizenlenirse,

1-b
b

(ITL)% =(a+ct)|s’exp (— kiT)] (4-50)

olacaktir. Esitlik (4-50)’yi basitlestirmek i¢in asagidaki gibi yazilan A ve B fonksiyonlar1

tanimlanirsa
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A=a [s’exp (—i)]T (4-51)
\(

1-b
b

B=c [s’exp (_kiT)] (4-52)

sonug olarak Esitlik (4-50) acik formda yazilir, A ve B fonksiyonlar1 kullanilmasiyla

1-b

(Ur) D =A+Bt (4-53)
Esitlik (4-53)’de I(#)’nin zamanin dogrusal bir fonksiyonu oldugu agik¢a goriilmektedir.
Bu durumda, gercek b degeri kullanilirsa 1(#)-¢ grafigi bir dogru olmalidir boylece b degeri
hesaplanabilir (May ve Partridge 1964; Furetta 2003).

4.4. Genel Mertebeden izotermal Bozunma (May ve Partridge Metodu 2)

Esitlik (4-53)’ilin zamana gore tiirevi alinirsa;

d i-p] d
a7 =21+ B (4-54)
Ve
1-b 1-b_ dl
(—b )ITL bl —==8 (4-55)

Ustel terim diizenlenirse,

1-b\ 12dly
(_b )’Tﬂ’ a B (4-56)

Tirevli terim yalniz birakilirsa,

dly,
dt

B (125)m T (4-57)

Esitlik (4-57)’de yeni bir C tanimui yapilsin,

dlp, b 2b-1
a B (1—b)1” ’ (4-58)

—
Cc

Esitlik (4-58)’de B (ﬁ) = ( olarak kabul edilmistir. Simdi, Esitlik (4-58) yeniden

diizenlenir ve esitligin her iki tarafinin dogal logaritmasi alinirsa su sonug elde edilir.
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In (ddI:L) =In(C) +In [ITL $] (4-59)

Burada In (d;%)’nin In I, ye gore grafigi ¢izilir ise egimi m = (be—_l)’ye esit olan bir

dogru elde edilir ve b kolaylikla hesaplanabilir.
4.5. Genel Mertebeden izotermal Bozunma (Moharil Yéntemi)

Moharil, Antonov-Romanovski tarafindan ileri siiriilen Antonov-Romanovski esitliginin
Chen (Chen 1977) tarafindan oOnerilen bazi uygun varsayimlar ve basitlestirmeler
kullanarak Esitlik (3-9) formunda yazilabildigi 6nceki boliimlerde verilmistir (Moharil ve

Kathuria 1983; Furetta 2003).Hatirlayalim;

dn (_ E ) B.nm (3-9)

[=—c—=c.s. A ey
Ca TP \TkT) By AN —n)

Burada c=1 alinwrsa (tiim rekombinasyonlarin 1s1mnimli oldugu ve detekte edilebildigi

kabul edildiginde);

dn E B.n.m
1=_Ezs'exp(_k_T)'B.n+A(N—n) (4-60)
olur. I TL 1s1ldama siddeti, B rekombinasyon yapma olasiligi, 4 tuzaklanma olasiligi, m
herhangi bir t aninda rekombinasyon merkezlerinin miktari, » herhangi bir t aninda
tuzaklara bulunan elektron konsantrasyonu, N toplam elektron tuzaklarinin miktari, s
frekans faktorii, k£ Boltzmann sabiti, E tuzak derinligi, ¢ keyfi bir sabit, 7 sicaklik ve ¢ ise

zamandir. Eger n=m oldugu kabul edilirse;
dn E B.n?
1= = (-57) srram—m (4-61)
yazilabilir. Simdi Esitlik (4-61)’de A<<B oldugu kabul edilirse birinci mertebeden
Randall-Wilkins modeline, [Esitlik (3-1)], ve A4=B oldugu kabul edilirse ikinci
mertebeden Garlick-Gibson modeline, [Esitlik (3-2)], doniistir. Esitlik (4-61)
diizenlenirse,

Bn+ A(N — n)d
Bn?

n = —s.exp (—i) dt (4-62)
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yazilabilir. Uygun smir degerleri i¢in Esitlik (4-62)’nin integrali alinabilir. Burada, zaman

=0 baslangic durumudur ve r=0’da n=n, bi¢imindedir.

"BntAWN-n) " ( E N,
LO—BnZ n——fo sexp _k_T) t (4-63)

Biraz cebirsel islemin ardindan,

(1-3)m )+ 5 Go) =seem(-27) (4-64)

o

yazilir. Burada, n’nin IB egrisi altinda kalan alan ile iliskili oldugu kabul edilir (Moharil
ve Kathuria 1983). Esitlik (4-64)’de A, herhangi bir ¢ anindan sonra IB egrisinin altinda
kalan alan ve A4, ise IB egrisinin altinda kalan toplam alan ile iliskilidir. Ilaveten
saturasyon durumunda n,=N ve t=0 aninda 4,=A; olur. Bu varsayimlar kullanilarak

Esitlik (4-64) yeniden yazilirsa,

(1 - %) In (j—j) + A'BAS : (%) =s.t.exp (— kiT) (4-65)

oldugu goriiliir. Esitlik (4-65)’in sol tarafinin zamana gore grafigi ¢izildiginde ve eger

hesaplanmalarda gercek A/B degeri kullanildiginda, bir dogru elde edildigi goriiliir.
Moharil A/B degerinin IB deneyinden oOlgiilebilecegini ileri siirmiistiir (Moharil ve

Kathuria 1983).
4.6. Simiilasyon Sonuclan

4.7. Birinci Mertebeden izotermal Bozunma (Garlick-Gibson) Yonteminin

Simiilasyonu

IB deneyinin simiilasyonu, Randall-Wilkins tarafindan birinci mertebeden kinetik
parametrelere sahip tuzaklardan yaymlanan TL 1s1ldama siddetini ifade eden Esitlik (3-1)
ve Sekil 3-2’de verilen algoritma kullanilarak yapilmistir. Algoritmadan agikga
goriilebilecegi gibi Esitlik (3-1) Once sicaklifa gore c¢oziilerek tiim 1s1ldama egrisi elde
edilmektedir. Simiilasyonlar tek bir 1s1ldama piki icin Cizelge 4-1’de verilen parametreler
kullanilarak gergeklestirilmistir. Bu tuzak parametreleri kullanilarak elde edilen 1s1ldama

egrisi Sekil 4-1°de goriilmektedir.

E (eV) | S(s1) | no (em?) | B (°Cls)
.00 [ 107 [107 1
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Cizelge 4-1 Randall-Wilkins tarafindan birinci mertebeden kinetik parametrelere sahip tuzaklardan
yayinlanan TL 1sildama siddetini ifade eden Esitlik (3-3)’iin sicakliga gore simiilasyonunda kullanilan
tuzak parametreleri

__ 3.0x10%f ' o

3 2.5x108} —

< 2.0x108} "

1%6 g « E=1.eV

g 15x10°; s=10000000000005"

-

: 10x10°} : 1,=1.0x10"°cm

= 5.0x107} ” Nuksion=111C
O"F-p-—"'."/ | } ! '.\W—r

40 60 80 100 120 140

Sicakhk (°K)
Sekil 4-1 Randall-Wilkins modeli tarafindan birinci mertebeden kinetik parametrelere sahip tuzaklardan
yayinlanan TL 1s1ldamayi ifade eden Esitlik (3-1)’in simiilasyonu sonucu elde edilen 1s1ldama egrisi.

Sekil 4-1°den agikca goriilebilecegi gibi yukarida verilen parametreler ile Esitlik (3-1)’in
simiilasyonu sonucu elde edilen 1s1ldama egrisinin pik maksimum sicakligi (TmaksimMum)
111°C izotermal bozunma simiilasyonunun

olarak Olclilmiistiir. Buna gore

gerceklestirilecegi sicakliklar; Tstop=111, 112, ..., 131°C olarak ve IB deneyinin
uygulanacag siire ise keyfi olarak (slirenin belirlenmesinde verilen parametreler i¢in pik
maksimum siddetinin azalarak belirli bir keyfi degerin altina diismemesi dikkate
almmustir) 80s belirlenmistir. Verilen parametreler i¢cin Sekil 3-2°de goriilen algoritma ile
gerceklestirilen simiilasyon sonuglar1 Sekil 4-2°de sunulmustur. Ayrica Sekil 4-2’deki
veriler yardimi ile In(I71)’nin zamana gore grafigi ¢izilmis ve sonuglar Sekil 4-3°de

sunulmustur. Ilgilenilen pik birinci mertebeden oldugundan her bir Tsrop sicaklig1 i¢in

elde edilen grafiklerin dogru oldugu agikca goriilmektedir.

« Tsrop=111°C Terop=118°C  + Terop=125°C

3.0x 108
2.5% 1083,
3 2.0x10° fes
2 15x10° -

[

o Terop=112°C = Terop=119°C  + Tsrop=126°C

o Tsrop=113°C . Tg1op=120°C Tetop=127°C

- Tsrop=114°C Terop=121°C  + Ts10p=128°C

o« Terop=115°C  + Terop=122°C Te1op=129°C

1.0x 108
Tsrop=116°C

o Teror=123°C  + Tsrop=130°C

5.0x10

o Teop=117°C o Tg1op=124°C Tstop=131°C

t (s)
Sekil 4-2 Birinci mertebeden izotermal bozunma simiilasyonu sonuglart.
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¢ Terep=111°C Teror=118°C . Terop=125°C

7]
10 ¢ Terop=112°C .+ Terop=119°C - Tsrop=126°C

- ¢ Terop=113°C .« Terop=120°C Tetor=127°C
. Terop=114°C Teror=121°C  + Ts7op=128°C

Ty (aan)

101 . Terop=115°C  + Terop=122°C  Tsrop=129°C

Teror=116°C  + Terop=123°C  + Terop=130°C

0.01+
¢ Terop=117°C  « Tgrop=124°C Tetop=131°C

0 20 40 60 80

t(s)
Sekil 4-3 izotermal bozunma sonuglar1 kullanilarak cizilen /n(TLigma yoguniug,) nun zamana gore grafigi.

Sekil 4-3°de farkli Tstop sicakliklari i¢in ¢izilen egrilerin egimleri hesaplanmis, sonuglar
Cizelge 4-2’de sunulmustur. Cizelge 4-2°de verilen egimlerin herhangi iki tanesi ve
Esitlik (4-16) kullanilarak tuzak derinlikleri hesaplanmistir. Segilen bazi egri ¢iftleri igin
sonuglar tablo halinde Cizelge 4-3’de ve Sekil 4-4 sunulmustur.

Tsror (°C) | 111 112 113 114 115 116 117
Egim -0.0760 | -0.0822 | -0.08887 | -0.09604 | -0.10375 | -0.11204 | -0.12094
Tsror (°C) | 118 119 120 121 122 123 124
Egim -0.13049 | -0.14075 | -0.15175 | -0.16355 | -0.1762 | -0.18976 | -0.20429
Tsror (°C) | 125 126 127 128 129 130 131
Egim -0.21984 | -0.2365 | -0.25432 | -0.27338 | -0.29377 | -0.31557 | -0.33887

Cizelge 4-2 Sekil 4-3°de gizilen egrilerin egimleri

E=kin (m) ( LT, ) Fark %
m,/\T; — T,

Ti-T, | 111-112 1.00 1.62x10*
111-113 1.00 1.56x10*
111-115 1.00 9.04x107
111-120 1.00 9.06x10°
111-125 1.00 1.29%10°
111-131 1.00 2.89x107

Cizelge 4-3 E parametresinin Cizelge 4-2’deki egimler ve Esitlik (4-16) yardim ile hesaplanan bazi
degerleri

1000010 e e
1.000010
gl.oooooo-“'_". ........ ol o
111°C~Tsror
0.999905
0.999990 ' : : :
115 120 125 130
Tstor (°C)

Sekil 4-4 Cizelge 4 2°de verilen egimlerin herhangi iki tanesi ve Esitlik (4-16) kullanilarak hesaplanan
tuzak derinlikleri
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Buna ilave olarak E parametresini hesaplamanin bir diger yolu ise Sekil 4-3°de verilen
egimlerin timiinii kullanmaktir. Burada, her bir egrinin elde edilmesinde kullanilan Tstop
sicakligi icin 1/k. Tstop hesaplanmistir. Egimlerin dogal logaritmalarinin 1/k. Tsrop’a gore
grafigi cizilmis ve Sekil 4-5’da sunulmustur. Elde edilen egrinin egiminden tuzak
derinligi E=1.00eV olarak ve gercek E degerine gore aradaki fark %8x107 olarak
hesaplanmistir. Bu yontem ile hesaplanan E degerinin Cizelge 4-3’de hesaplanan
degerlerden daha hassas oldugu goriilmektedir. Ancak aradaki fark deneysel hatalar ile
karsilastirildiginda ihmal edilebilecek mertebelerdedir. Bununla birlikte, Sekil 4-5’deki
egri y = mx + n dogrusuna fit edilmis ve elde edilen fonksiyon Esitlik (4-66) ile
verilmistir. Bu egrinin y eksenini kestigi nokta In(s)’ye esittir ve buradan s=10'%s! olarak
hesaplanmistir. Hesaplanan s parametresi ile gercek s parametresi arasindaki fark ise

%3.98%107 olarak hesaplanmistir.

—1.0f
3 -15}
B I
= —2.0f
—2.5}
29.0 29.5 30.0
1/k.T (eV7))

Sekil 4-5 Cizelge 4-2’de hesaplanan egimler ile In( | mi )’nin 1/k.T’ye gore grafigi
y = —1.00x + 27.631 (4-66)

Buraya kadar IB yonteminde secilen Tsrop sicakliklarinin Twamaksivusm’dan biiyiik
olmasina 6zen gosterilmistir. Tezin bu kisminda Tsrop sicakliklart Tymaksivuv™Tstop
olacak sekilde secilmis ve yontemin gegerliligi arastirilmistir. Bu amacla Cizelge 4-1’de
verilen tuzak parametreleri i¢in IB yontemi yeniden simiile edilmistir. Buna gore IB
simiilasyonunun gerceklestirilecegi sicakliklar Twaksimum™Tstop olacak sekilde; Tsrop
=91, 92, ..., 111°C olarak ve IB deneyinin uygulanacag: siire ise 80s belirlenmistir.
Verilen parametreler i¢cin Sekil 3-2°de goriilen algoritma ile gerceklestirilen simiilasyon
sonuclar1 Sekil 4-6’de sunulmustur. Ayrica In(I7.)’nin zamana gore grafigi ¢izilmis ve

sonuclar Sekil 4-7°de sunulmustur.
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3.0x 108 ¢ Terop=91°C Tetor=98°C - Tsrop=105°C
Z.SXIUE::?" o Tsrop=92°C - Tsrop=99°C * Tstop=106°C
~ 2.0x10° o Terop=93°C - Terop=100°C Terop=107°C
%1_5,(103 o Terop=94°C -« Tsrop=101°C  + Ty7op=108°C
~ 1.0x 108 o Terop=95°C  + Ts7op=102°C Terop=109°C
S_Ux]_[]?'f Terop=96°C  « Terop=103°C -« Terop=110°C
g;, .« Terop=97°C o Tsrop=104°C - Tgrop=111°C
t (s)
Sekil 4-6 Tmaksimum™>Tstop durumunda birinci mertebeden IB simiilasyonu sonuglari.
. Terop=91°C Ts1op=98°C - Tsrop=105°C
o Terop=92°C  + Tsrop=99°C - Tsrop=106°C
= o Terop=93°C  + Terop=100°C Terop=107°C
;, ] . Teop=94°C Te1op=101°C  « Terop=108°C
o _ o Te1op=95°C o Tg7op=102°C Ts1op=109°C
Terop=96°C  * Terop=103°C o Terop=110°C
" ; o Te1op=97°C o Tgrp=104°C - Tgrop=111°C
0 20 a0 60 80
t (s)

Sekil 4-7 1B sonuglar1 kullanilarak ¢izilen n(TLigima voguniugy)’ NUn zamana gore grafigi.

Sekil 4-7°de farkli Tsrop sicakliklari i¢in ¢izilen egrilerin egimleri hesaplanmis, sonuglar
Cizelge 4-4’de sunulmustur. Cizelge 4-4’de verilen egimlerin herhangi iki tanesi ve

Esitlik (4-16) kullanilarak tuzak derinlikleri hesaplanmistir. Segilen bazi egri ciftleri igin

sonuglar tablo halinde Cizelge 4-5’de ve grafik olarak Sekil 4-8’da sunulmustur.

Tsror (°C) | 91 92 93 94 95 96 97
Egim -0.0144 | -0.0158 | -0.0172 | -0.0188 | -0.0204 | -0.0223 | -0.0242
Tsror (°C) | 98 99 100 101 102 103 104
Egim -0.0264 | -0.0287 | -0.0312 | -0.0339 | -0.0368 | -0.0399 | -0.0434
Tsror (°C) | 105 106 107 108 109 110 111
Egim -0.0470 | -0.0510 | -0.0553 | -0.0599 | -0.0649 | -0.0702 | -0.0759
Cizelge 4-4 Sekil 4-7°de ¢izilen egrilerin egimleri
E=kin (m) ( LT, ) Fark %
m,/\T; — T,

T:-T2 | 91-92 1.00 1.41x10*

91-93 1.00 8.59x107

91-95 1.00 1.53x10°

91-100 1.00 8.37x10°

91-105 1.00 1.32x10°

91-111 1.00 1.35%x10°

Cizelge 4-5 E parametresinin Cizelge 4-4’deki egimler ve Esitlik (4-16) yardim ile hesaplanan bazi

degerleri
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1.000010 e SN
1.000010
f-:;l.oooooo-. S SV I S— L e
111°C~Tsrop
0.999905
0.999990

95 100 105 110
Tstop (°C)

Sekil 4-8 Cizelge 4-4°de verilen egimlerin herhangi iki tanesi ve Esitlik (4-16) kullamilarak hesaplanan
tuzak derinlikleri

Ayrica Cizelge 4-4’de her bir Tsrop sicakligl i¢cin verilen egimlerin dogal logaritmalarinin
1/k.Tstop’a gore grafigi cizilmis ve sonuglar Sekil 4-9°da sunulmustur. Elde edilen egri

y = mx + n dogrusuna fit edilmis ve elde edilen fonksiyon Esitlik (4-67) ile verilmistir.

—2.5F—
_ 3.0t
i
F 35
E

—4.0f

30.5 31.0 31.5
1/k.T (eV'hH

Sekil 4-9 Cizelge 4-4’de hesaplanan egimler ile In( | mi )’nin 1/k.T’ye gore grafigi.

y = —1.00 x + 27.631 (4-67)

Elde edilen egrinin egiminden tuzak derinligi E=1.00eV olarak ve gercek E degerine gore
aradaki fark %1.42x10 olarak hesaplanmustir. Esitlik (4-67)’deki egrinin diisey ekseni
kestigi nokta In(s)’ye esittir ve buradan s=10'?s™! olarak hesaplanmistir. Hesaplanan s

parametresi ile gergek s parametresi arasindaki fark ise %4.21x10* olarak hesaplanmustir.

4.8. Genel Mertebeden izotermal Bozunma ve Takeuchi ve ark. Yonteminin

Simiilasyonu

IB deneyinin simiilasyonu, May-Partridge tarafindan genel mertebeden kinetik
parametrelere sahip tuzaklardan yaymlanan TL 1s1ldama siddetini ifade eden Esitlik (3-3)
ve Sekil 3-2’de verilen algoritma kullanilarak yapilmistir. Algoritmadan agikga
goriilebilecegi gibi Esitlik (3-3) Once sicakliga gore c¢oziilerek tiim 1s1ldama egrisi elde
edilmektedir. Simiilasyonlar tek bir 1s1ldama piki icin Cizelge 4-6’da verilen parametreler
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kullanilarak gergeklestirilmistir. Bu tuzak parametreleri kullanilarak elde edilen 1s1ldama

egrisi Sekil 4-10°de goriilmektedir.

E (eV) | S(s") | N=n,(cm™) [ b | B (°C/s)

1.00 10" 10!° 1.3 1
Cizelge 4-6 May-Partridge tarafindan birinci mertebeden kinetik parametrelere sahip tuzaklardan
yayinlanan TL 1sildama siddetini ifade eden Esitlik (3-3)’iin sicakliga gore simiilasyonunda kullanilan

tuzak parametreleri

T 2.5x10%} FAY
z . ik
F 2.0x10°F 3
B : « E=l.eV
g 15x103f s=1025-1
= 1.0x10%} : n,=1.0x10"%cm™?
=§- 5.0%x107E .’: Kl Nuxsihwon=111°C
= 3 =
E 0__-_/. N b=1.3
50 100 150 200

Sicaklik (°C)
Sekil 4-10 May-Partridge modeli tarafindan genel mertebeden kinetik parametrelere sahip tuzaklardan
yayinlanan TL 1s1ldamayi ifade eden Esitlik (3-3)’{in simiilasyonu sonucu elde edilen 1s1ldama egrisi.

Sekil 4-10°den agikca goriilebilecegi gibi yukarida verilen parametreler ile Esitlik
(3-3)’iin simiilasyonu sonucu elde edilen 1sildama egrisinin pik maksimum sicakligi
(Tmaxsimum) 111°C olarak 6l¢iilmiistiir. Buna gore IB simiilasyonunun gergeklestirilecegi
sicakliklar; Tstop=111, 112, ..., 131°C olarak ve IB deneyinin uygulanacag: siire ise keyfi
olarak 80s belirlenmistir. Verilen parametreler i¢in Sekil 3-2’de goriilen algoritma ile
gerceklestirilen simiilasyon sonuglar1 Sekil 4-11°de sunulmustur. Ayrica Sekil 4-11°deki
veriler ve Ir(t=0) yardimui ile [Zrr(t)/Ir2(0)]*»"*’nin zamana gore grafigi ¢izilmis ve
sonuglar Sekil 4-12°de sunulmustur. Ilgilenilen pik genel mertebeden oldugundan, bu
durumda uygun olarak secilen b degeri ile her bir Tstop sicakligi i¢in elde edilen

grafiklerin dogru oldugu agik¢a goriilmektedir.

3.5%108[; . Terop=111°C Te10r=118°C - Tgrop=125°C
3.0x108 [ ¢ Terop=112°C  « Teop=119°C - Terop=126°C
o Tsrop=113°C . Tg1op=120°C Tstop=127°C
- Terop=114°C Te1op=121°C  « Terop=128°C

20

40 60

t(s)
Sekil 4-11 Genel mertebeden izotermal bozunma simiilasyonu sonuglari.
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. Terep=111°C Tsror=118°C Terop=125°C

=]

o Terop=112°C ¢ Tgrop=119°C ¢ Ts1op=126°C

o Terop=113°C . Terop=120°C Terop=127°C

1-b

[Frr(t)/ Fr (0] ¢ ()
=

=2

. Terop=114°C Terop=121°C  + Tgrop=128°C
o Terop=115°C o Tgrop=122°C TsTop=129°C

Terop=116°C  + Tarop=123°C  + Tsrop=130°C

(o8]
T

¢ Terop=117°C  + Terop=124°C Terop=131°C

t(s)
Sekil 4-12 Izotermal bozunma sonuglar1 kullanilarak ve b=1.3 igin ¢izilen In/TL*”]’nin zamana gore

grafigi.

Sekil 4-12°de verilen farkli Tsrop sicakliklari i¢in ¢izilen egrilerin egimleri hesaplanmus,
sonuglar Cizelge 4-7’de sunulmustur. Cizelge 4-7’de verilen egimlerin herhangi iki tanesi
ve Esitlik (4-16) kullanilarak tuzak derinlikleri hesaplanmustir. Segilen bazi egri ¢iftleri

icin sonugclar tablo halinde Cizelge 4-8’de ve sekil halinde ise Sekil 4-13°de sunulmustur.

Tsrop | 111 112 113 114 115 116 117
Egim | 0.0228 0.02466 | 0.026661 | 0.028813 | 0.031126 | 0.033612 | 0.036281
Tsrop | 118 119 120 121 122 123 124
Egim | 0.039148 | 0.042224 | 0.045525 | 0.049065 | 0.052861 | 0.056928 | 0.061286
Tsrop | 125 126 127 128 129 130 131
Egim | 0.065952 | 0.070948 | 0.076295 | 0.082015 | 0.088132 | 0.094671 | 0.10166

Cizelge 4-7 E parametresinin Esitlik (4-16) yardimu ile hesaplanan degerleri

E= kln(ﬂ)(Tsz ) Fark %

m,/\T; =T,

T1-T, | 111-112 1.00 1.059x10¢
111-113 1.00 1.098x10
111-115 1.00 1.289x10¢
111-120 1.00 7.075%1077
111-125 1.00 6.014x1077
111-131 1.00 5.085x10°

Cizelge 4-8 E parametresinin Cizelge 4-7’deki egimler ve Esitlik (4-16) yardim ile hesaplanan bazi
degerleri

1.000010

1.000010
@1.0000007 T i BRI R
=

0.999995 |

0.999990-+———— . I . " ; | .

115 120 125 130
Tstop (°C)

Sekil 4-13 Cizelge 4-7°de verilen egimlerin herhangi iki tanesi ve Esitlik (4-16) kullanilarak hesaplanan
tuzak derinlikleri
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Buna ilave olarak E parametresini hesaplamanin bir diger yolu ise Cizelge 4-7’de verilen
egimlerin tamamini kullanmaktir. Burada her bir egrinin egimi ve buna karsilik gelen,
egrinin elde edilmesinde kullanilan Tsrop sicakligi icin 1/kTsrop hesaplanmistir.
Egimlerin dogal logaritmalarinin 1/kTsrop’a gore grafigi cizilmis ve Sekil 4-14’de
sunulmustur. Elde edilen egrinin egiminden tuzak derinligi E=1.00eV ve gercek E
degerine gore fark ise %4.61x107 olarak hesaplanmustir. Bu ydntem ile hesaplanan E
degerindeki fark orani Cizelge 4-8’de hesaplanan degerlerde hesaplanan fark oranlari ile
ayni mertebede oldugu goriilmektedir. Sekil 4-14’daki egri y = mx + n dogrusuna fit

edilmis ve elde edilen fonksiyon s0yle yazilmaktadir.

y = —1.00 x + 26.427 (4-68)

Bu egrinin y eksenini kestigi nokta ise sudur;

Ykesme noktas: = (n[(b — 1)s"] (4-69)

Burada, s'" agagidaki gibi verilebilir (Chen ve McKeever 1997).

s" =s'n

ot (4-70)
Ayrica, Esitlik (4-70)’deki s’ carpani sOyle verilebilir (Chen ve McKeever 1997).

s =— (4-71)

Burada, genel mertebeden May-Partridge modelinin (Esitlik (3-3)); b=1 i¢in
birinci mertebeden Randall-Wilkins modeline (Esitlik (3-1)) ve b=2 i¢in
ikinci mertebeden Garlick-Gibson modeline (Esitlik (3-2)) indirgenme
ozelligi kullanilmastr.

Esitlik (4-71)’de verilen tanim (4-70) ifadesinde kullanilirsa;

N

"no_ S,. ng—l

= (4-72)

elde edilir. Simdi, Esitlik (4-72)’yi Esitlik (4-69)’da kullanalim; Bdylece su sonug elde

edilir.

S
Ykesme noktast = I [(b - 1)-Nb_1 . nf,’_l] (4_73)
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Bu tez calismasi i¢in yapilan simiilasyonlarda baslangi¢ kosulu olarak N=n, kabul

edildiginden Esitlik (4-69) olarak alinabilir.

> n2t| = nf(b - 1).5"] (4-74)

ng

Vkesme noktasi = 1 (b—1).

Boylece, Esitlik (4-68) ile verilen egrinin y eksenini kestigi nokta In[(b-1).(s)] ye esittir
ve buradan s=10'?s™! olarak hesaplanmistir. Hesaplanan s parametresi ile gercek degeri

arasindaki fark ise %1.48x10” olarak hesaplanmustir.

29.0 2§.5 SDI.O
kT (V')
Sekil 4-14 Cizelge 4-7’de hesaplanan egimler ile In( | mi )'nin 1/k. Tsrop’ye gore grafigi

Tsrop sicakliklart Tumaxsimum™Tstop olacak sekilde secilmis ve yontemin gecerliligi
arastirilmistir. Bu amacla, Sekil 4-5’da verilen tuzak parametreleri icin IB yOntemi
yeniden simiile edilmistir. Buna gore IB simiilasyonunun gerceklestirilecegi sicakliklar
Tuaxsimum™ Tstop olacak sekilde; Tsrop =91, 92, ..., 111°C olarak ve IB deneyinin
uygulanacag siire ise 80s belirlenmistir. Verilen parametreler i¢cin Sekil 3-2°de goriilen
algoritma ile gergeklestirilen simiilasyon sonuglart Sekil 4-15’da sunulmustur. Ayrica

In(I11)’nin zamana gore grafigi ¢izilmis ve sonuglar Sekil 4-16’de sunulmustur.

3.5%x10% [ T T T 7+ Terop=91°C Te1or=98°C  « Terop=105°C
8%
3.0x10% 13 1 ¢ Terop=92°C  + Terop=99°C  + Terop=106°C
8 [ =i,
3 T5x10" = o Tsrop=93°C  * Terop=100°C Teror=107°C
% 2.0x108["%
= . . Terop=94°C Teror=101°C  « Terop=108°C
= 1.5%10
= - : ¢ Torop=95°C  * Ts1op=102°C Terop=109°C
Terop=96°C  * Terop=103°C  + Terop=110°C
S.GX 10',-' STOP STOP STOP
0 | . Torop=97°C ¢ Tgrop=104°C Teror=111°C
0 20 40 60 80

t(s)
Sekil 4-15 Tmaksimum™Tstor durumunda birinci mertebeden IB simiilasyonu sonuglart.
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e Tsrop=91°C  Terop=98°C -+ Terop=105°C
325 . Terop=92°C  + Tsrop=99°C - Tsrop=106°C
]

3 . Terop=93°C -+ Terop=100°C - Terop=107°C
§_, ! . Terop=94°C Teror=101°C  « Tsrop=108°C
3 15 BEEBCTDCEET] L Tiropm95°C Terop=102°C  Terop=109°C

i A oty
o e ﬁ M;&ﬁ;ﬁ::m“;::.';_u_'?ﬂ'??n
E e Te1op=96°C  * Terop=103°C  « Terop=110°C
= ﬁﬁﬁﬁﬁﬂﬁﬁ&’ sToP sToP sTOP
1.0/ - . Terop=97°C  » Terop=104°C - Teop=111°C
0 20 40 60 80
t(s)

Sekil 4-16 Izotermal bozunma sonuglar1 kullanilarak ve b=1.3 igin ¢izilen In[TL!*®*]’nin zamana gére

grafigi.

Sekil 4-16°de farkl1 Tstop sicakliklari i¢in ¢izilen egrilerin egimleri hesaplanmis, sonuglar
Cizelge 4-9°da sunulmustur. Cizelge 4-9°da verilen egimlerin herhangi iki tanesi ve

Esitlik (4-16) kullanilarak tuzak derinlikleri hesaplanmistir. Segilen bazi egri ¢iftleri igin

sonuclar tablo halinde Cizelge 4-10°da ve grafik olarak Sekil 4-17°de sunulmustur.

Tsror (°C) | 91 92 93 94 95 96 97
Egim -0.0144 | -0.0158 | -0.0172 | -0.0188 | -0.0204 | -0.0223 | -0.0242
Tsror (°C) | 98 99 100 101 102 103 104
Egim -0.0264 | -0.0287 | -0.0312 | -0.0339 | -0.0368 | -0.0399 | -0.0434
Tsror (°C) | 105 106 107 108 109 110 111
Egim -0.0470 | -0.0510 | -0.0553 | -0.0599 | -0.0649 | -0.0702 | -0.0759
Cizelge 4-9 Sekil 4-7°de ¢izilen egrilerin egimleri
E=kin (m) ( LT, ) Fark %
m,/\T; =T,

T:-T2 | 91-92 1.00 1.41x10*

91-93 1.00 8.59x107

91-95 1.00 1.53x10°

91-100 1.00 8.37x10°

91-105 1.00 1.32x10°

91-111 1.00 1.35%x10°

Cizelge 4-10 E parametresinin Cizelge 4-4’deki egimler ve Esitlik (4-16) yardimi ile hesaplanan bazi
degerleri

1.000010 e : ——
1.000010 -
& LY e e |
< 1.000000} —t .z
1) o
0.999995|
0.999990

100 105 110
Tstor (°C)
Sekil 4-17 Cizelge 4-9°da verilen egimlerin herhangi iki tanesi ve Esitlik (4-16) kullanilarak hesaplanan

tuzak derinlikleri
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Ayrica Cizelge 4-9°da her bir Tsrop sicakligl igin verilen egimlerin dogal logaritmalarinin
1/kTsrop’a gore grafigi ¢izilmis ve sonuglar Sekil 4-18’da sunulmustur. Elde edilen egri

y = mx + n dogrusuna fit edilmis ve elde edilen fonksiyon Esitlik (4-75) ile verilmistir.

—4.0
El
8 —435
g
]
-5.0
—-55 ‘
30.5 31.0 31.5
1/k.T (eVh)

Sekil 4-18 Cizelge 4-9°da hesaplanan egimler ile In( | mi )’nin 1/k.T’ye gore grafigi.
y=-1.00x+ 27.631 (4-75)

Elde edilen egrinin egiminden tuzak derinligi E=1.00eV olarak ve gercek E degerine gore
aradaki fark %1.78x107 olarak hesaplanmustir. Esitlik (4-75)’deki egrinin diisey ekseni
kestigi nokta Esitlik (4-74)’de verildigi gibi In[(b-1).(s)] ye esittir ve buradan s=10'%s™!
olarak hesaplanmistir. Hesaplanan s parametresi ile gergek s parametresi arasindaki fark

ise %5.36x10* olarak hesaplanmustir.

4.9. Genel Mertebeden izotermal Bozunma Yonteminin (May ve Partridge

Metodu 1) Simiilasyonu

May ve Partridge tarafindan genel mertebeden i1sildama pikleri i¢in ileri stiriilen 1B
yonteminde Esitlik (4-53) ile verilen ifade kullanilmaktadir. Bu esitlikte gercek b degeri
kullanildiginda I72?»"*’nin zamana goére grafigi bir dogru olacaktir. Boylece b degeri

hesaplanabilir.

1-b

(Ip)® =A+Bt (4-53)
Esitlik (4-53) ile verilen May ve Partridge yoOnteminde, b parametresinin
hesaplanabilecegi a¢ikca bildirilmis olmasma ragmen E parametresinin hesaplanmasima

dair bir agiklama bulunmamaktadir. Simdi Esitlik (4-52) g6z 6niine alinsin;

o=clron( )

Biraz cebirsel islem ile {istel terimi yalniz birakilirsa;

1-b
b

(4-52)

36



1-b
b

L fren(-2) ws
olur. Esitligin sag tarafi iistel terimden kurtarilirsa,
b
- om(-5) e
elde edilir. Simdi ¢ yerine Esitlik (4-42)’deki degeri yazilirsa su sonuca ulasilir;
B T, E 4-78)
(-1 s'exp (—kiT)‘ = s'em (=) (
Sol taraftaki iistel terim pay kismina ¢ikarilirsa;
£\
] el )

oldugu goriiliir. Koseli parantezin igerisindeki listel terim parantez digina alinirsa;

b
B 1-b E b E
A = _ A\ _ A 4-80

[(b—l) s’] exp(kT(l—b)) Sexp( kT) (4-80)
sonucu elde edilir. Ustel terimler ayn1 tarafta toplanirsa,

_b_ s'ex ( E)
=b P\ %r

= (4-81)
e (i an)

olur. Biraz daha cebirsel islem ile su sonug elde edilir.

o=+

sl el ww

Boylece, Esitlik (4-82) diizenlenir ise,

[ﬁ]n = s'exp [_kiT(l ta : b))] (4-83)

elde edilir. Burada esitligin sol tarafindaki parantez i¢i diizenlendiginde

L ) gy

olur ve son hali
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ol e [ () (5

biciminde yazilabilir. Simdi s’ terimi esitligin diger tarafina alinsin,

o E 1 (4-86)
= e |- (75|

Esitlik (4-86)’da sag ve sol tarafin dogal logaritmasi alinirsa,

Ir[(b—li) s’]%]I E (1
l"lT -7 (73) (4-87)

Ifadesi elde edilir, son olarak E parametresi yalniz birakildiginda

[( 5 5]
Il(wns ) JI (4-88)

oldugu goriiliir. Artik May ve Partridge tarafindan genel mertebeden 1s1ldama pikleri i¢in

E=—-kT(A-b)In

ileri siirtilen IB yonteminde, Esitlik (4-53) ile verilen ifade kullanilarak ¢izilen egriden B

parametresi hesaplandiginda Esitlik (4-88) yardimi ile E parametresi hesaplanabilir.

Diger taraftan, E parametresini hesaplamanin bir bagka yolu da Esitlik (4-51)’den

faydalanmaktir; hatirlayalim bu ifade soyle yazilmist;

1-b
b

E
—als’ _ 4-51
A—a[sexp( kT)] ( )
Esitlik (4-51)’de a yerine Esitlik (4-41)’deki degeri yazilir;
£
b
A=n,tP [s’exp (— k_T)] (4-89)
Simdi, Ustel terim yalniz birakilirsa, su sonuca ulasilir,
A ENo
b
= ! —_—— 4'90
= e (7)) 4-50)

Burada, esitligin sol tarafi iistel terimden kurtarildiginda,
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e s

n,t=b kT

elde edilir. Simdi de esitligin sag tarafindaki s’ terimi sol tarafa alinirsa,

(- -

olur. Daha sonra, Esitlik (4-92)’{in her iki tarafinin dogal logaritmasi alindiginda,

[
= E
|’ | _ 2 -
ln[ ~ T (4-93)
oldugu goriiliir. Simdi E parametresi hesaplanabilir,
[ 4 73]
I [n ?_b] ’ I
E=—kT lnll - JI (4-94)

Esitlik (4-53) ile verilen ifade kullanilarak ¢izilen egriden 4 parametresi hesaplandiginda

Esitlik (4-94) yardimi ile E parametresi hesaplanabilir.

IB deneyinin simiilasyonu, May-Partridge tarafindan genel mertebeden kinetik
parametrelere sahip tuzaklardan yaymlanan TL 1s1ldama siddetini ifade eden Esitlik (3-3)
ve Sekil 3-2’de verilen algoritma kullanilarak yapilmistir. Oncelikle Esitlik (3-3)
sicakliga gore c¢oziilerek tiim 1sildama egrisi elde edilmistir. Simiilasyonlar tek bir
is1ldama piki i¢in bir Onceki bashik altinda incelenen ve Cizelge 4-6’da verilen
parametreler kullanilarak gerceklestirilmistir. Bu tuzak parametreleri kullanilarak elde
edilen 1s1ldama egrisi yine bir 6nceki boliimde Sekil 4-1’de sunulan 1s1ldama egrisi ile
esdegerdir. Buna gore izotermal bozunma simiilasyonu Tsrop=111, 112, ..., 131°C
sicakliklarda 80s siire ile gergeklestirilmistir. Farkli Tsrop sicakliklari i¢in elde edilen
simiilasyon sonuglar1 Sekil 4-19°de sunulmustur. Ayrica Sekil 4-19°den elde edilen 1B
simiilasyon sonuglar1 kullanilarak [I7.(t)]??"*’nin zamana gore grafigi cizilmis ve

sonuclar Sekil 4-20°’da sunulmustur.
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3.5%108[; ¢ Terop=111°C  Tsrop=118°C  + Terop=125°C

3.0x108 ¥
~ 2.5% 108
3

3 2.0x10% :

o Tsrop=112°C ¢ Tg1op=119°C + Tsrop=126°C

o Terop=113°C - Terop=120°C Terop=127°C

= : . Terop=114°C Terop=121°C  + Tsrop=128°C

= 1.5%x108 ). " i :
= : o Tsrop=115°C  « Tgrop=122°C Ts1or=129°C

1.0 x 108}
5.0%x107 Tstop=116°C o Tgrop=123°C  « Tgrop=130°C
0k e e A DB e * Fenop=117°C ‘ Tsmp=124oc TnoptA1ie
0 20 40 60 80
t(s)
Sekil 4-19 Genel mertebeden May-Partridge yontemi igin IB simiilasyonu sonuglart.
+ Tsrop=111°C Ts1op=118°C Ts10p=125°C

o Tsrop=112°C ¢ Tg1op=119°C + Tsrop=126°C

o Terop=113°C - Terop=120°C Terop=127°C

. Terop=114°C Terop=121°C  + Te1op=128°C

o Terop=115°C o Tg70p=122°C TsTop=129°C

Teror=116°C  + Terop=123°C  + Terop=130°C

¢ Terop=117°C  « Tgrop=124°C Tetop=131°C

60 80

t(s)
Sekil 4-20 IB sonuglar1 kullanilarak gizilen i/ TLigma voguniuz] " nun zamana gére grafigi.

Sekil 4-20°da verilen farkli Tstop sicakliklar: i¢in ¢izilen egrilerin egimleri ve ekseni
kesme noktalar1 hesaplanarak Esitlik (4-53)’de verilen 4 ve B parametreleri belirlenmis
ve sonuglar Cizelge 4-11’de sunulmustur. Cizelge 4-11°de verilen A ve B parametreleri
ve Esitlik (4-88) ve Esitlik (4-94) kullanilarak E4 ve Ep i¢in hesaplanan tuzak derinlikleri
ve gercek E degeri ile farklar1 sirasiyla Sekil 4-22, Sekil 4-22, Sekil 4-23ve Sekil 4-24°de

sunulmustur.
Tsrop | 111 Tsrop | 112 Tsrop | 113 Tsrop | 114
A 1.07417x102 | A 1.06999%102 | A 1.06686x102 | A 1.06478%1072
B 2.44904x10% | B 2.63857x10% | B 2.84433x10* | B 3.06794x10*
Tsrop | 115 Tsrop | 116 Tsrop | 117 Tsrop | 118
A 1.06379x102 | A 1.06390x102 | A 1.06514x102 | A 1.06753%1072
B 3.3111x10* | B 3.57593x10* | B 3.86445x10* | B 4.17911x10*
Tsrop | 119 Tsror | 120 Tsror | 121 Tsrop | 122
A 1.07109%x102 | A 1.07585%102 | A 1.08184x102 | A 1.08909%1072
B 4.52259%x10% | B 4.89782x10% | B 5.30808x10* | B 5.75699x10%
Tsrop | 123 Tsrop | 124 Tsrop | 125 Tsrop | 126
A 1.09762x102 | A 1.10746x102 | A 1.11865x102 | A 1.13121x10%?
B 6.24854x10* | B 6.78717x10* | B 7.37776x10* | B 8.02574x10*
Tsrop | 127 Tsrop | 128 Tsrop | 129 Tsrop | 130
A 1.14517x102 | A 1.16057x102 | A 1.17744x102 | A 1.19581x107
B 8.73709x10* | B 9.5184x10* B 1.03770x103 | B 1.13209%1073

Cizelge 4-11 A ve B parametrelerinin Esitlik (4-53)’e gore Sekil 4-20 yardimu ile hesaplanan degerleri
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1.00010, e :

1.00005}
= \ « E=l.eV
31_000001..................... s=1012571
< b
= ; 1,=1.0x10"cm >
0.99995 - ] Thaxsivmar=111°C
[ b=1.3
0.99990 - 1 - ; s
115 120 125 130
Tsrop (°C)

Sekil 4-21 May-Partridge tarafindan ileri siiriilen IB ydntemi igin tiiretilen Esitlik (4-53) deki A
parametresinin simiilasyonu ve Esitlik (4-94) yardimi ile hesaplanan tuzak derinliginin Tsrop sicakligi ile
degisimi.

1.x1077} S le 8
— -8 . - * 4
@ 5.x1078 ) i
& 0 L]
[ - & =
E‘:
—5.x1078] .
—-1.x1077| | | L. | ]
115 120 125 130
Tstop (°C)

Sekil 4-22 Esitlik (4-94) yardimu ile hesaplanan EA parametresi ile Egercex arasindaki farkin (AE) Tsrop
sicakligi ile degisimi.

1.00010 — T : .

1.00005+
- « E=l.eV
%1,000004...................v s=10257!
~ 1,=1.0x10*cm™*

0.99995 B T.\LAKST.\[L'.\I=1110C

b=1.3
0.99990 - . : 1
115 120 125 130
Tstop (°C)

Sekil 4-23 May-Partridge tarafindan ileri siiriilen IB ydntemi igin tiiretilen Esitlik (4-53) deki B
parametresinin simiilasyonu ve Esitlik (4-88) yardimi ile hesaplanan tuzak derinliginin Tstop sicakligi ile
degisimi.
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1.5% 1078 ' . | I
1.x1078} —" . ]
5.x107°} . 1

0 . 2 I

Fark AE (eV)

—-5.x107°%¢ : ]
—1.x1078| 1

-1.5x1078E

115 120 125 130
Tstop (°C)

Sekil 4-24 Esitlik (4-88) yardimu ile hesaplanan Eg parametresi ile Egercex arasindaki farkin (AE) Tstop
sicakligi ile degisimi.

Simdi, May-Partridge tarafindan genel mertebeden kinetik parametrelere sahip tuzaklar
icin Onerilen yontemin, Twmaksimum sicaklifindan daha diisiik sicakliklarda
gerceklestirilen IB deneyleri igin gecgerliligi test edilsin. Bu amacla IB simiilasyonu,
sicakliklar Twaaxsimum™Tstop olacak sekilde; Tsrop =91, 92, ..., 111°C olarak ve IB
deneyinin uygulanacag: siire ise 80s belirlenmistir. Farkli Tstop sicakliklar: icin elde
edilen simiilasyon sonuglar1 Sekil 4-25’da sunulmustur. Ayrica Sekil 4-25’dan elde edilen
IB simiilasyon sonuglar1 kullanilarak [I7z(t)]?*"’nin zamana gore grafigi cizilmis ve

sonuclar Sekil 4-26’de sunulmustur.

3.5%x 108 . Terop=111°C Tsrop=118°C  « Terop=125°C
= 3.0x 108 o Terop=112°C  « Tgrop=119°C * Tsrop=126°C
= .

i 2.5x 108 20 o Torop=113°C  « Tarop=120°C - Ts7op=127°C
= 8
I|= 20510 o Terop=114°C . Terop=121°C  + Terop=128°C
S 1.5x108¢ "
= o Terop=115°C  « Terop=122°C Ts1op=129°C
o 1.0x10% ¢ i
= Terop=116°C  « Terop=123°C  + Terop=130°C
5.0x107} S
ok : A o e , ° Tetor=M7°C o Tgrop=124°C - Tsrop=131°C
0 20 40 60 8(
t(s)
Sekil 4-25 Genel mertebeden May-Partridge yontemi igin IB simiilasyonu sonuglari.
0.0300 ‘ ' | o] . Terp=111°C Tsropr=118°C  + Terop=125°C
o Terop=112°C  « Tgrop=119°C * Tsrop=126°C
S 0.025)
3 ¢ Teror=113°C . Terpe=120°C - Tsrop=127°C
2
‘l[i 0.020 - 34 T5T°P=114OC TsT°P=121oc . Ts-rop=12800
=
5 o Terop=115°C  « Terop=122°C Ts1op=129°C
i
— 0.015} Terop=116°C  + Terop=123°C  + Tsrop=130°C
o Torop=117°C o Tg70p=124°C =+ Tgrop=131°C
0.010 L. ‘ . . A S
0 20 40 60 80

t(s)
Sekil 4-26 IB sonuglar1 kullanilarak gizilen (n/ TLigma voguniuz] " nun zamana gére grafigi.
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Sekil 4-26°de verilen farkli Tstop sicakliklar: i¢in ¢izilen egrilerin egimleri ve ekseni
kesme noktalar1 hesaplanarak Esitlik (4-53)’de verilen A ve B parametreleri belirlenmis
ve sonuglar Cizelge 4-12’de sunulmustur. Cizelge 4-12°de verilen 4 ve B parametreleri
ve Esitlik (4-88) ve Esitlik (4-94) kullanilarak E4 ve Ep i¢in hesaplanan tuzak derinlikleri
ve gercek E degeri ile farklari sirasiyla Sekil 4-27, Sekil 4-28, Sekil 4-29 ve Sekil 4-30°de

sunulmustur.

Tsrop | 91 Tsrop | 92 Tsrop | 93 Tsror | 94

A 1.35556x102 | A 1.33296x102 | A 6.31110x102 | A 1.29044%1072
B 5.88175x10° | B 6.31111x10° | B 6.77126x10° | B 7.26455%107
Tsrop | 95 Tsrop | 96 Tsrop | 97 Tsrop | 98

A 1.27051x102 | A 1.25146x102 | A 1.23330x102 | A 1.21602x10%2
B 7.79354x10° | B 8.36101x10° | B 8.97001x10° | B 9.62385x107
Tsror | 99 Tsrop | 100 Tsror | 101 Tsrop | 102

A 1.19962x102 | A 1.18411x102 | A 1.16950x102 | A 1.15577%107
B 1.03262x10* | B 1.10811x10* | B 1.18928x10* | B 1.27663x10*
Tsrop | 103 Tsrop | 104 Tsrop | 105 Tsrop | 106

A 1.14296x102 | A 1.13105x102 | A 1.12006x102 | A 1.11001x107
B 1.37067x10* | B 1.47201x10* | B 1.58128x10* | B 1.69920x10*
Tsrop | 107 Tsrop | 108 Tsrop | 109 Tsrop | 110

A 1.10090x102 | A 1.09274x102 | A 1.08556x102 | A 1.07936%107
B 1.82654x10* | B 1.96419x10* | B 2.11309%x10* | B 2.27432x10*

Cizelge 4-12 E parametresinin Esitlik (4-16) yardim ile hesaplanan degerleri

2.0 7‘ T T T T T
15}
= « E=l.eV
o K| .., s=10"2s71
= n,=1.0x10"cm 3
0.5+ Thpaxsivon=111°C
b=1.3
0.0k \ I : -
95 100 105 110
Tstor (°C)

Sekil 4-27 May-Partridge tarafindan ileri siiriilen IB yontemi igin tiiretilen Esitlik (4-53) deki A
parametresinin simiilasyonu ve Esitlik (4-94) yardimi ile hesaplanan tuzak derinliginin Tsrop sicakligi ile
degisimi.

43



2.x107%} - .

; W tes . L] * . .
i 0
Eﬂ L ]
q L]
% —2.x10°8] :
=

—4.x107%}

95 100 105 110
Tstop (°C)

Sekil 4-28 Esitlik (4-94) yardimu ile hesaplanan EA parametresi ile Egercex arasindaki farkin (AE) Tsrop
sicakligi ile degisimi.

2.0 r e e e — T T
15
= « E=l.eV
% 1_0 I - - - - - - - - L3 - - - - - - - - - * - s=1012 s_l
- ,=1.0x10%cm
0.5+ ] TNyaxsinn=111°C
b=1.3
0.0t 1 1 i "
95 100 105 110
Tstop (°C)

Sekil 4-29 May-Partridge tarafindan ileri siiriilen IB ydntemi igin tiiretilen Esitlik (4-53) deki B
parametresinin simiilasyonu ve Esitlik (4-88) yardimu ile hesaplanan tuzak derinliginin Tstop sicakligi ile
degisimi.

2.x1078 1 s

; . L ]
2 1.x1078] St e
= - ., 0.
‘d L]
h L]

—1.x1078|

95 100 105 110
Tstop (°C)

Sekil 4-30 Esitlik (4-88) yardimu ile hesaplanan Eg parametresi ile Egercex arasindaki farkin (AE) Tstop
sicakligr ile degisimi.

4.10. Genel Mertebeden izotermal Bozunma Yénteminin (May ve

Partridge Metodu 2) Simiilasyonu

IB deneyinin simiilasyonu, May-Partridge tarafindan genel mertebeden kinetik
parametrelere sahip tuzaklardan yaymlanan TL 1s1ldama siddetini ifade eden Esitlik (3-3)
ve Sekil 3-2’de verilen algoritma kullanilarak yapilmistir. Simiilasyonlar tek bir 1s1ldama

piki i¢cin Cizelge 4-6’da verilen parametreler kullanilarak gerceklestirilmistir. Bu tuzak
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parametreleri kullanilarak elde edilen i1sildama egrisi Sekil 4-10’de goriilmektedir.
Isildama egrisinin pik maksimum sicaklig1 (Tymaxsimum) 111°C olarak dl¢iilmiistiir. Buna
gore IB simiilasyonunun gerceklestirilecegi sicakliklar; Tstop=111, 112, ..., 131°C olarak
ve IB deneyinin uygulanacagi siire ise 80s olarak belirlenmistir. Verilen parametreler i¢in
Sekil 3-2’de goriilen algoritma ile gergeklestirilen simiilasyon sonuclar1 Sekil 4-11°de
sunulmustur. May ve Partridge tarafindan genel mertebeden 1si1ldama pikleri igin ileri
striilen IB yonteminde, Esitlik (4-59) ile verilen ifade de In (%)’nin Inly; ye gore

grafigi ¢izilir ise egimi m = (be—_l)’ye esit olan bir dogru elde edilecegi ve buradan da b

kolaylikla hesaplanabilecegi ileri siiriilmiistiir. Burada % degerleri Esitlik (4-58)

yardimi ile hesaplanmis ve In (d;?) ‘nin Inly; ye gore grafigi Sekil 4-31 de
sunulmustur.
18 ' / 5
3 16t )
EIE 14
=
12

13 14 15 16 17 18 19
In[I1(a.u.)

Sekil 4-31 4.7.4. Genel Mertebeden IB (May ve Partridge Metodu 2) yontemi i¢in In (d;:L )’nin

In(I;,)’ ye gore grafigi.
Sekil 4-31°de verilen egrilerin egimleri her bir Tsrop sicaklig1 i¢in belirlenmis ve egimler

m= (be—_l) ye esitlenerek b degerleri hesaplanmistir. Sonuglar Cizelge 4-13’de

sunulmustur.

Tsrop | Egim b Tstop | Egim b

111 1.23077 1.3£5x10713 122 1.23077 1.3£1x10713
112 1.23077 1.3£4x1071 123 1.23077 1.3£1x1071
113 1.23077 1.3£1x1013 124 1.23077 1.3£1x1013
114 1.23077 1.3£1x1013 125 1.23077 1.3£1x1071
115 1.23077 1.3£2x10713 126 1.23077 1.3£1x1071
116 1.23077 1.3£1x1013 127 1.23077 1.3£1x1071
117 1.23077 1.3£1x1013 128 1.23077 1.3£1x1071
118 1.23077 1.3£1x1013 129 1.23077 1.3£3%x101
119 1.23077 1.3£2x10713 130 1.23077 1.3£1x10°1
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120 1.23077 1.3£1x105 | 131 1.23077 1.3£2x10°15
121 1.23077 1.3+1x1071

Cizelge 4-13 May ve Partridge Metodu-2 i¢in ¢izilen In (

dlry,
dt

)-ln(ITL) grafiginin egiminden
faydalanilarak hesaplanan b parametreleri.

Diger taraftan Sekil 4-31°de verilen egrilerin diisey ekseni kestigi noktalar Esitlik
(4-59)’a gore In(C)’ye esit olmaktadir. C degeri Esitlik (4-95) ile verildigine dikkat edilir
ise bu bilgi kullanilarak da b parametresi hesaplanabilir. Ancak, genel mertebeden
durumlarda daima b>1 olacagindan, B degerine de bagli olarak, C degerinin negatif
olacagi aciktir. Bu tez ¢aligmasi kapsaminda yapilan simiilasyonlarda (Cizelge 4-11) B
degerinin pozitif oldugu goriilmiistiir. Boylece C degeri negatif olmak zorundadir;

c=5 (=) (4-95)

Bu yeni durum i¢in Esitlik (4-59) yeniden diizenlenirse su sonug elde edilir;

d Iy, _ 2b—1
zn( - )—ln(C)+ln[1TL ; ] (4-59)

Logaritma fonksiyonunun tstel 6zeligi ve negatif sayilarm logaritmasi i¢in Euler

0zdesliginden (Scott ve ark. 2007) faydalanarak soyle yazilabilir.

dl
ln( TL

-1
- ) Inly, (4-96)

2b

) = In|C| +i.n+(
Sekil 4-31°de verilen egrilerin diisey ekseni kestigi nokta [n|C| + i.7’ye esit olur. Burada
C’nin degeri egrinin ekseni kestigi noktadaki degere esitlenerek Esitlik (4-97)’de
kullanilirsa

KesmeNoktast = KN = In|C| +i.7 (4-97)
olur. Bu durumda

KN —i.7r = In|C]| (4-98)
yazilabilir. Yukardaki esitligin sag tarafi dogal logaritmadan kurtarildiginda soyle
yazilabilir;

Exp[KN —i.m]=C (4-99)

Biraz cebirsel islem ile
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Exp[KN] B b
Expli.m] (1 - b) (4-100)
oldugu goriiliir. Bu ifade deExp[i. w]=-1 oldugu kullanilirsa
Exp[KN] B b
5 5 (1—b) (4-101)
yazilir. Simdi Esitlik (4-101) biraz diizenleme ise,
b
Exp[KN] = —B (m) (4-102)
Bi¢iminde yazilabilir. Burada ki negatiflik parantez igerisine uygulanirsa,
b
Exp[KN] = B (ﬁ) (4-103)
seklinde yazilabilir.
Exp[KN].(b —1) =B.b (4-104)
Ustel terim parantez igerisine dagitilsin,
Exp[KN].b — Exp[KN]=B.b (4-105)

Burada b parametrelerini i¢eren terimler ayni tarafta toplandiginda Esitlik (4-106) elde

edilir.

Exp[KN].b —b.B = Exp[KN] (4-106)

b parametresinin parantezine alinirsa,

b{Exp[KN].b — B} = Exp[KN] (4-107)

b parametresi yalniz birakilirsa Esitlik (4-108) elde edilir.
(4-108)
_ Exp [KN]
" Exp[KN]-B
Sekil 4-31°deki egrilerin diisey ekseni kestigi noktalar belirlenmis ve degerleri Cizelge
4-14°de sunulmustur. Cizelge 4-12’den B degerleri ve Cizelge 4-14’deki Kesme Noktasi
siitunundan keme noktalarimin degerleri Esitlik (4-108)’de kullanilarak b parametresi her

bir Tsrop sicakligr i¢cin hesaplanmis ve sonuglar Cizelge 4-14’de b siitununda

sunulmustur.
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Kesme Kesme b
Tsror | Noktasi b Tsrop | Noktasi
111 -6.84831 | 1.3x(5x10715) 122 -5.99359 | 1.3£(1x10)
112 -6.77377 | 1.3x(8x1075) 123 -5.91165 | 1.3£(1x10)
113 -6.69867 | 1.3x(1x1071) 124 -5.82897 | 1.3£(4x10)
114 -6.62300 | 1.3x(2x1071) 125 -5.74553 | 1.3£(2x10)
115 -6.54671 | 1.3x(3x1075) 126 -5.66135 | 1.3£(5x10)
116 -6.46978 | 1.3x(1x1071) 127 -5.57643 | 1.3£(1x10)
117 -6.39218 | 1.3x(2x107) 128 -5.49078 | 1.3£(2x10)
118 -6.3139 1.3£(2x10719) 129 -5.40441 | 1.3£(9x10)
119 -6.23492 | 1.3x(7x107) 130 -5.31735 | 1.3£(1x10)
120 -6.15521 | 1.3x(2x107) 131 -5.99359 | 1.3£(2x10)
121 -6.07477 | 1.3x(1x107)

Cizelge 4-14 May ve Partridge Metodu-2 i¢in ¢izilen In (

dlry,
dt

)-ln(ITL) grafiginin egiminden
faydalanilarak hesaplanan b parametreleri.

4.11. Genel Mertebeden izotermal Bozunma (Moharil) Yénteminin

Simiilasyonu

IB deneyinin simiilasyonu, May-Partridge tarafindan genel mertebeden kinetik
parametrelere sahip tuzaklardan yaymlanan TL 1s1ldama siddetini ifade eden Esitlik (3-3)
ve Sekil 3-2°de verilen algoritma kullanilarak yapilmistir. Simiilasyonlar tek bir 1s1ldama
piki i¢cin Cizelge 4-6’da verilen parametreler kullanilarak gerceklestirilmistir. Bu tuzak
parametreleri kullanilarak elde edilen 1s1ldama egrisi Sekil 4-10°da sunulmustur. Isildama
egrisinin pik maksimum sicaklig1 (Tmaksinum) 111°C olarak Ol¢iilmiistiir. Buna gore
izotermal bozunma simiilasyonunun gergeklestirilecegi sicakliklar; Tstop=111, 112, ...,
131°C olarak ve IB deneyinin uygulanacag siire ise 80s olarak belirlenmistir. Verilen

parametreler i¢in gerceklestirilen simiilasyon sonuglar1 Sekil 4-11°de sunulmustur.

Simdi Moharil ve Kathuria (Moharil ve Kathuria 1983) tarafindan ileri siiriilen Esitlik

(4-65)’1 g6z Oniine alinsin.

(1 - %) In (j—j) + % . (%) =s.t.exp (— kiT) (4-65)

Biraz cebirsel iglem ile, @ ve b sabit katsayilar olmak tizere, esitlik y = a.t + b formuna

doniistiirilsiin.
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A'BAS : (%) = [s. exp (— kiT)] t— (1 - %) In (::—:) (4-109)

IB simiilasyon verileri kullanilarak Esitlik (4-109) hesaplanmis ve grafigi cizilmistir.
Moharil ve Kathuria’a gére E ve s parametreleri baslangicta biliniyor ise Esitlik
(4-109)°da en iyi A/B oram segildiginde grafik bir dogru olacaktir. Bu tez calismasi

kapsaminda secilen bazi Tsrop sicakliklar1 A/B oranlar1 belirlenmis ve Sekil 4-32°de

A, . - .
- hin Tsrop’a gore grafigi sunulmustur.

00 ——————————————

0.25F

0.20f
<&
0.15¢

0.10 b ' ' : '
112 114 116 118 120 122 124

Ts10p(°C)

Sekil 4-32 Moharil yontemi i¢in %’nin Tstop @ gore grafigi. Burada hesaplanan tim % degerleri igin R? >
0.999’dur.
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5. TARTISMA VE SONUC

IB yontemi basitge, sabit bir sicaklikta tutulan TL malzemeden yaymlanan liiminesans
is1ldamanin zamanin bir fonksiyonu olarak kaydedilmesi ve analiz edilmesi olarak
tanimlanabilir. Burada dikkat edilmesi gereken nokta yayinlanan 1s1ldamanin fosforesans
olmasidir. Literatiirde, liminesans malzemeler tarafindan yayinlanan fosforesans
1s1ldamay1 agiklayan temel modellere dayandirilan farkli IB yontemlerinin ileri stiriildigi
goriilmiistiir. Bu tez ¢aligmasi kapsaminda en yaygin olarak kullanilan IB yontemleri
incelenmistir. Bu amagla oncelikli olarak temel modeller gzden ge¢irilmis ve bu model
tarafindan fosforesans 1sildama i¢in ileri siiriilen matematiksel esitlikler detayli olarak
tiiretilmistir. Daha sonra bu esitliklerin sayisal ¢oziimleri gerceklestirilerek IB yontemleri
uygulanmis ve temel tuzak parametreleri hesaplanmistir. Son boliimde ise hesaplanan

parametreler gercek degerler ile karsilastirilmistir.
5.1. Garlick-Gibson Yéntemi Uzerine Tartismalar

Garlick ve Gibson birinci mertebeden kinetik parametrelere sahip tuzaklardan yaymlanan
fosforesans 1s1ldama i¢in basit bir IB yontemi onermislerdir. Yontem tuzaklarm temel

tuzaklanma parametrelerini iki ayr1 teknik ile 6l¢ebilmektedir.

Birinci teknikte iki farkli sicaklik i¢in (T; ve T2) IB deneyi tekrarlanir. Her bir T sicakligi
icin In(l/l,)’m zamana gore grafigi cizilir ve dogrunun egimi Esitlik (4-11) yardimi ile
hesaplanrr (m; ve mp). Bu veriler Esitlik (4-16)’da kullamildiginda E parametresi
hesaplanmis olur. Ayrica E parametresinin egim i¢in verilen Esitlik (4-12) veya Esitlik

(4-13)’de kullanilmasi ile s’nin degeri hesaplanabilir.

Bu calisma kapsaminda yontemin simiilasyonu detayli olarak gergeklestirilmistir.
Oncelikli olarak Cizelge 4-1’de verilen parametreler i¢in Esitlik (3-1)’in simiilasyonu
yapilmis ve 1sildama egrisi elde edilmistir. Isildama egrisinin pik maksimum sicakligi
111°C olarak 6lgtilmiistiir. IB simiilasyonu Tstop=111-131°C sicakliklar1 i¢in ve 80s siire
ile gergeklestirilmistir. Sekil 4-2’den agikga goriilebilir ki Tstop sicakligi ile Tmaxsimum
sicaklhigr arasindaki fark arttikca IB egrisi daha hizli bir sekilde soniime dogru
gitmektedir. Bu ise beklenen bir sonuctur. Ciinkii, Esitlik (2-1)’e gore liiminesans

is1ldama siddeti sicaklik ile iistel olarak artmaktadir ve bunun bir sonucu olarak
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tuzaklardaki elektron konsantrasyonu daha kisa bir siire igerisinde siiratle azalarak
tikenmektedir. Cizelge 4-3’de Esitlik (4-16) kullanilarak farkli Tsrop sicakliklari igin
hesaplanan E parametreleri verilmistir. Farkli Tstop sicakliklar1 i¢in hesaplanan farkin
ihmal edilebilecek kadar kiiciik oldugu ve degerinin 1.29x10%eV ila 9.06x10%eV
arasinda degistigi gozlemlenmistir. Diger taraftan Ti=111°C ve T,=112°C sicakliklar1
icin Esitlik (4-12)’ye gore s=10"?£(1x107)s! ve Esitlik (4-13)’e gore s=10'*+(1x10%)s™!

olarak hesaplanmuistir.

Ikinci teknikte n adet sicaklik i¢in (T, T2, T3, ... Tn) IB deneyi tekrarlanir. Her bir T
sicakligr i¢cin In(I/lo)’1n zamana gore grafigi cizilir ve dogrunun egimi Esitlik (4 11)
yardimi ile hesaplanir (mi, mz, ms, ... mn). In(m;)’nin -1/kT’ye gore grafigi ¢izildiginde
elde edilen dogrunun egimi E’ye esittir ve dogrunun ekseni kestigi nokta (Infs/)’yardimi

ile s degeri de hesaplanabilmektedir.

Bu teknik yukarida bahsedildigi sekilde IB yonteminin Tsrop=111-131°C sicakliklar1 igin
ve 80s siire ile simiilasyonu yapilarak test edilmistir. In(m;)’nin -1/kT’ye gore grafigi
cizildiginde elde edilen dogrunun esitlikteki Esitlik (4-66) olarak hesaplanmistir. Buradan
E=1.00£(8%x10)eV ve s=10'2+(4x10%)s! olarak hesaplanmustir. Bu teknigin ilkine oranla
daha 1iyi sonuglar verdigi goriilebilir. Ancak aralarindaki fark deneysel olarak

Ol¢timlenemeyecek kadar kiiciik oldugunu belirtmek gerekir.

Diger taraftan Tamuxsimum™Tstop olacak sekilde; Tsrop =91, 92, ..., 111°C sicakliklar1
secilmis ve IB deneyi uygulanarak yukarida sozii edilen her iki teknik ile de tuzak
parametreleri hesaplanmistir. Yapilan hesaplamalarda Tsrop sicakliginin Tauxsivum
sicakliginin altinda yada Ustiinde olmasmin hesaplanan tuzak parametrelerini 6nemli
oranda etkilemedigini gostermektedir. Burada asil dikkat edilmesi gereken nokta, se¢ilen

sicakligin IB egrisinin diizgiin bozunan bdlgesinde kalmasidir.
5.2. Takeuchi ve ark. Yontemi Uzerine Tartismalar

Genel mertebeden kinetik parametrelere sahip tuzaklardan yaymlanan liminesans
1-b
1s1ldama i¢in uygulanan IB yonteminde uygun bir b degeri secildiginde (ITLI(—tT)) ’ > nin
o

zamana gore grafigi bir dogru vermelidir. Boylece egride 1’e en yakin R? degerini veren

b degeri gercek b parametresine esit olur.
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Bu ¢alismada R? degeri b=1.2 ve 1.4 i¢in R?=1.00-(2x107) iken b=1.3 i¢in R*=1.00-
(3x107'") olarak hesaplanmustir. 1’e en yakmn R? degerinin b=1.3 alindiginda hesaplandig:
boylece b degerinin 1.3 olmas1 gerektigi sonucuna ulasilmistir. Bu sonug gercek deger ile
uyum igerisindedir. Ayrica rastgele secilmis Ti=111°C ve T>,=112°C sicakliklar1 igin
Esitlik (4-39) kullanilarak E=1.00eV olarak hesaplanmistir. Bu deger ile gercek E degeri

arasinda %107#’liik bir farkin oldugu gériilmiistiir.

1-1.3

ITL(L',T)) 1.3 ..

Diger taraftan her bir Tsrop sicakligl i¢in IB bozunma egrisi ile ( iin zamana

o

gore grafigi cizilerek egim hesaplanmistir. Hesaplanan egimlerin dogal logaritmalarmin
1/k. Tstop’a gore grafigi bir dogru verir. Bu dogrunun egimi yardimi ile E ve diisey ekseni
kestigi nokta yardimi ile de s parametreleri hesaplanmistir. E=1.00eV ve gercek E
degerine gore fark ise %4.61x107 olarak, s=10'%s! ve gercek degeri arasindaki fark ise

%1.48%107 olarak hesaplanmistir.

Diger taraftan Tamuxsimum™Tstop olacak sekilde; Tsrop =91, 92, ..., 111°C sicakliklar1
secilmis ve IB deneyi uygulanarak tuzak parametreleri yeniden hesaplanmistir. Yapilan
hesaplamalarda T'srop sicakligimin Taaxsimum sicakliginin altinda yada iistiinde olmasinin

hesaplanan tuzak parametrelerini 6nemli oranda etkilemedigini géstermektedir.
5.3. May ve Partridge Metodu-1 Uzerine Tartismalar

May ve Partridge tarafindan genel mertebeden 1sildama pikleri i¢in ileri siiriilen 1B
yonteminin incelenmesinde Oncelikli olarak Cizelge 4-6’da verilen parametreler i¢in
Esitlik (3-3) ve Sekil 3-2’de verilen algoritma kullanilarak farkli Tsrop sicakliklari ig¢in
IB deneylerinin simiilasyonu yapilmistir. Simiilasyon verileri kullanilarak ve bu tez
calismast kapsaminda tiiretilen Esitlik (4-88) - Esitlik (4-94) yardimi ile hesaplanan E
parametrelerinin gercek degerleri ile arasmda 10® mertebesinde bir farkin oldugu
gorilmiistiir. Bu fark yontemin tuzak parametrelerinin tayininde giivenle

kullanilabilecegini diislindiirmektedir.
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5.4. May ve Partridge Metodu-2 Uzerine Tartismalar

May ve Partridge tarafindan ileri siiriilen yontem esas olarak b parametresinin

belirlenmesini temin etmektedir. Bu yontemde, Esitlik (4-59) ile verilen ifade de

In (d;%) ‘nin In Iy, ye gore grafigi ¢izilir ise egimin m = (be—_l) ’ye esit olacagi ve
buradan da b kolaylikla hesaplanabilecegi ileri siirtilmiistiir. Bu kapsamda Cizelge 4-6’da

verilen parametreler i¢in Esitlik (3-3) ve Sekil 3-2’de verilen algoritma kullanilarak farkl

d ITL

Tsrop sicakliklari i¢in IB deneylerinin simiilasyonu yapilmistir. Esitlik (4-59)’dan —

hesaplanarak I[n (%)’nin Inl;; ye gore grafigi yardimi ile b parametresi 1.3+(5%10"

15) olarak hesaplanmustir. Ayrica Esitlik (4-108) kullanilarak ile b parametresi yine
1.3+(5%107"%) olarak hesaplanmistir. Elde edilen bu sonuglar ydntemin b parametresinin

hesaplanmasinda oldukga basarili oldugunu gostermektedir.
5.5. Moharil Metodu Uzerine Tartismalar

Moharil yontemi genel mertebeden kinetik parametreler sahip tuzaklar i¢in
rekombinasyon yapma ve tuzaklanma olasiliklar1 arasindaki oranin belirlenebilecegini
iler1 siirmektedir. Bu yontemde, Esitlik (4-109)’a gore cizilen grafigin gercek
rekombinasyon yapma ve tuzaklanma olasiliklar1 kullanildiginda bir dogru olacagi
varsayimina dayanmaktadir. Yontemin simiilasyonu Cizelge 4-6’da verilen parametreler
icin Esitlik (3-3) ve Sekil 3-2’de verilen algoritma kullanilarak farkli Tsrop sicakliklari
icin IB deneylerinin simiilasyon verileri kullanilarak gerceklestirilmistir. Bu tez calismasi
kapsaminda yapilan simiilasyonlar IB egrisinin 6zellikle zayifladig1 bolgelerde bir baska
ifade ile tuzaklardaki elektron konsantrasyonunun azaldigi bdlgelerde rekombinasyon

yapma ve tuzaklanma olasilik oranlarmin degistigini gostermektedir.
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