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OZET
Yiiksek Lisans Tezi

KATKISIZ Ve La ile KATKILANMIS CINKO BORATLARIN
TERMOLUMINESANS (TL) OZELLIKLERININ INCELENMESI ve DOZIMETRIK
UYGULAMALARDA KULLANILABILIRLIGININ ARASTIRILMASI

Merve CAKIR

Uludag Universitesi
Fen Bilimleri Enstitusu
Fizik Anabilim Dali

Damsman: Yrd. Dog. Dr. Nil KUCUK

Son yillarda Termoliiminesans dozimetreler (TLD) uygun malzemelerin bulunmasi ile
radyasyonla ¢alisilan hemen hemen tiim sektorlerde (agirlikli olarak da tip alaninda)
yaygin olarak kullanilmaya baslanmistir. Dozimetre malzemesi olarak O6zellikle bor
tabanli fosforlar, doku esdegeri olmalar1 nedeniyle (Zewin = 7,4) personel ve medikal
dozimetri alaninda biiylik 6nem tasirlar.

Bu c¢alismada, katkisiz ve % 1, % 2, % 3, % 4, % 5 ve % 10 oranlarinda Lantan
katkilanmig ¢inko borat bilesiklerinin (ZnB;04) termoliiminesans (TL) teknigiyle
radyasyon dozuna bagimliligi incelenmistir. Toz Ornekler nitrik asit yOntemiyle
sentezlenmis ve sentezleme isleminin tam olarak gerceklesip gergeklesmedigini
gorebilmek i¢in XRD analizi yapilmistir. Sentezlenen ¢inko borat orneklerinin TL
ozellikleri, Riss TL/OSL DA-20 okuyucu sisteminde bulunan 40 mCi’lik aktiviteye
sahip %°Sr/*°Y beta kaynagiyla, 143 mGy - 60 Gy arasinda yapilan isinlanmalar ile
belirlenmistir. Tiim 6rneklerin Olgtimiinde, 140 °C ve 2 °C/s 1sitma hizinda On-1sitma
islemi, 450 °C ve 5 °C/s 1sitma hizinda okuma islemi kullanilmigtir. Isima egrileri,
diisiik ve yiiksek radyasyon dozlar1 i¢in ayr1 ayri ¢izilmistir. La katkili 6rneklerin 1s1ma
egrilerinde, dozimetrik piklerin yaklasik 200 °C’lerde oldugu goriilmiistiir. Farkli beta
dozlarmda 1sinlanan toz Orneklerin artan doz-cevap egrilerinin lineer oldugu
gozlenmistir. Orneklerin artan radyasyon dozlar1 i¢in doz cevaplari, minimum
dlciilebilir doz degerleri (Minimum Detectable Dose, MDD) belirlenmistir. Orneklerin
liminesans siddetlerinin diisiik radyasyon dozlarinda kullanilabilme olasiliginin oldugu
gosterilmistir.

Anahtar Kelimeler: Cinko borat, TLD, Nitrik asit yontemi.

2012, viii + 73 sayfa
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INVESTIGATION THERMOLUMINESCENCE (TL) PROPERTIES and
USAGE OF DOSIMETRIC APPLICATIONS OF UNDOPED and La DOPED ZINC
BORATES

Merve CAKIR

Uludag University
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Supervisor: Asst. Prof. Dr. Nil KUCUK

In recent years, the presence of suitable materials, thermoluminescence dosimeters
(TLD) has been used widespread in almost all radiation-studied sectors (mainly the
medical field).As dosimeter materials especially boron-based phosphorus, due to tissue
equivalent (Zes = 7,4), have taken a greater importance in personal and medical
dosimeter .

In this study, undoped and % 1, % 2, % 3, % 4, % 5, % 10 rates of lanthanum doped
zinc borate compounds (ZnB,0,) TL technique were investigated in the dependence of
the dose of radiation. Powder samples were synthesized by the method of nitric acid and
XRD analysis was conducted to see if the synthesis process occurred. TL properties the
ZnB,04, Rise TL / OSL DA-20 reader system with the 40 mCi °Sr/*°Y beta source
activity, irradiation doses between (143 mGy - 60 Gy) were determined. TL properties
of the ZnB,0, samples were determined on Risg TL / OSL DA-20 reader system with
the 40 mCi *°Sr/*®Y beta source activity, by irradiation doses between (143 mGy - 60
Gy). At measurements of all samples, were pre-heated at 140 °C for the heating rate of
2 °C/s and the reading process at 450 °C for the heating rate of 5 °C/s was used. Glow
curves are plotted separately for low and high radiation doses (143 mGy - 60 Gy). For
the glow curves of La doped samples, it was observed to have a dosimetric peak on
approximately 200 °C. Increased dose-response curves of powder samples which
irradiated on different beta doses observed as linear. Dose responses for increasing
radiation doses of samples, the minimum measurable dose values (Minimum Detectable
Dose, MDD) were determined. Luminescence intensities of the samples demonstrated
that there is the possibility of using a low radiation dose.

Keywords: Zinc borate, TLD, Nitric acid method.
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1. GIRIS

Termoliiminesans (TL) ya da termal olarak uyarilmis liiminesans dnceden radyasyonla
uyarilan kat1 ornekten (yalitkan ya da yariiletken) yaymmlanan 1sik yayilimidir. Bu
durum, sitildiginda 1s1ldayan  bir maddenin kendiliginden yaymlanan 1sikla
karigtirilmamalidir. Isitildiginda uyarma yoluyla 151tk yayan numunenin basitge
sogutulmasiyla ve tekrar 1sitilmasiyla yeniden 1sima yapamamasi, TL nin énemli bir

dzelligidir.

Diinden bugiine arastirmacilar termoliiminesans konusunda detayli incelemeler
yapmiglardir. TL’nin nasil ortaya ciktigma g6z atilirsa; Ortagag simyagerlerinin
minerallerin 1s1t1ldig1 zaman karanlikta hafif 1s1ldadiginin farkia varmasiyla ilk kesifler
ortaya ¢ikmistir. Bununla birlikte TL incelemesinde, ilk bilimsel kayit 1663 yilinda
Robert Boyle tarafindan sunulmustur (Boyle 1663). Boyle, karanlik bir odada elinde
1s1tt1g1 elmasin parladigini kesfetmistir. Bu olaya takiben Elsholz (1676), benzer etkiyi
florit mineralinde gozlemlemistir. Du Fay (1728)’in dogal kuvars iizerindeki TL
deneyleri, 1sitilan malzemenin tekrar 151k yayabilecegi yoniindeydi (Mc Keever 1983).
1904 yilinda Marie Curie tarafindan radyasyon uyarmali TL ¢alismalarina baglanmistir.
1940-1950 yillar1 arasinda Randall ve Wilkins ile Garlick ve Gibson’in ¢aligmalariyla
termoliiminesans uygulamalarinda artis gzlemlenmistir. Daniels ve arkadaslarma gore
(1950) radyasyon dozimetresinin tanimi, “TL materyalinin radyasyon sogurulmasi

sonucu olusan 1s1ma siddetini 6l¢er” seklindedir.

Radyasyon ve radyasyonla ilgili uygulamalarin, basta saglik sektorii olmak {izere,
giinlik hayatimizdaki yeri giin gectikce artmakta ve buna bagl olarak radyasyonla
calisan kisilerin maruz kaldig1 radyasyon dozunun, dogrudan ya da dolayli olarak
Olglilmesi Onemli bir yere sahiptir. Bu nedenle, maruz kalinan radyasyon dozunun
yiiksek dogrulukla dl¢lilmesi icin gelistirilen Termoliiminesans Dozimetrelerin (TLD)
kullanimi1 ve test edilmesi 6nemlidir. TLD, ilk defa 1953 yilinda atomik silahlarin test
asamasinda radyasyon Olglimii i¢in kullanilmistir. Devaminda yapilan ¢aligmalar, yeni
TLD malzemelerinin kesfine yol agmustir. Ozellikle bor tabanl fosforlar, doku esdegeri
olmalar1 nedeniyle (Zewin = 7,4) personel ve medikal dozimetri alaninda biiylik 6nem

tasirlar (Furetta ve ark. 2001).



Diinya bor rezervlerinin énemli bir boliimiiniin Tiirkiye’de yer almasindan dolayi, ileri
teknoloji malzemelerinin hammaddesi olan bor bilesikleri lizerinde daha fazla ¢aligma
yapilmasmi gerektirmektedir. Bor bilesiklerine yeni kullanim alanlar1 ya da mevcut
kullanim alanlarma yeni bor bilesikleri gelistirerek, bor bilesiklerinin kullaniminin
yaygin hale getirilmesi ve bor bilesikleri icin arastirmalar yapilmasi gerekliligi

ka¢inilmaz olmustur.

Bor, periyodik tabloda IITA grubunda yer alan, B simgesi ile gosterilen, atom numarasi
5, atom agirhg1 10,811 olan, iki kararli izotop; *°B(% 19,8) ve *'B (% 80,2)’den olusan,
metalle ametal arasi yariiletken 6zellige sahip bir elementtir. Tabiatta hi¢bir zaman
serbest halde bulunmaz. Dogada yaklasik 230 ¢esit bor minerali oldugu bilinmektedir.
Atomik ¢ap1 1,17 A, yogunlugu 2,34 gr/cm®, ergime noktas1 2300 °C ve kaynama
noktas1 4002 °C olan bor minerali genellikle baska elementlerle bilesikler halinde
bulunur. Oksijenle bag yapmaya yatkin olmasi sebebiyle pek ¢ok degisik bor-oksijen

bilesimi bulunmaktadir. Bor-oksijen bilesimlerinin genel ad1 borattir.

Bor’un ¢esitli metal veya ametal elementlerle yaptigi bilesiklerin gosterdigi farkl
ozellikler, bor bilesiklerinin bir¢ok endiistride kullanilmasina olanak saglamaktadir.
Bor, bilesiklerinde metal dis1 bilesikler gibi davranir, ancak farkl olarak saf bor, karbon
gibi elektrik iletkenidir. Kristalize bor, goriiniim ve optik 6zellikleri agisindan elmasa
benzer ve neredeyse elmas kadar serttir. Borun saf elementi ilk kez 1808 yilinda J. L.

Gay-Lussac ve Baron L. J.Thenard ile H. Davy tarafindan elde edilmistir.

Bor mineralleri ve bilesikleri ¢ok cesitli endiistri dallarinda ¢ok farkli malzeme ve
irtinlerin tiretiminde kullanilmaktadir. Baslica kullanim alanlari, cam endiistrisi,
yangina direngli malzemeler, sabun ve deterjanlar, kagit hamuru, gilibre ve tarimsal
ilaclar, metaliirji, manyetik malzemeler ve niikleer uygulamalardir. Niikleer alandaki
uygulamalarindan ornek verecek olunursa, atom reaktorlerinde borlu ¢elikler, bor
karbiirler ve titan bor alasimlaridir. Yaklasik her bir bor atomunun bir ndtron
sogurmasindan dolay1 paslanmaz borlu ¢elik, ndtron sogurucu olarak tercih
edilmektedir. Bu nedenle, atom reaktdrlerinin kontrol sistemleri, sogutma havuzlar1 ve

reaktoriin alarm ile kapatilmasinda bor kullanilmaktadir (Altun 2005).



Cinko borat, son yillarda alev geciktirici olarak kullanilan bir bor bilesigidir. Teorik
birlesimi, % 42,05 bor oksit (B203), % 37,45 ¢inko oksit (ZnO) ve % 14,50 kristal su
(H20) bigimindedir. Cinko borat, beyaz renkli ve nem ¢ekmeyen, toz bir {riindiir.
550°C civarinda ergime noktasmna sahip, 8-20 um pargacik boyutlu ve7,6 pH’l
malzemelerdir. Cinko boratlarin ¢ok genis kullanim alanlar1 vardir. Kullanilan yiizeyde
daha ileri yanmayi engelleyici ylizey tabakasi olusturarak malzemenin yanarak
komiirlesmesini yavaslatma 0Ozelligi nedeniyle alev geciktirici, duman bastirici,

korozyon geciktirici olarak polimerlerde ve kaplamalarda kullanilir.

Cinko borat bilesigine katki maddesi olarak nadir toprak elementlerinden Lantan (La)
secilmistir. Cilinkii nadir toprak elementlerinin bir malzemenin liminesans 6zelliklerini
gelistirdigi bilinmektedir. Lantan, periyodik sistemin III’ncii yan grubunda yer alir,
atom numarast 57 ve +3 degerliklidir. Elektron degisimi 5 ve 6’nci ydriingelerde
olmayip sadece 4’lincii yoriingeye elektron katilmasi ile olustugundan kimyasal karakter

bakimindan lantanitler birbirine ¢ok benzerler (Baykut 1993).

Bu c¢alismada, katkisiz ve La katkili ¢inko boratlarm TL ozellikleri ve radyasyon
dozimetresinde kullanilabilirligi incelenmektedir. Boratlarin TL 6zellikleri tizerinde,
1960 yillarindan itibaren ¢alismalar devam etmekte olup, 6zellikle son yillarda uygun
malzemelerin bulunmasi ile TL dozimetreler radyasyonla calisilan hemen hemen tiim

sektorlerde (agirlikli olarak da tip alaninda) yaygin olarak kullanilmaya baslanmistir.

Katkisiz ve % 1, % 2, % 3, % 4, % 5 ve % 10 oranlarinda La katkilanmis ¢inko borat
toz ornekleri (ZnB,0O,), nispeten kolay ve ucuz olan nitrik asit yontemiyle sentezlendi.
Bu yontemde baslangi¢ oksitleri ¢inko oksit (ZnO, 1 M),borik asit (H3BO3;, 1 M)ve
katkilanacak elementin oksidi (LayO3) belli bir sicaklikta nitrik asit buharlagincaya
kadar karistirildi. Istenilen katkilanmis ZnB,O,’1n olusmasi icin elde edilen toz drnek
farkli sicakliklarda tavlanarak en uygun tavlama sicakhigi belirlendi. Sentezlenen
orneklerin TL 6zellikleri, Rise TL/OSL DA-20 okuyucu sisteminde bulunan 40 mCi’lik
aktiviteye sahip “°Sr/°Y beta kaynagiyla 143 mGy - 60 Gy arasinda yapilan
ismlanmalarla belirlenmistir. Tim 6rneklere, 140 °C ve 2 °C/s 1sitma hizinda 6n-1sitma
islemi, 450 °C ve 5 °C/s 1sitma hizinda okuma islemi yapilmistir. Isima egrileri, diisiik

ve yiiksek radyasyon dozlar1 (143 mGy — 60 Gy arasinda) i¢in ayr1 ayr1 ¢izilmistir.



La katkili ¢inko borat toz drneklerin 151ma egrilerinde, yaklasik 200 °C’de (180 °C- 250
°C) dozimetrik pike sahip oldugu goriilmiistiir. Farkli beta dozlarinda 1sinlanan toz
orneklerin artan doz-cevap egrilerinin lineer oldugu gozlenmis veartan radyasyon
dozlar1 i¢in doz cevaplari, minimum 0&l¢iilebilir doz degerleri (Minimum Detectable
Dose, MDD) belirlenmistir. MDD degerleri % 1, % 2, % 3, % 4, % 5 ve % 10 La katkil
¢inko borat toz orneklerde sirasiyla 10 mGy, 50 mGy, 10 mGy, 10 mGy, 30 mGy ve 4
mGy olarak bulunmustur. Orneklerin liiminesans siddetlerinin diisiik radyasyon

dozlarinda kullanilabilme olasiligmin oldugu gosterilmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER
2.1. Liiminesans

Herhangi bir 151k yayimi, oncelikle atom ya da molekiiliin diisiik enerji seviyesinden
yiiksek enerji seviyesine uyarilmasina baghdir. Bu uyarilma enerjisi akkor teldeki gibi
1s1sal, ya da flioresan tiipteki gibi 1515al olmayan bir kaynaktan gelebilir. Bir maddenin
enerji sogurmasiyla uyarilan ve kararsiz hale gecen atom veya molekiilleri, kazandiklar
bu enerjiyi vererek temel hale donmek isterler. Bu enerji seviyesine donerken de fazla
enerjinin bir kismint 151k (genellikle goriiniir 151k, fakat UV ve IR’de olabilir) seklinde
disariya verirler. Isik agiga c¢ikarilmasiyla olusan bu olaya “liminesans” denir.
Yaymlanan 1s1gin dalga boyu, gelen radyasyonun degil liiminesans maddenin

karakteristigidir.

Liiminesans cesitleri, uyaric1 etkene gore adlandirilirlar. Ornegin, uyarma radyoaktif
isinlarla olusuyorsa radyoliiminesans, katot iginlariyla olusuyorsa katodaliiminesans,
katilar1 1sitarak uyarma yolu ile ortaya c¢ikan 151k yayilmasiyla oluyorsa
termoliiminesans denir. Eger liminesans 1s1masi, uyarmayla baslayip uyarma zamani
olan 10 s boyunca devam ederse floresans, uyarma kesildikten sonra (10® s’den sonra)
liiminesans 151ma bir miiddet daha devam ederse fosforesans olay1 gergeklesir (Chen ve
McKeever 1997). Yukarida belirtilen son ii¢ liiminesans olay1, 151k yayiliminin meydana

geldigi zaman 6lgegi bakimindan birbirinden ayrilir.

Floresans, maddenin radyasyon sogurmasindan sonra 10® saniyeden daha az bir siirede
151810 yayildigi yerdeki iiminesans olay1 olarak tanimlanabilir. Floresans olayi, yalnizca
madde {izerindeki uyarilma islemi devam ettirildigi siirece gergeklesir. Aksi takdirde
floresans olay:r durur. Floresans olayinin bitme zamani sicakliktan bagimsizdir.
Floresansin bitis zamani, uyarilms bir (e) enerji seviyesinden (g) taban enerji durumuna
gecis olasiligi ile belirlenir. Floresans olayi, enerji band modeli ile agiklanabilir ve

sicakliga bagl: degildir (Fonda 1939). Floresans olay1 Sekil 2.1°de gosterilmektedir.



Sekil 2.1. Floresans olay1

Fosforesans olay1, 10® saniyeden daha uzun bir siirede meydana gelir. Bu olay, uyarici
kaynak uzaklastirildiktan sonra da gozlemlenebilir. Bitis zamam sicakhiga baghdir.
Fosforesans olay1 bir elektron, taban enerji durumundan E elektron tuzagina (yar1 kararlh
durum) uyarildiginda gozlenebilir. Taban enerji durumundan uyarilmig enerji seviyesine
dogrudan bir gecis yoktur. Bir elektron uyarildiginda E’den uyarilmis enerji seviyesine
gecerek buradan taban enerji seviyesine donerken bir foton yayar. Boylece fosforesans
olay1 gerceklesmis olur. Bu yaymim tuzak durumunda hicbir yiik kalmayincaya kadar

azalan bir yogunlukla devam edecektir. Fosforesans olay1 Sekil 2.2°de gosterilmektedir.

Sekil 2.2. Fosforesans olay1

Kisa bir gecikme zamani i¢in (10*den daha az bir siirede) floresans ve fosforesans
arasindaki farki ayirt etmek zordur. Eger sistem daha yiiksek bir sicakliga yiikseltilirse
E’den uyarilmis seviye’ye gecis, artan bir oranda meydana gelecektir. Sonugta
fosforesans daha parlak olacaktir ve tuzak durumunun daha hizli azalmasindan dolay1
fosforesansin bitis zamami daha hizli olacaktir. Bu nedenle, artik fosforesans

termoliiminesans olarak adlandirilir (Mc Keever 1983).



2.2. Termoliiminesans (TL)

Termoliiminesans maddesi, radyasyona (iyonlastirici, goriiniir 151k, UV vs. ) maruz
kalma siiresince enerjiyi sogurur ve 1sitilana kadar bu enerjiyi depo eder. TL’nin teorik
aciklamasi elektron band teorisine dayanir ve TL maddeleri kristal yapili yalitkanlar ya
da yariletkenlerdir. En basit modele gore (bir tuzak-bir merkez modeli) ideal bir
kristalde elektronlar iletkenlik bandindan yasak band araligiyla ayrilan valans bantlarmi
isgal ederler. Gergek bir kristalde ¢esitli kusurlar iyonlastirict radyasyonun ya da
orgiideki safsizliklarim sonucu olarak meydana gelir. Her iki durumda da elektronlar
"yasak" enerjilere sahip olabilirler. Elektronlarin valans bandindan iletkenlik bandina
uyarilmasi, valans bandinda holler kalirken, 1sinlama sonucu olarak meydana gelebilir.

Bazi1 holler ve elektronlar 151k yayimiyla tekrar birlesebilir (radyoliiminesans).

TL metodu, tuzak ve Himinesans merkezi igerdigi i¢in karmasiktir. Yalitkan ya da
yariiletken oda sicakliginda ya da diisiik sicakliklarda iyonlastirici radyasyona maruz
kaldig1 zaman, elektron valans bandindan iletkenlik bandina gecer. Bu valans bandinda
bir bosluk brrakir. Her iki gesit tasiyici tekrar yeniden birlesene ya da kat1 kristaldeki
orgii kusurlarinda tuzaklanana kadar kendi bantlarinda hareketli hale gelir. Bu orgii
kusurlar1 TL yonteminde ¢ok kritik bir rol oynar. Tuzaklanmis elektronlar, oda
sicakliginda depolandigi zaman uzun bir siire olduklar1 gibi kalirlar. Bunlar kristal
isitildigit zaman elektrona verilen yeterli enerjiden dolayr serbest kalabilirler. Bu
elektronlar hol i¢eren uygun yeniden birlesme merkezleriyle 151k yayimiyla birlikte
tekrar birlesene kadar kristal katida hareket edebilirler. Isinlamadan sonra kristalden
uyarmayla bu 1g1k yayimi yontemi "termal olarak uyarilmis yontem" ya da kisaca
"termoliiminesans" admi alir. Bu agiklamada TL’nin {iretimi i¢in {ic ana madde

bulunabilir.

[Ik olarak madde yaltkan ya da yariiletken olmalidir. Metaller liiminesans &zellik
sergilemezler. Ikinci olarak madde radyasyona maruz kalma siiresince belirli bir siire
enerjiyi sogurmalidir. Ugiincii olarak liiminesans yayimi maddeyi isitarak saglanmalidir.
Ek olarak bu ifadelerden ¢ikarilamayan, su an mevcut olan TL’nin bir 6nemli 6zelligi
daha vardir. Isik yaymmini saglamak i¢in madde isitildigi zaman, Ornegi basitce

soguttugumuzda ve tekrar 1sittigimizda maddede tekrar 1s1ma olmaz.



Tekrar Himinesans 0&zellik gostermesi i¢in madde tekrar radyasyona maruz
birakilmalidir. Boylece sicakligi yiikseltmek tekrar 1s1k yaymmi iiretecektir (Tugay
2008).

2.2.1. ilk basamak: 1s1nlama

Iyonlastirict radyasyona maruz kalan kristalin valans bandindaki elektron uyarilarak
iletkenlik bandina geger. Iletkenlik bandinda ¢ok kisa bir siire kalip iki band arasindaki
yasak bolgede bulunan tuzaklar tarafindan hapsolur. Bu tuzaklarda hapsedilmis
elektronlar eger kristalin sicaklig1 sabit kalir ya da azalirsa bu tuzaklardan kurtulamaz
ve uzun siire burada kalabilir. Radyasyona maruz kalan elektronun tuzaklanmasi Sekil

2.3’te goriilmektedir.

ILETiIM BANDI
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Sekil 2.3.Bir kristalde radyasyona maruz kalma sonucu elektron tuzaklanmasi

Yasak bolgede bulunan bu tuzaklar ya kristalin kendi yapisindan kaynaklanan hatalardir
ya da sonradan kristale sokulan safsizliklardan kaynaklanir. Bu tuzaklarda hapsedilmis

elektronlar, tutulu kaldig siirece depolanmis olan radyasyonu temsil eder (Keser 2005).
2.2.2. ikinci basamak: 1sitma

Eger kristal 1sitilirsa, tuzaklarda tutulan elektronlar tuzaklardan kurtularak iletkenlik
bandina oradan da valans bandma (ilk konumuna) donerken 151k yayilimi yaparlar.

(Keser, 2005).Bir kristalin liiminesans mekanizmasi Sekil 2.4’te goriilmektedir.



ISI YA DA ISIK

Sekil 2.4. Bir kristalin liiminesans mekanizmasi

2.2.3. Birinci, ikinci ve genel mertebeden TL kinetigi

Birinci derece Kkinetik: Randall ve Wilkins’e gore bir kristalde elektronlarin tuzaklardan

kacma olasilig1 matematiksel olasilik teorilerindeki bagmtilarla ifade edilebilmektedir.

Bu varsayimlar,

oElektronlar serbest kalmasin diye, yeteri kadar diistik bir sicaklikta fosforun

radyasyona tutulmasi.

® Sabit bir sicaklik oraninda yiikselen 1sitma.

®Tuzaktan kurtulan elektronlar tekrar ayni tuzaklara yakalanmadan yeniden birlesirler.

Randall ve Wilkins, tuzaklardan kurtulan elektronlarin tekrar tuzaklanamadigi birinci
mertebe 151may1 (tek molekiiler model) dikkate alan termoliiminesans teorisini
kurmuslardir. TL teorisini belirleyen esitlik, denklem 2.1°de verilmistir.

I(t)= dn 7T
T A f 2.1)
Burada E,aktivasyon enerjisi veya tuzak derinligi (eV); k, Boltzmann sabiti (eV K™); T,
mutlak sicaklik (K): s, frekans faktorii (s*) ve n, belli bir t zamanda tuzaklanan

elektronlarm konsantrasyonu (m®) dur.



Ikinci_derece kinetik: Tuzaklardan ¢ikan elektronlarin yeniden birlesme olasiligim,

tekrar tuzaklanma olasiligina esit oldugu varsayimindan yola ¢ikan Garlick ve Gibson
(1948), Randall ve Wilkins modelinde enerji ve frekans faktorii belirleme yonteminden
farkli yontemler izleyerek hesaplamiglardir. Asagida denklem 2.2°de verilen iKinci
dereceden kinetik ifadesi, yeniden tuzaklanmanin baskin oldugu bir durumu tanimlamak

icin kullantlir.

dn n? E

It)=— i Fse kT 2.2)

Burada N, toplam tuzak konsantrasyonudur.

Genel mertebe kinetik; Deneysel yontemle ¢alisan ve genel mertebe kinetigi adi verilen

TL teorisi, birinci ve ikinci mertebe teorik ¢alisma egrilerine deneysel 1s1ma piklerinin
uymadigr durumlarda kullanilmak iizere gelistirilmistir. Genel mertebeden kinetikte,
tuzaklarin enerji seviyelerinin tek oldugu diisiincesi ele alinir (Habiboglu 2008). Genel

mertebe Kinetik ifadesi denklem 2.3’te verilmistir.

1) = dﬂ,_ h{%
T 't (2.3)

Burada b, kinetik mertebe; s, genel mertebe kinetigi icin etkin 6n-eksponansiyel

faktoridiir.
2.3. Termoliiminesans Dozimetre (TLD)

Calisirken veya tedavi esnasinda radyasyona maruz kalan kisilerin ne kadar radyasyona
maruz kaldiklarinm belirlenmesinde kullanilan cihazlara dozimetre denir. Dozimetreler,
tim radyasyon uygulama islemlerinde doz ve doz hizinin belirlenmesi amaciyla
kullanilmaktadir. Cesitli radyasyonlardan dokularin sogurdugu enerjiyi ve dozu
hesaplamak oldukc¢a giictiir. Ancak maruz kalinan X veya gama dozunun yaklasik bir
degeri Olgiilebilmektedir. Genelde bu amagla radyasyonun iyonlastirict 6zelliginden

yararlanilarak yapilmis ¢esitli dozimetreler kullanilir.
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Bu cihazlarin bir kismi kisinin aldig1 radyasyon dozlarini dogrudan dogruya okumay1
miimkiin kilarken; diger bir kism1 doz okumalar1 ek bir cihaza ihtiyag gosteren, belirli
bir zaman araliginda alman toplam radyasyon dozunu oOlgen cihazlardir.
Termoliiminesans dozimetreler son zamanlarda gittikce gelisen Onemli dozimetre
tiirlerindendir. TLD’ler, uzun bir doz menziline sahiptir. Doza orantili cevaplar verirler
ve tekrar tekrar kullanilabilirler. Hacimce kiicik olmalar1 nedeniyle kolay
degerlendirilebilirler. Sakincalarindan bazilar1 ise, okuma islemi detektor lizerindeki doz
etkisini sileceginden her doz bir kez okunur. Bu nedenle, detektorlerin her doz Slglim
periyodu Oncesi sifirlanmasi gereklidir. Ayrica sicaklik, nem ve 1s18a duyarhdir. Diger
dozimetre tiirleri olarak, film dozimetresi, cep dozimetresi ve OSL (Optik uyarmali
liiminesans) dozimetresi siralanabilir. Radyasyon dozimetresinde kullanilan baslica

dozimetre ¢esitleri Sekil 2.5°te gosterilmektedir.

OsL

Sekil 2.5. Dozimetre tiirleri

2.3.1. Isima egrisi

Kat1 bir malzeme, genellikle yalitkan, diisiik bir sicaklikta iyonize radyasyonla
karakteristik olarak uyarilmaktadir. Bu asamanin sonunda Ornek, lineer bir 1sitma
hiziyla sitilir. Bu siire¢ “okuma (readout)” asamasidir. Bu asamada sicaklik, derece
derece arttirilmaktadir ve sicakligin bir fonksiyonu olarak 1sik salinimi, 1518a duyarl bir
fotocogaltict tiip kullanilarak kaydedilir. Sicakligin fonksiyonu olarak salinan bu 151k,
“TL 1s1ma egrisini (glow curve)” ortaya ¢ikarir. Isima egrisinin altinda kalan alan,
tuzaklardan bosalan elektronlarin sayisi yani baslangicta uygulanan radyasyon miktari
ile orantilidir. Isima egrisinin sekli, bazilar1 Gist iiste binebilen bir veya daha fazla pikten

olusur (Akin 2009).
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2.3.2. Doz-cevap egrisi

Dozimetrik malzemeler genellikle bir ya da birden fazla 1s1ma egrisi verebilmektedir.
Isima egrilerindeki bu doruk noktalar1 ana yapidan ve icine katkilanan safsizliklardan
kaynaklanmaktadir. Doz cevabi, bir TL fosforun maruz kaldig1 radyasyon miktar1 (doz)
ile TL ¢iktist (pik yiiksekligi veya 1sima egrisi altinda kalan alan) arasindaki iligkidir
(Vij 1998). iyi bir TLD’nin, alman doz ile onu takip eden TL ¢iktis1 arasinda lineerlik
sergilemesi gerekir.

Dozimetre ayni1 zamanda ilgilenilen doz araliginda ¢ok duyarli olmali ve bu aralik
icinde herhangi bir doyum (saturasyon) belirtisi gostermemelidir. Genellikle 1s1ma
egrilerinde pek ¢ok pik sergileyen TL malzemeler, dozla lineer altr’liktan ziyade lineer
istli bir davranmig gosterirler, oysa tek pike sahip 1sima egrilerinin doz cevabi, doz
araligmin ortasma kadar hemen hemen lineer fakat biiyiik doz araliginda lineer alt1 olur.
Doygunluga yaklasan hem lineer iistii hem de lineer altr’lik durum, sirasiyla gereginden
az veya fazla dozun verilmesinden kaynaklanabilir (Akin 2009). Bir TL fosforunun

ornek doz-cevap egrisi Sekil 2.6’te gdsterilmektedir.

Doyum bélgesi

Alt
lineer

Ust
lineer

Termoliiminesans

1= Lineer Bolge
[ ]

Dl DZ
SogurulanDoz

Sekil 2.6. Bir TL fosforunun 6rnek doz-cevap egrisi

Radyasyonun sogurulmasini takip eden TL siddetindeki artig, pek ¢ok TL fosforu

tarafindan gosterilmektedir ve lineer Ustiiliik ile yakindan ilgilidir.
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Duyarlilik ve lineer istiiliik gibi problemlerin iistesinden gelmek i¢in, her 1ginlamadan
sonra fosforun tavlanmasi (sabit yiiksek sicaklikta isitma islemi) gerekir. Kusur
kararlilig1 tavlamadan sonra tekrar elde edilir ve boylece malzeme yeniden kullanim
icin hazir hale gelir. Tavlamadan sonra gergeklestirilen sogutma iglemi (sogutma hizi)

onemli bir degiskendir (Akin 2009).
2.3.3. Iyi bir TL dozimetresinin (TLD) ézellikleri

Bir fosforun iyi bir termoliiminesans dozimetresi olarak kullanilabilmesi i¢in asagida

siralanan ozelliklere sahip olmasi gerekir (Kaya 2009):

¢ Basit 1s1ma egrisi: Isima egrisi, liminesans siddetinin sicakliga bagl olarak

degisimini gdsteren bir grafiktir. [sima egrisinin altinda kalan alan, tuzaklardan
bosalan elektronlarin sayis1 yani baslangicta uygulanan radyasyon miktari ile
orantilidir. Dozimetre olarak kullanilacak bir fosforun tek bir tepeye sahip
olmas1 1s1ma egrisinin analizini kolaylastirdigi gibi, 6n 1sitma ve tavlama

islemlerini de sadelestirdigi i¢in tercih edilir.

+» Basit tavlama (firmlama) ve On i1sitma islemi: Fosforun tim tuzaklarinin

bosaltilmas1 amaciyla yapilan firmlama (yiiksek sicakliklara kadar 1sitma)
isleminin, 6zellikle rutin ¢aligmalarda, fosforun TL 6zelligini degistirmeyecek

bir sicaklikta ve kisa siirede gergeklestirilmesi gerekmektedir.

% Radyasyon verimi: Kullanilan fosforun foton kaynagi ile 1sinlanmasi sonucunda
elde edilen TL siddetinin ne kadar yiliksek oldugunun bir gostergesidir. Bir
fosforun yiiksek foton hassasiyetine sahip olmasi, onun diisiik radyasyon
dozlarinda yiiksek TL siddeti elde etmesi ve bdylece daha diisiik radyasyon
dozlarmin Olgiilebilmesi anlamini tasir. TL Olgiimlerinde kullanilan fosforun
hassasiyetinin tavlama ve On-doz islemleri ile arttirilabilecegi gozlenmistir

(Horowitz 1984, Goksu ve Hiibner 1997).

K/

AS

Lineer doz bagimliligi: Bir fosforun 1sima siddetinin radyasyon dozuna bagli

olarak degisiminin her bolgede lineer olmadig1 bilinmektedir (Aitken 1985).
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Bu nedenle calismada kullanilacak fosforun radyasyon dozuna bagimlilig1

incelenmeli ve bu bagimliligin lineer oldugu kisimda ¢aligilmalidir.

% Tekrar edilebilirlik: Termoliiminesans’ta kullanilan fosforlarm hassasiyeti,

tekrarlanan 1sitma ve radyasyon dozu uygulamalarinda degisim, bu nedenle bu
uygulamalar karsisinda fosfordaki hassasiyet artist minimum olmalidir. Bu, ayn1
zamanda ¢alismanin dogrulugunun kontroliinii ve karsilagilabilecek sorunlarda

tekrarmi saglayacaktir.

L)

» Foton enerji-doz bagimhiligr: Isinlamada kullanilan fotonun enerjisine bagli

olarak belirli bir doz degeri icin TL siddetinde gdzlenen farklilik o maddenin
enerji bagimlilig1 olarak tanimlanir. TLD’lerin en yaygin kullanildigi medikal
fizik uygulamalarinda, bir dokuda sogurulan toplam doz degeri s6z konusu
oldugundan kullanilacak fosforun da etkin atom numarasmin (Zewin) dokuya
esdeger olmasi gerekir. LiF veya BeO gibi fosforlarin etkin atom numaralari
dokuya esdeger (Zewin= 7,4) olduklar1 i¢in tercih edilirler (Horowitz 1984,
Furetta 2003, McKeever 1995).

¢ Giin 1s181ma karsi duyarsizlik: Bazi maddelerde 1518, elektronlar1 tuzaklardan

bosalttigi veya daha az derin tuzaklara tasidigi bilinmektedir. Kullanilacak
fosforun giin 151¢ma kars1 duyarsiz olmasi ya da bu duyarliligin dozimetrenin

dogru 6l¢limiinii engellemeyecek kadar diisiik olmas1 gerekmektedir.

«»» TL soniime ugramadan oda sicakliginda en az birkac ay depolanabilmesi: Bir TL

fosforunda o6zellikle s1g tuzaklarda bulunan elektronlar oda sicakliginda soniime
ugrayabilir. Bu durumda, fosforda depolanan radyasyon dozunda bir azalma
meydana gelir. Bu etkinin azaltilmasi i¢in fosfora kullanimdan 6nce 6n 1sitma
islemi uygulanabilir veya 1s1ma egrilerinin daha kararli bolgeleri dozimetrik

Olclim icin kullanilabilir.

% Kullanim uygunlugu: TL fosforlari, radyasyon dozu olgiilecek olan 6rnek

iizerine kolayca yerlestirilmesi, 1sitildiginda sicakligin homojen olarak yayilmasi
veya dozimetrinin alt seviyelerinden ¢ikan TL 1gimalarmin foton c¢ogaltict tiipe

ulagmasi gibi nedenlerle kii¢lik boyutlu yapilardir.
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2.4. Termoliiminesans Tle Tlgili Onceki Cahsmalar

Borlu bilesiklerin termoliiminesans oOzelliklerinin incelenmesine, ilk Schulman ve
arkadaslarinin ¢aligmasiyla 1967°de baslanmistir (Schulman ve ark. 1967). Daha sonra
ozellikle lityum ve magnezyum borlu bilesikler iizerine ayrntili TL incelemeleri

giiniimiize kadar siirmiistiir.

Furetta ve arkadaslar1 (1999), Dy ve Na ile katkilandirilmis magnezyum boratin baz1 TL
ozelliklerini incelemislerdir. Bu materyal i¢in TL cevabmin sogurulan dozla ¢ok iyi bir
lineerlik gosterdigini gozlemislerdir (Furetta ve ark. 1999). Liu ve arkadaslar1 (2006),
aktivator olarak Tm®*, Tb®" ve Dy*" ile katkilanmis SroMg(BOs), fosforlarini yiiksek
sicaklikta kati-hal reaksiyon metoduyla hazirlamislardir. Fosforlarin tiim TL egrilerinin
iki ayr1 pikten olustugu ve Dy3+ ile katkilandirilmis O6rnegin en giiclii TL siddeti
sergiledigi vurgulanmistir. Sr,Mg(BOs3),: 0,04 Dy fosforunun TL kinetik parametreleri
hesaplanmis ve iyonize radyasyon dozimetre materyali olarak kullanilabilecegi
dnerilmistir (Liu ve ark. 2006). Jiang ve arkadaslari (2007), Ce** katkili LiSr4(BO3)3 "1n
TL ve bazi dozimetrik karakterlerini rapor etmislerdir. Oda sicaklig ile 500°C arasinda
yaklasik 209°C°de sadece bir pik olustugunu ve 1 mGy ile 1 Gy doz araliginda ise TL
doz cevabmin lineer oldugunu belirtmislerdir (Jiang ve ark. 2007). Jiang ve arkadaslar1
(2010), LiSrBOs;: RE** (RE = Dy, Th, Tm ve Ce) polikristal érneklerini yiiksek
sicaklikta kati-hal reaksiyon metoduyla sentezlemislerdir. Farkli nadir toprak elementi
katkilamanin LiSrBO3; fosforunun termoliiminesansi iizerine etkisini tartismiglardir.
Ayni zamanda LiSrBOs: Tm*" fosforunun bazi dozimetrik ozelliklerini ve TL
karakterlerini ayrintili bir sekilde arastirmislardir. TL ve dozimetrik 6zelliklerinden bu
fosforun, kisisel dozimetri alaninda gamma-isin1 TL materyali olarak kullanilabilecegi

vurgulanmustir (Jiang ve ark. 2010).

Literatiire bakildiginda, lityum borat, magnezyum borat ve diger metal boratlarla ilgili
pek ¢ok c¢alisma bulunmaktadir. Malzemelerin hazirlanmasinda genellikle kati-hal
reaksiyon metodu kullanmilmistir. Fakat c¢inko boratlarm liminesans 0Ozelliklerinin
incelenmesiyle ilgili literatiirde az c¢aliyma bulunmakta olup nitrik asit yontemiyle

sentezlenmis orneklerine rastlanamamastir.
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Cinko boratlarin liiminesans Ozelliklerinin incelenmesi ile ilgili ¢caligmalar sunlardir;
Qiuhong ve arkadaslar1 (2006), % 1, % 3, % 5, % 7 ve % 9 oranlarinda Sm>*
katkilanmis Bi,ZnB,07 fosforlarni kati-hal reaksiyonu metoduyla sentezlemislerdir.
Liiminesans oOzellikleri ile soniimleme konsantrasyonlarmi, isisal sonliimlemeyi ve
yasam siiresini incelemislerdir. Li ve arkadaglar1 (2007), Tb katkili Zn(BO,), toz
6rneklerini kati-hal reaksiyon metoduyla hazirlanuslardir. Bu fosforlarm ®®Co gamma
kaynagiyla 1sinlandiktan sonra fotoliiminesansi, {i¢ boyutlu TL emisyon spektrumu ve
dozimetrik karakteristikleri incelenmistir. Deneysel sonuglardan Zn(BO3),:Tb 6rneginin
klinik dozimetre i¢in gamma-igin1 termoliiminesans dozimetre (TLD) materyali olarak
kullanilabilecegini belirtilmislerdir. Juan ve arkadaslar1 (2008), Dy katkili Zn(BO,);
fosforlarin toz Orneklerini yiiksek sicaklikta havada kati-hal reaksiyon metoduyla
hazirlamislar ve lLiminesans Ozellikleri ile dozimetrik karakteristiklerini IR,
fotoliiminesans ve TL yaymim spektrumlar1 yardimiyla rapor etmislerdir. Deneysel
sonuglardan Zn(BO,),:Dy fosforunun Klinik dozimetri i¢in gamma-1gin1 TLD materyali
olarak kullanilabilecegini belirtmislerdir. Son olarak da, Zheng ve arkadaslar1 (2009),
Eu®* ile katkilandirilmis (Zn(BO,),) nanokristal tozlarmi birlikte ¢oktirme metoduyla
hazirlamiglardir. Hazirlanan 6rneklerin X- 1sin1 liiminesans spektrumlarina bakilmistir.
Sonuglar incelendiginde, Eu®* katkisinin  liiminesans siddetini 6nemli Olgiide

yiikselttigini belirtmiglerdir.
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3. MATERYAL ve YONTEM
3.1. Ornek Hazirlamada Kullanilan Materyaller
3.1.1. Yiiksek sicakhk firim

Katkisiz ve La ile katkilanmis c¢inko boratlarin sentezlenmesinde kullanilmak {izere
isitma iglemleri, Protherm marka PLF 14/50/450 model elektrikli firmla yapilmistir.
Firin, Kanthal APM ve Kanthal A-1 kalite rezistans teller igermektedir. Isitma islemi
sirasinda siirekli olarak firmin sicakligi dijital olarak okunabilmekte ve maksimum 1400
°C sicakliga kadar ¢ikabilmektedir. Sicaklik hassasiyeti = 2 °C, giicii 3,85 kW ve tek
faza sahiptir. Istenilen maksimum sicakhik ve ayarlanan sicakliktaki bekleme siiresi
programlanabilmektedir. Isitma islemleri i¢in kullanilan yiiksek sicaklik firin1 Sekil

3.1°de gosterilmektedir.

Sekil 3.1. Yiiksek sicaklik firmi

3.1.2. Hassas terazi

Toz Orneklerin tartim islemi icin AND marka hassas terazi kullanilmistir. Terazi
minimum 10 mg, maksimum 210 mg hassasliga sahiptir. Tam otomatik kalibrasyonu

sayesinde, a¢ildiginda kendisini kalibre edebilmektedir.
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Deneysel calismada her bir toz O6rnek karisgimi 5 g olacak sekilde tartildi. Cihazin
hassasiyeti ve tekrarlanabilirligi 0,0001 g *dir. Tartim islemi i¢in kullanilan hassas terazi
Sekil 3.2°de gosterilmektedir.

Sekil 3.2. Hassas terazi

3.1.3. Manyetik kanstirici

Hazirlanan ¢inko borat toz karisiminin i¢cine 80 mL nitrik asit ¢Ozeltisi eklenerek
maniiel isletimli Cleaver marka 1siticili manyetik karistiricida kaynatildi. Karistirict 5-
380 °C’ye kadar ornegi 1sitabilme ve 60-1500 rpm’ye kadar 6rnegi karistirma hizina
sahiptir. Yiksek 1s1 rezistansi sayesinde, paslanmaz ¢elik tabaniyla giiglii asit ve baza
kars1 kimyasal rezistans1 yiiksektir. Orneklerin hazirlanmasinda kullanilan manyetik

karistiric1 Sekil 3.3°de gosterilmektedir.

Sekil 3.3. Manyetik karistirict
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3.1.4. Agat havan

Cinko borat orneklerinin toz hale getirilmesi i¢in agat havan kullanilmistir. Bu havan
cok sert bir malzemeden yapildigindan (moh skalasina gore 6,5 sertliginde) drneklerin
ogutiilmesi asamasinda bulasmayr minimuma indirmektedir. Aksi halde 6giitme iglemi
sirasinda kullanilan malzemelerin 6rnege karisma ihtimali s6z konusu olabilmektedir.

Ornekleri toz hale getirmek icin kullanilan agat havan Sekil 3.4’te gosterilmektedir.

Sekil 3.4. Agat havan

3.1.5. Hidrolik pres

Agat havanda ezilen toz 6rnekler, Specac marka hidrolik pres (max 15 MPa) ile pellet
yapilarak 700 °C, 800 °C, 900 °C’lik tavlama islemlerine maruz birakildi. Ornekleri
pellet yapmak i¢in kullanilan hidrolik pres Sekil 3.5’de gosterilmektedir.

Sekil 3.5. Hidrolik pres
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3.1.6. Elekler

Sentezlenen katkisiz ve farkli oranlarda katkilanmis ¢inko borat toz orneklerinin TL
Ol¢tim islemine gegmeden Once farkli tanecik boyutlarina ayrilmasinda Retsch marka
test elekleri kullanildi. Eleklerin boyutlar1 45 pm ile 250 um arasindadir. Deneysel
islemlerde kullanilan elekler Sekil 3.6’da gosterilmektedir.

Sekil 3.6. Elekler
3.2. Termoliiminesans (TL) Ol¢iim Sistemi
3.2.1. TL okuyucusu

TL okuyucularmin temelinde, Ornegin 1sitildigi 1sitma siiresince meydana gelen
istmanim  belirlenip toplandigi elektronik olarak 1s1ma verilerinin aktarildigr ve
goriintiilenerek kaydedildigi kisimlar bulunur. Olgme sistemi, foton gogaltic tiip (PMT)
ile elektronik sayicidan olusur. Okuma sisteminde kristalle PMT’nin fotokatodu
olduk¢a yakin alinmistir. Aksi takdirde 1s1k siddeti uzakligin karesiyle ters orantili
olarak azaldigindan 1sik verimi azalir. TL okuyucusunun en 6nemli kismi PMT olup

1s1manin akima doniismesini saglamaktir (Habiboglu 2008).

Sentezlenen ¢inko borat toz Orneklerinin &lciimleri, Ankara Universitesi, Niikleer
Bilimler Enstitiisiinde bulunan Rise TL/OSL okuyucu ile gergeklestirildi. Rise TL/OSL

cihazini olusturan pargalar Sekil 3.7° de sematik olarak gosterilmektedir.
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Fotogogaltici tiip
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Sekil 3.7. Risg TL/OSL okuyucunun sematik gdésterimi

3.2.2. Rise TL/OSL liiminesans okuyucu: model TL/OSL-DA-20

RiseTL/OSL cihazi tamamen bilgisayar kontrolliidiir. Bu kontroliin saglanabilmesi ve
elde edilen 6lgiim sonuglarmin analiz edilebilmesi i¢in sirasiyla “Sequence” ve
“Analyst” ad1 verilen iki program kullanilmaktadir. Otomatik 6l¢iim sistemi, 48 Grnegin
ayni anda oda sicakligindan 0,1°den 10 K/s’ye kadar ayarlanabilen sabit 1sitma
hizlarinda 700 °C’ye kadar 1sitabilir. Rise TL/OSL okuyucunun resmi Sekil 3.8°de

goriilmektedir.

Sistemin ana bilesenleri

e [s1k dedeksiyon sistemi,
» Liiminesans uyarim Sistemi (termal ve optik ),

e [sinlama kaynagidir.

Rise TL/OSL otomatik Olglim sistemi ile hem TL hem de OSL Olgiimleri
yapilabilmektedir. Isik dedeksiyon sistemi, PMT ve uygun optik dedeksiyon filtresinden
olugsmaktadir. Liiminesans uyarmm sisteminde, optik uyarim ve i1sitma bilesenleri

bulunur. Bu iki bilesen birlikte veya ayri ayr1 kullanilabilir. Sistemde birde dahili

%05r/°°Y beta 151nlama kaynag1 bulunmaktadir.
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Sistemde bulunan ornek tasiyiciya 48 tane Ornek yerlestirilebilmekte ve Ornek
yerlestirme konumlarinm aras1 17 mm’dir. Uygulama programi kullanilarak her 6rnek
icin farkli 1s1nlama, okuma prosediirii kullanilabilir. TL 6l¢timleri saf azot akimi altinda

yapildig1 gibi, vakumlu ortamda da alinabilir.

Sekil 3.8.Risg TL/OSL 6l¢iim sistemi

Risg TL/OSL Sistemi iki tiniteden olusur.
1) Okuyucu (Reader) Unitesi: Orneklerin yerlestirildigi, termal ve optik olarak

uyarildigi, dedekte edildigi ve radyasyon kaynagi ile 1sinlandigi tinitedir.

2) Kontrol (Controller) Unitesi: Sistemin elektronik kontrol kismmi olusturur.

Programlar ile okuyucu arasinda koprii gorevi goriir ve 6rnekler i¢in hazirlanan dl¢tim
parametrelerinin uygulanmasini saglar. Yiiksek voltajin uygulanmasi, vakum ortaminin
saglanmasi, Ornek tasiyicisinin agilmasi ve kapanmasi kontrol {nitesi tarafindan

yapilmaktadir.
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Sistem, standart bir bilgisayara kurulan iki program ile ¢alisir. ilk program, cihazin basit
testlerinin yapilmasini saglayan “Kontrol (Control) Program1”, diger program ise dlglim
parametrelerinin her 6rnek i¢in ayr1 ayr1 girilebildigi “Sequence Editor” programlaridir

(Sekil 3.9).

RS-232
Seri kablo

Kullanic1 Bilgisayar | «——|  Kontrol Unitesi ——»| TL/OSL Okuyucu

586 tabanl PC
32 MB flash disk
32 MB RAM

Sekil 3.9. Risg TL/OSL okuyucunun sematik sablonu
3.2.3. Foton ¢ogaltic tiip (PMT)

Liiminesans yayilimi, foton cogaltici tiip(PMT) ile dedekte edilir. PMT deki 1s18a
hassas olan kisim katottur. Katot, genellikle foto-yayici madde olan CsSb ve diger
bialkali karigimlardan olusur. Fotokatotta az sayida (gelen foton sayisindan az)
yayinlanan elektronlar dinot denilen bir dizi elektrotla ¢ogaltilir ve odaklanirlar.
Dinotlar, bir yiiksek voltaj kaynagi tarafindan iiretilen bir voltaj zinciri ve bir dizi voltaj
boliiciileriyle birlestirilmistir. Katottan saliman elektronlar birinci dinota c¢ekilir ve
cogaltilir. Birbirini takip eden her dinot bir 6ncekinden daha yiiksek potansiyeldedir.
Tipik bir tiipte 10 veya 14 tane dinot vardir. Komsu dinotlar arasindaki tipik potansiyel
farki yaklasik 100 V’dir ve boylece elektronlar dinotlara 100 eV’lik enerji ile ¢arparlar.
Dinotlar ikincil elektron yaymlanmasimin yiiksek olasilikli oldugu bir maddeden yapilir;
bir elektron salinmasi i¢in 2-3 eV yeterli olabilir, boylece elektron sayisinda 30-50
carpan1 kadar bir kazan¢ saglanabilir. Ancak elektronlar, madde i¢inde rastgele
dogrultularda yaymlandiklar1 i¢in ylizeyde az sayida elektron yayinlanacaktir. Her
dinotdaki artis, voltaj farkina bagl oldugu icin yiiksek voltajdaki herhangi bir degisme
cikis pulslarindaki degisimlere neden olacaktir; bu yilizden yiiksek voltaj kaynaginin
kararli olmas1 gereklidir (Krane 2006).

Risg TL/OSL okuyucu i¢indeki standart PMT’lerde, bialkali EMI 9235QB tiip

kullanilir. Maksimum dedeksiyon verimi 200 nm ile 400 nm arasindadir.
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Sistemde, ornek ile katot arasindaki mesafe 55 mm’dir ve dedeksiyon kat1 agis1 yaklasik
0,4 steradyandir. PMT’nin 151k dedeksiyon sistemi, uygun algilama filtrelerini igerir.
Isik dedeksiyon sisteminin ana bilesenleri PMT ve uygun optik filtrelerdir. Bu filtrelerin
kullanim amaci, sagilan 15181 PMT’ye ulasmasimi engellemek ve spektral dedeksiyon
penceresi olusturmaktir. Uyarma 1s1gmimn siddeti yayilan 1s131n siddetinden yaklasik 102
kat daha biiyiiktiir. Bu nedenle yayilan lLiminesansin olgiilebilmesi i¢in, uyarimda
kullanilan 15181 PMT’ye ulagimimin uygun optik filtrelerle engellenmesi gerekir. Rise
TL/OSL okuyucuda, asagidaki ii¢ tip filtre bulunmaktadir. Bu filtreler Sekil 3.10°da

gosterilmektedir.

Sekil 3.10. TL okuyucu sisteminde bulunan filtreler

1. Hoya U-340 (7,5 mm kalinhiginda, g = 45 mm)
2. Schott BG 39 (2 mm kalinhiginda, ¢ = 45 mm)
3. Corning 7-59 (4 mm kalinhiginda, g = 45 mm)

3.2.4. Beta (P) radyasyon kaynag

%05r/2%Y  beta isinlayici, Ornek karuselinin {izerinde yer alir. Isinlayici, piring
malzemeden yapilmistir ve dis ¢ap1 10 mm’dir. Iki tarafindan 20 mm’lik ve iizerinden
40 mm’lik kursun zirhla ¢evrelenmistir. Dis ¢cap1 222 mm olan bir aliiminyum emniyet
basligi, 1smlayiciyr ve kursun zirhi 6rter. Kaynak siddeti, genellikle yaklasik olarak 1,48
GBq’dir. Kaynak maksimum enerjisi 2,27 MeV olan beta pargaciklari yayar. Yari-omrii
30 y1l ve aktivitesi ise 1,48 GBq (40 mCi)’dir. Kaynagin altinda 7 mm mesafede tutulan

bir kuvars 6rneginin aldig1 doz saniyede 143 mGy’dir.
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0,125 mm’lik bir berilyum penceresi 1sinlayiciyla 6rnek odasi arasina yerlestirilmistir.
Bu pencere vakum ara yiizeyi olarak islev gormektedir. *°Sr/*®Y beta kaynagi pnomatik
(hava basinciyla ¢aligan) bir kapaga sahip kursun blok igine yerlestirilmistir. Kaynak
basingli havayla kontrol edilen donen bir paslanmaz gelik tekerin igine yerlestirilmistir.
Bu diizenek aracilig: ile kaynagi kapali pozisyondan agik pozisyona getirmek 0,11 s
siirmektedir (Markey ve ark. 1997). Kaynak kapali oldugu zaman tekerlek 180 °C
doner, boylece kaynak ucu direkt karbon sogurucuya yonelir. Bu sistem ile 6rnek, en az
1 saniye siiresince 1sinlanabilmektedir. Beta kaynagmin sematik gorintiisi Sekil
3.11°de verilmektedir. 48 orneklik numune tablasindaki iki komsu 6rnegin merkezleri
arasmdaki mesafe 17 mm’dir. Bu yakin konumlanma, bir 6rnegin isinlanmasi sirasinda
komsu 6rneklerin de belli bir miktar doz sogurmalarma yol agmaktadir. Bu olay 1sinlama

capraz-etkisi olarak adlandirilir ve TL 6lglimiine ¢ok az etkisi vardir.

Kursun zirh

Piring kaplama

Karbon
sogurucu

Doner
tekerlek
\A

90g, 90y
kaynagi

Berilyum pencere

Sekil 3.11.%°Sr /*°Y beta 1sinlayicinin sematik goriintiisii

3.2.5. Isisal uyarilma sistemi

Isitict ve kaldirma mekanizmas: PMT altinda yer alir. Isiticinin iki fonksiyonu vardir;

birincisi drnegi 1sitmak, ikincisi ise 6rnegi 6l¢iim pozisyonuna getirmektir.
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Bu sayede LED’lerden (Light Emitting Diode kelimelerinin kisaltilmis halidir ve “is1k
yayan diyot” anlamma gelir) gelen 151k, Ornegi aydimnlatirken daha az dagilmaya
ugramakta ve drnekten ¢ikan liminesans 15181 da daha az kayipla PMT ye ulagmaktadir.
Isitict azot gazi kullanilarak sogutulur ve ayni zamanda azot akisi isiticiyr yiiksek
sicakliklarda oksitlenmeden de korumaktadir. Cilinkii hizli sogumanin gergeklesmedigi

durumda 6rneklerin TL hassasiyetinde bir azalma meydana gelmektedir.

Sekil 3.12.a) Isiticinin 6lgiim pozisyonundaki resmi, b) Karuselinde yerlestirildigi a) ile
ayni 1siticinin resmi

3.3. Ornek Hazirlanmasi ve Deneysel Asamalar
3.3.1. Ornek hazirlama asamalan

Cinko borat toz &rneklerinin sentezlenme islemi, Uludag Universitesi, Fen-Edebiyat
Fakiiltesi, Fizik Bolimii, Termoliiminesans Arastirma Laboratuvarinda (TL-Lab.)
hazirlandi. Katkilama islemi i¢in yiiksek degerlikli nadir toprak elementlerinden Lantan
secildi. Ciinkii nadir toprak elementlerinin bir malzemenin TL 6zelliklerini gelistirdigi
bilinmektedir. Cizelge 3.1’de, 6rneklerin hazirlanma isleminde kullanilan asamalar

goriilmektedir.

Cizelge 3.1. Orneklerin hazirlanma siralamasi

¢ Cozelti hazirlama (80 mL nitrik asit)
¢ Kurutma (80 °C, ~ 6-7 sa)

¢ Tavlama (450 °C)

¢ Pellet yapma (3 Ton)

¢ Sinterleme (700 °C, 800°C, 900°C)
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Katkisiz ve (% 1 - % 10) oranlarinda La katkilanmis ¢inko borat bilesikleri nitrik asit
yontemiyle sentezlendi. Borlu bilesiklerle ilgili Onceki arastirmalar incelendiginde
genellikle kati-hal tepkime yontemiyle sentezlendigi gdrilmiistiir. Yapilan ¢aligmada
kullanilan nitrik asit yontemi, ¢inko borat bilesiklerinin olusturulmasinda ilk kez

kullanilmastir.

Katkisiz ve La katkilanmis ¢inko borat toz Orneklerinin hazirlanmasinda asagidaki

kimyasal reaksiyonlar sirastyla kullanilmistir.

Zn0 + 2H;B0; — ZnB,0, + 3H,0 )
47n0 + 8H3B03 + 2Lazo3 d 4‘ZnLaB204 + 12H20 + 302 (2)

Toz seklindeki ¢inko oksit (ZnO) ve borik asit (H3BOs3), malzemenin 5 g igin sirasiyla
1,9846 g ve 3,0154 g agirhiginda stokiyometrik oranlarda hassas terazi aracihigiyla
tartildi. Toz karisim 250 mL’lik bir cam beher igerisine koyuldu ve {izerine 80 mL nitrik
asit eklendi. Bu ¢ozelti nitrik asit buharlasicaya kadar 80 °C’ye ayarlanmig manyetik
karistiricida isitilarak karistirildi. Kuru bir 6n madde elde ediline kadar karistirma
devam edildi. Elde edilen bu madde, etil alkolle birlikte nispeten ince bir toz elde
edilinceye kadar yaklasik 15 dk agat havanda ogiitiildii. Bu toz porselen potalara
konularak, olasi organik bilesenleri armdirmak icin 5 saat siireyle yliksek sicaklik
firmimda 450 °C’de tavlandi. Tavlanan toz drnekler tekrar agat havanda ezilip, hidrolik
preste 3 Ton’luk basmg altinda pellet haline getirildi. Pelletler ayr1 ayr1 porselen
potalara yerlestirilerek, dnce 700 °C’de 2 saat sinterlendi ve sonra oda sicakligina kadar
sogumaya birakildi. Soguyan pelletler firindan ¢ikarilip agat havanda tekrar ogiitiilerek
plastik tiiplere yerlestirildi. Ayni islemler diger potalara koydugumuz pelletler igin
sirastyla 800 °C ve 900 °C’de tekrarlandi. Kullanilan deneysel yontemin resimlerle
anlatimi Sekil 3.13te verilmektedir. % 1, % 2, % 3, % 4, % 5 ve % 10 La katkili ¢inko
borat toz Ornekleri de benzer sekilde, uygun oranda baslangic materyali alarak ve
karisima % 1 mol La,Os eklenerek hazirlandi. Laboratuvarda iiretilen tiim Orneklerin

hazirlanma agsamalar1 Cizelge 3.2°de tablo halinde gosterilmektedir.
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Baslangi¢ 5 g tartilmis toz 80 mL nitrik asit Hazirlanan ¢6zeltinin

malz_emelerin hassas orneklerin 250 mL’lik cozeltisi manyetik karigtiricida
terazide tartilmasi cam beher igine kurutulmast
konulmasi

Yiiksek sicaklik firininda tavlama islemi Agat havanda dgiitme islemi

3Ton’luk basingla presleme

Sekil 3.13.0rneklerin hazirlanma asamalar:

28



Cizelge 3.2.Sentezlenen tiim 6rneklerin hazirlanma asamalar1

Kod Ad1 Katkilanan Tavlama Tavlama Pellet Sinterleme Sinterleme
Bilesik sicakhigi siiresi basinci sicakhigr (°C) siiresi (sa)
Q) (sa) (Ton)

ZnB1 ZnB,0, 450 5 - - -
ZnB2 ZnB,0, 450 5 3 700 2
ZnB3 ZnB,0, 450 5 3 800 2
ZnB4 ZnB,0, 450 5 3 900 2
ZnLal ZnLa;B; 450 5 - - -
ZnlLal7 ZnlLa;;B, 450 5 3 700 2
ZnlLal8 ZnlLa;gB; 450 5 3 800 2
ZnLal9 ZnlLaeB; 450 5 3 900 2
ZnLa2 ZnLa,B; 450 5 - - -
ZnlLa28 ZnlLayB; 450 5 3 800 2
ZnlLa29 ZnLayB; 450 5 3 900 2
ZnLa3 ZnlLasB, 450 5 - - -
ZnlLa38 ZnlLagB; 450 5 3 800 2
ZnlLa39 ZnlLagB; 450 5 3 900 2
ZnLa4 ZnLa,B; 450 5 - - -
ZnlLa48 ZnLaygB; 450 5 3 800 2
ZnLa49 ZnlaygB, 450 5 3 900 2
ZnLa495 ZnlaygsB, 450 5 3 950 2
ZnlLa57 ZnlLas;B; 450 5 3 700 2
ZnLa58 ZnlasgB, 450 5 3 800 2
ZnLa59 ZnlasgB, 450 5 3 900 2
ZnLa595 ZnlLasB, 450 5 3 950 2
ZnLal07 ZnlLa;oBy; 450 5 3 700 2
ZnLal08 ZnlLa;oByg 450 5 3 800 2
ZnLal09 ZnLa;oBo 450 5 3 900 2

Deneysel asamalarin takibini kolaylastirmak i¢in her bir 6rnek, hazirlanma prosediiriine
gore kodlandirildi. Cizelge 3.3’te, hazirlanan 25 6rnegin listesi ve laboratuvar kodlar1

verilmektedir.
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Cizelge 3.3.0Orneklerin listesi ve laboratuvar kodlar1

Kod Ad1 Aciklama
ZnB1 Katkisiz ¢inko borat toz 6rnegi
ZnB2 700 °C’de sinterlenmis katkisiz ¢inko borat 6rnegi
ZnB3 800 °C’de sinterlenmis katkisiz ¢inko borat 6rnegi
ZnB4 900 °C’de sinterlenmis katkisiz ¢inko borat 6rnegi
ZnLal % 1 La katkili ¢inko borat toz 6rnegi
ZnLal7 700 °C’de sinterlenmis % 1 La katkili ¢inko borat érnegi
ZnLal8 800 °C’de sinterlenmis % 1 La katkili ¢inko borat érnegi
ZnLal9 900 °C’de sinterlenmis % 1 La katkili ¢inko borat drnegi
ZnLa2 % 2 La katkili ¢inko borat toz 6rnegi
ZnLa28 800 °C’de sinterlenmis % 2 La katkili ¢inko borat érnegi
ZnLa29 900 °C’de sinterlenmis % 2 La katkili ¢inko borat érnegi
ZnLa3 % 3 La katkili ¢inko borat toz 6rnegi
ZnLa38 800 °C’de sinterlenmis % 3 La katkili ¢inko borat drnegi
ZnLa39 900 °C’de sinterlenmis % 3 La katkili ¢inko borat drnegi
ZnLa4 % 4 La katkili ¢inko borat toz 6rnegi
ZnLa48 800 °C’de sinterlenmis % 4 La katkili ¢inko borat drnegi
ZnLa49 900 °C’de sinterlenmis % 4 La katkili ¢cinko borat drnegi
ZnLa495 950 °C’de sinterlenmis % 4 La katkili ¢cinko borat érnegi
ZnLa57 700 °C’de sinterlenmis % 5 La katkili ¢inko borat érnegi
ZnLa58 800 °C’de sinterlenmis % 5 La katkili ¢inko borat érnegi
ZnLa59 900 °C’de sinterlenmis % 5 La katkili ¢cinko borat érnegi
ZnLa595 950 °C’de sinterlenmis % 5 La katkili ¢cinko borat érnegi
ZnLal07 700 °C’de sinterlenmis % 10 La katkili ¢inko borat drnegi
ZnLal08 800 °C’de sinterlenmis % 10 La katkili ¢inko borat drnegi
ZnLal09 900 °C’de sinterlenmis % 10 La katkili ¢inko borat drnegi

3.3.2. Deneysel asamalar

Sentezlenen ¢inko borat toz 6rnekler, iri tanecik (coarse grain)yontemiyle TL 6lglimiine
hazirlandi. Toz Ornekler 10 mg olacak sekilde tartildi ve 45 pm — 250 pm
boyutlarindaki test elekleri yardimiyla elendi. Caligmada 45 pm’den biiylik olan toz
ornekler kullanildi. Elenen toz ornekler, Ol¢iimde kullanilan paslanmaz ¢elikten
yapilmig karusele uygun celik kaplarin (planget) iizerine yerlestirildi. Kaplarin
iizerindeki toz tanecikleri homojen olarak dagitildi. Hazirlanan ¢elik kaplarm tizerindeki

ornekler dlciim icin 48 ornek alabilen karusele konuldu. Orneklerin TL 6lciimiine

hazirlama asamalar1 Sekil 3.14°te gOsterilmistir.
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10 mg tartilds

T —>

450 °C, 700 °C, 800 °C, 900 °C’de Hassas terazi
sinterlenen ¢inko borat toz
ornekleri

45 pm’nin istiindeki
toz ornekler kaplara
yerlestirildi

Paslanmaz cgelikten yapilmis

karusele uygun kaplar (planset) 45 pm ile 250 pm arasindaki

test elekleri

Sekil 3.14. Olciim islemine hazirlama asamalar1
Olgiim isleminde kullanilan deneysel parametreler asagida liste halinde verilmektedir:

* Beta kaynagi1 doz hizi: 143 mGy.s™

* Kullanilan optik filtreler: BG-39, CN 7-59

« On-1s1tma sicakhigi: 140 °C, 2 °C/s

* TL okumalar1: 450 °C, 5 °C/s.

* Isinlanan radyasyon doz degerleri: 143 mGy, 715 mGy, (1,43 Gy), (14,3 Gy), (15 Gy),
(30 Gy), (60 Gy).

TL 6l¢limii sirasinda programin uyguladig: tiim deneysel analiz islemleri tablo halinde

Cizelge 3.4’te verilmektedir.
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Cizelge 3.4.TL 6l¢limii sirasinda uygulanan deneysel analiz islemleri

ORNEK Akis Uygulanan Islemler
No No

1-25 1 Dogal Doz, TL, 450 °C, 5 °C/s
1-25 3 1 s beta, TL, 140 °C, 2 °C (on-1sitma)
1-25 4 TL, 450 °C, 5 °C/s

1-25 6 5 s beta, TL, 140 °C, 2 °C (6n-1sitma)
1-25 7 TL, 450 °C, 5 °Cls

1-25 9 10 s beta, TL, 140 °C, 2 °C (6n-1sitma)
1-25 10 TL, 450 °C, 5°C/s

1-25 12 105 s beta, TL, 140 °C, 2 °C (6n-1s1tmay)
1-25 13 TL, 450 °C, 5°C/s

1-25 15 210 s beta, TL, 140 °C, 2 °C (6n-1sitma)
1-25 16 TL, 450 °C, 5°C/s

1-25 18 420 s beta, TL, 140 °C, 2 °C (6n-1sitma)
1-25 19 TL, 450 °C, 5°C/s
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4. BULGULAR

4.1.XRD Analiz Sonuc¢lan

X-Ismi1 Kirinim yontemi (XRD), her bir kristal fazin kendine 6zgii atomik dizilimlerine
bagl olarak, X-isinlarim1 karakteristik bir diizen igerisinde kirmasi esasina dayanir.
Cinko borat orneklerinin tam olarak sentezlenip sentezlenmediginin anlagilmasi igin,
ODTU Merkez Laboratuvarinda bulunan Rigaku Ultima IV X-Ism Difraktometresiyle
(Cu K, 40 kV, 30mA, A=1,54050 A) XRD analizleri yapildi. Taramalar 10°< 20 < 90°
araliginda 0,02 derecelik adimlarla kaydedildi. Sekil 4.1°de katkisiz ve 700 °C’de
sinterlenen % 1, % 5 ve % 10 oranlarinda La katkili ¢inko borat toz drneklerinin, Sekil
4.2 ve Sekil 4.3°de ise sirastyla 800 °C ve 900 °C’de sinterlenen, katkisiz ve % 1 - % 10

oranlarinda La katkili ¢inko borat toz 6rneklerinin XRD analiz sonuglar1 verilmektedir.

100000 -
90000 -
80000 - ZnB,0,: 0.01 La,05
70000 -
~~
S 60000 -
4
B 50000 -+ ZnB,0,: 0,05 La,0;
=
. 40000 -
30000 - h ZnB,0,: 0,10 La,0;
20000 - P P AP, - s
ZnB,;0,
10000 -
0 T T T T T T T 1
10 20 30 40 50 60 70 80 90
26 (derece)

Sekil 4.1. Katkisiz ve % 1, % 5 ve % 10 La katkili ¢inko borat 6rneklerinin XRD analiz
sonuglar1 (700 °C)

700°C’de katkisiz ginko borat toz drneginde belirli bir kristal piki gdziikmemektedir.
XRD analiz sonucunda keskin kirmim pikleri 6l¢lilmiis dolayisiyla karigimda kristal
yapmin olustugu gozlenmektedir. En keskin pikler % 1 La katkili ¢inko borat drneginde
gozlenmekte, daha sonra % 10 ve % 5 La katkisinda net pikler belli olmaktadir.
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Sekil 4.2. Katkisiz ve (%1 - %10) La katkili ¢inko borat drneklerinin XRD analiz
sonuglar1 (800 °C), (*) HsBOs, (#) B,Os

Sicaklik artis1, daha diizgiin bir kristal yap1 olusmasini sagladigindan 800 °C’de katkisiz

cinko borat 6rnegine sahip piklerin, 700 °C’ye gore biraz daha belirginlestigi ve de
sirastyla, % 10, % 4, % 5, % 3 % 2, % 1 La katkili ¢inko borat 6rneklerinin piklerinin

gittikce belirginlestigi soylenebilir.
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Sekil 4.3. Katkisiz ve (% 1 - % 10) katkilanma oranlarina sahip ¢inko borat 6rneginin
XRD analiz sonuglar1 (900 °C).

900 °C sicaklik i¢in, katkisiz ¢inko borat piklerinin tam olarak belirginlestigi
goriilmektedir. Sonuglara gore, sicaklik arttikca kristal yap1 yeniden diizenlenerek daha
miilkemmel bir yapiya doniismektedir. Sirastyla pikler incelendiginde %10, katkisiz,
%5, %4, %3, %2 ve %1 La katkili o6rneklere sahip piklerin siddetleri giderek
artmaktadir. La katkisi1 arttikca piklerin siddeti azalmakta dolayisiyla kristal yapidan
uzaklagilmaktadir. En az goriinen pikler % 10 La katkil1 6rnekte, en belirgin piklere ise
% 1 La katkili ¢inko borat drneginde rastlanmaktadir. Boylece kristal yapmin en iyi

olustugu ornegin, % 1 La katkil1 ¢inko borat oldugu sdylenebilir.

XRD desenlerindeki piklerin ¢oziimlemeleri, Li ve arkadaslarmin 2007 yilinda yapmis
olduklar1 yayin ¢alismasindan yararlanilarak gosterilmistir(Li ve ark. 2007).
4.2. TL Istma Egrileri

Hazirlanan katkisiz ve % 1, %2 , % 3, % 4, % 5 ve % 10 oranlarda La katkili ¢inko
borat toz Grneklerinin TL 1s1ma egrileri, °Sr beta kaynagi kullamlarak 143 mGy ile 60

Gy arasinda radyasyon dozu verilerek incelenmistir.
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140 °C’ye 2 °C/s 1sitma hiz1 ile on-1sitma iglemi yapilmis ve 450 °C’ye 5 °C/s 1sitma hizi
ile 1sit1larak 1s1ma egrileri elde edilmistir. Oncelikle diisiik beta dozlarnda (143 mGy-15
Gy) daha sonra yiiksek beta dozunda (60 Gy) TL 1s1ma egrileri incelenmistir.

4.2.1. Diisiik beta dozunda (143 mGy-15 Gy) TL 1s1ma egrileri

Tiim ornekler icin 143 mGy, 715 mGy, 1,43 Gy, 14,3 Gy ve 15 Gy beta radyasyon
dozlarmda 140 °C’ye 2 °C/s ile dn-1sitma islemi yapilmig ve 450 °C’ye 5 °C/s 1sitilarak
1s1ma egrileri elde edilmistir. Asagida sirasiyla katkisiz ve % 1 - % 10 oranlarinda La
katkili ¢inko borat toz 6rneklerinin diisiik dozlardaki 1s1ma egrileri goriilmektedir (Sekil
4.4 - Sekil 4.12). 1 s beta dozu 143 mGy, 5 s beta dozu 715 mGy, 10 s beta dozu 1,43
Gy ve 105 s beta dozu 15 Gy’ e karsilik gelmektedir.
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Sekil 4.4.% 1 La katkili 8rnegin diisiik doz arah@indaki TL 1s1ma egrileri (900 °C)

Sekil 4.4 incelendiginde, ana 1s1ma pikinin yaklasik 203 °C’de olustugu goriilmektedir.
TL siddetlerine bakildiginda en yiiksek deger 15 Gy’de gozlenmistir. 15 Gy beta dozu
verildiginde goriilen TL siddeti, 1,43 Gy beta dozu degerine goére yaklagik 20 kat

artmistir.
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Sekil 4.5. % 2 La katkili 6rnegin diisiik doz araligindaki TL 1s1ma egrileri (800 °C)

Sekil 4.5 incelendiginde 800 °C’de sinterlenen % 2 La katkili toz 6rnekte ana 1s1ma
pikinin yaklagik olarak 217 °C’de olustugu gériilmektedir. 15 Gy beta dozu verildiginde
goriilen TL siddeti, 1,43 Gy beta dozu degerine gore 12 kat artmistir
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Sekil 4.6. % 2 La katkili 6rnegin diisiik doz araligindaki TL 1s1ma egrileri (900 °C)
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Sekil 4.6 incelendiginde 900 °C’de sinterlenen % 2 La katkili toz 6rnegin ana 1s1ma
pikinin yaklagik 195 °C’de olustugu gorilmektedir. 15 Gy beta dozu verildiginde
goriilen TL siddeti, 1,43 Gy beta dozu degerine gore yaklasik 3,5 kat artmustur.
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Sekil 4.7. % 3 La katkili 6rnegin diisiik doz araligindaki TL 1s1ma egrileri (900 °C)

Sekil 4.7 incelendiginde 900 °C’de sinterlenen % 3 La katkili toz 6rnegin ana 1s1ma
pikinin yaklagik 207 °C’de olustugu goriilmektedir. 15 Gy beta dozu verildiginde
goriilen TL siddeti, 1,43 Gy beta dozu degerine gore yaklasik 2 kat artmistir.
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Sekil 4.8. % 4 La katkili 6rnegin diisiik doz araligindaki TL 1s1ma egrileri (800 °C)
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Sekil 4.8 incelendiginde 800 °C’de sinterlenen % 4 La katkili toz 6rnegin ana 1s1ma

pikinin yaklagik 210 °C’de olustugu goriilmektedir. 15 Gy beta dozu verildiginde

goriilen TL siddeti, 1,43 Gy beta dozu degerine gore yaklasik 20 kat artmustir.

8000
7000
~ 6000
5000

4000

TL Siddeti (au

200000 5G
12 —~ 5Gv
A3 Gy - = M)
143G & 150000
T 100000
©
[
¥ 50000
H
O T T T T 1
0 100 200 300 400 500
Bicaklilz (°C)

-
_____

““““““

200 300 400 500
Steaklik (°C)

Sekil 4.9.% 4 La katkili 6rnegin diisiik doz arah@indaki TL 1s1ma egrileri (900 °C)

Sekil 4.9 incelendiginde 900 °C’de sinterlenen % 4 La katkili toz 6rnegin ana 1s1ma

pikinin yaklasik 200 °C’de olustugu goriilmektedir. 15 Gy beta dozu verildiginde

goriilen TL siddeti, 1,43 Gy beta dozu degerine gore yaklasik 20 kat artmustir.
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Sekil 4.10. % 4 La katkili 6rnegin diisiik doz araligindaki TL 1s1ma egrileri (950 °C)
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Sekil 4.10 incelendiginde 950 °C’de sinterlenen % 4 La katkili toz drnegin ana 1s1ma
pikinin yaklagik 194 °C’de olustugu goriilmektedir. 15 Gy beta dozu verildiginde
goriilen TL siddeti, 1,43 Gy beta dozu degerine gore 25 kat artmistir.
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Sekil 4.11. % 5 La katkili 6rnegin diisiik doz araligindaki TL 1s1ma egrileri (900 °C)

Sekil 4.11 incelendiginde 900 °C’de sinterlenen % 5 La katkili toz 6rnegin iki tane
1s1ma piki olustugu goriilmektedir. 15 Gy beta dozu verildiginde goriilen TL siddeti,
1,43 Gy beta dozu degerine gore yaklasik 20 kat artmustir.
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Sekil 4.12. % 10 La katkil1 6rnegin diisiik doz arahigindaki TL 1s1ma egrileri (900 °C)
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Sekil 4.12 incelendiginde 900 °C’de sinterlenen % 10 La katkili toz érnegin yaklagik
207 °C ve 341 °C’de olusan iki tane 151ma piki olustugu gériilmektedir. 15 Gy beta dozu
verildiginde goriilen TL siddeti, 1,43 Gy beta dozu degerine gore yaklasik 35 kat
artmigtir. Genel olarak incelendiginde, katki miktar1 ve sicaklik arttik¢a TL siddeti de

artmaktadr.

Radyasyon verimi, kullanilan fosforun isinlanmasi sonucunda elde edilen TL siddetinin
ne kadar ytliksek oldugunun bir gostergesidir. Bir fosforun yiiksek foton hassasiyetine
sahip olmasi, onun diisiik radyasyon dozlarinda yiiksek TL siddeti elde edilmesi ve
boylece daha diisiik radyasyon dozlarmin 6l¢iilmesi demektir. Grafiklerden goriilecegi
iizere, diisiik doz bolgesinde doz miktar: arttikca TL siddeti de artmaktadir. Fakat bu

artis sicaklik ve katkilama miktariyla lineerlik géstermemektedir.

Dozimetrik 6zellik agisindan incelendiginde, 6nemli bdlge 140 mGy ile 10 Gy
arasindadir. Sekil 4.4. — Sekil 4.12°de gosterilen tiim 6rnekler 140 mGy - 10 Gy doz
aralig1 arasinda liminesans siddeti gosterdigi i¢in diisiik radyasyon dozlarinda

kullanilabilir oldugu gdésterilmistir.

4.2.2. Yiiksek beta dozunda (60 Gy) TL 1s1ma egrileri

Asagida sirasiyla katkisiz ve % 1 - % 10 oranlarinda La katkili ¢inko borat 6rneklerinin,
60 Gy beta radyasyon dozu i¢in 1s1ma egrileri elde edilmistir. Isima egrileri Sekil 4.13 -
Sekil 4.37°de gosterilmistir.
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Sekil 4.13. Katkisiz ¢inko borat 6rneginin TL 151ma egrisi

Sekil 4.13’ten goriilecegi gibi, katkisiz ¢inko borat drneginde yaklasik 235 °C ve 350 °C
olmak iizere iki pik gozlenmistir.

Bir malzemenin dozimetrik 6zellige sahip olabilmesi i¢in tek 1s1ma pikine sahip olmasi
tercih edilmektedir. Cikan deney sonuglarindan tek 1s1ma pikine sahip olan 6rnekler su

sekilde belirlenmistir:

e 190 °C ile 900 °C’de sinterlenen katkisiz ¢inko borat toz 6rnegi,

e 214 °C ile 900 °C’de sinterlenen % 1 La katkili ¢inko borat toz 6rnegi,
e 195 °Cile 900 °C’de sinterlenen % 2 La katkili ¢inko borat toz 6rnegi,
e 213 °Cile 900 °C’de sinterlenen % 3 La katkili ¢inko borat toz 6rnegi,
e 224 °C ile 800 °C’de sinterlenen % 4 La katkili ¢inko borat toz drnegi,
e 217 °C ile 900 °C’de sinterlenen % 4 La katkili ¢inko borat toz 6rnegi,
e 216 °C ile 950 °C’de sinterlenen % 4 La katkili ¢inko borat toz drnegi,
e 214 °Cile 700 °C’de sinterlenen % 5 La katkili ¢inko borat toz 6rnegi,
e 219 °C ile 800 °C’de sinterlenen % 5 La katkili ¢inko borat toz 6rnegi,
e 218 °C ile 800 °C’de sinterlenen % 10 La katkil1 ¢inko borat toz 6rnegi,
e 236 °C ile 900 °C’de sinterlenen % 10 La katkili ¢cinko borat toz 6rnegidir.
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Sekil 4.15. Katkisiz ¢inko borat érneginin TL 1s1ma egrisi (800°C)
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Sekil 4.21. % 2 La katkil1 ¢cinko borat 6rneginin TL 151ma egrisi
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Sekil 4.30. % 4 La katkil ¢inko borat rneginin TL 1s1ma egrisi (950 °C)

449980 214°C

399980
349980 +
=5 ]
5299980
= 249980 +
3 ]
3 199980 -
@ 1
&) 149980 -
F 99980

49980 +

'20 -||||I||||:||||: ||||| IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII

0 30 60 S0 120 150 180 210 240 270 300 330 360 390 420 450
Sicaklik (°C)

Sekil 4.31. % 5 La katkili ginko borat 6rneginin TL 1s1ma egrisi (700 °C)
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Sekil4.35. % 10 La katkili ¢inko borat 6rneginin TL 1s1ma egrisi (700 °C)
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4.3. Radyasyon Doz-Cevap Egrileri

Katkisiz ve % 1 - % 10 oranlarinda La katkilanmis ¢inko borat Orneklerinin beta
kaynagi ile isinlanmasmin ardindan Orneklerin doz-cevap egrileri elde edilmistir.
Swrasiyla katkisiz ve % 1- % 10 La katkili ¢inko borat toz orneklerin radyasyon doz-
cevap egrileri Sekil 4.38 — Sekil 4.62 verilmistir. Grafiklerden goriilecegi iizere,

calisilan doz araliginda TL doz-cevaplari (doz bagimliligi) lineerdir.
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Sekil 4.38. Katkisiz ¢inko borat 6rneginin doz-cevap egrileri
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Sekil 4.39. Katkisiz ¢inko borat 6rneginin doz-cevap egrileri (700 °C)
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Sekil 4.41.Katkisiz ¢inko borat 6rneginin doz-cevap egrisi (900 °C)
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Sekil 4.42. % 1 La katkili ¢inko borat 6rneginin doz-cevap egrileri
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Sekil 4.43.% 1 La katkili ¢inko borat 6rneginin doz-cevap egrileri (700 °C)
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Sekil 4.45. % 1 La katkil1 ¢inko borat 6rneginin doz-cevap egrileri (900 °C)
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Sekil 4.48. % 2 La katkil1 ¢inko borat 6rneginin doz-cevap egrileri (900 °C)
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Sekil 4.54. % 4 La katkil1 ¢inko borat 6rneginin doz-cevap egrisi (900 °C)
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Sekil4.60.% 10 La katkili ¢inko borat 6rneginin doz-cevap egrileri (700 °C)
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Sekil 4.62. % 10 La katkili ¢inko borat 6rneginin doz-cevap egrileri (900 °C)
4.5. Farkh Katkilama Oranlarinin TL Siddetine EtKisi
Katk1 miktarlariyla (katkisiz ve % 1 - % 10) TL siddeti arasindaki iliskiyi gosteren

grafik Sekil 4.63°de 60 Gy beta radyasyon dozunda ve 900 °C’de sinterlenmis ornekler

i¢in ¢izilmistir.
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Sekil 4.63.Katki miktarlariyla (katkisiz ve %1-%10) TL siddeti arasindaki iliski (900
OC)
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Mol yogunluguyla TL siddeti arasinda rastgele bir dagilim vardwr. En yliksek TL
siddetine sahip olan 6rnekten en diisiige dogru bir siralama yapildiginda,% 3, % 10, %
4, % 1, katkisiz % 2 ve % 5 La katkili seklindedir. % 3 La katki miktarindaki TL siddeti
% 5 La katki miktarma gore 8 kat artmustur.

4.6. Farkh Katkilama Oranlarimin Artan Radyasyon Dozuna Etkisi

Katk1 miktarlariyla (katkisiz ve % 1, % 2, % 3, % 4, % 5, % 10 La) artan radyasyon
dozlar1 arasindaki iliski, 900 °C’de sinterlenmis 6rnekler i¢in ¢izilmistir. Sekil 4.64’de

radyasyon dozuyla TL siddeti arasinda lineerlik goriilmektedir.
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Sekil 4.64. Katki miktarlarmmn (katkisiz ve % 1 - % 10) artan radyasyon dozu ile
arasindaki iliski (900 °C)

Ozellikle % 3 katkili 6rnekte % 99 oraninda bir lineerlik vardir. En yiiksek TL siddetine
sahip olan 6rnekten en diisiige dogru bir siralama yapilirsa, % 3, % 4, % 1, % 2, katkisiz
ve % 5 katkili olarak goriilmektedir. % 3 La katki miktarindaki TL siddeti % 5 La katki
miktarina gore yaklagik 8 kat artmustir. Bu nedenle, radyasyon veriminin en yiiksek

oldugu 6rnek %3 La katkil ¢inko borat drnegidir denilebilir.
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5. TARTISMA VE SONUC

Bu ¢aligmada, katkisiz ve (% 1 - % 10) oranlarinda La katkili ¢inko borat toz drneklerin
TL teknigiyle radyasyon dozuna bagimliligi incelenmistir. Toz Ornekler nitrik asit
yontemiyle sentezlenmis olup, sentezleme isleminin tam olarak gergeklesip

gerceklesmedigini gorebilmek i¢in XRD analizi yapilmistir.

700°C’de sinterlenmis katkisiz ¢inko borat toz orneginde belirli bir kristal piki
gozilkmemekte, en keskin pikler ise % 1 La katkili ¢inko borat 6rneginde gozlenmistir.
Sicaklik artis1 kristallenmeyi arttirdigindan, 800 °C’de katkisiz ¢inko borat orneginde
piklerin biraz belirginlestigi, 900 °C sicaklik i¢in ¢izilen XRD grafiginde ise, katkisiz
¢inko borat pikleri tam olarak goriilebilmektedir. Sonuglara gore, en belirgin pikler %1
La katkili ¢inko borat 6rneginde goézlendiginden en iyi kristal yapmin bu 6rnekte

olustugu soylenilebilir.

143 mGy ile 15 Gy arasinda beta dozuyla 1sinlanan 6rneklerden yiiksek TL siddetine 15
Gy beta dozunda rastlanmistir. Tim katkilama oranlarinda 15 Gy’in altindaki
degerlerde TL siddetleri doz degeriyle birlikte azalmakta ve 1,43 Gy’den 15 Gy’e
cikildiginda TL siddetinde yaklasik 80 kat artis goriilmektedir. 15 Gy beta radyasyon
dozuyla 1smnlanan ornekler i¢inde en yiiksek TL siddetine sahip olanlar, 900 °C’de
sinterlenen % 3 La katkili ve 800 °C’de sinterlenen % 4 La katkili ¢inko borat toz
ornekleridir. Genel olarak dozimetrik agidan incelendiginde, 6nemli bolge 140 mGy ile
10 Gy arasindadir. Bu bolgede, diger diisilk dozda incelenen 6rnekler arasinda 800
°C’de sinterlenen % 2 La katkili, 900 °C’de sinterlenen % 3 La katkili ve 800 °C’de
sinterlenen % 4 La katkili ¢inko borat ornekleri daha yiiksek liiminesans siddetleri
gosterdigi i¢in diisiik radyasyon dozlarinda kullanilabilecegi olasiliginin digerlerine

gore yiiksek oldugu goriilmiistiir.

Yiiksek doz (60 Gy) verilen orneklerin TL 1s1ma egrilerinde ana dozimetrik pikler
(6zellikle 900°C’de sinterlenmis oOrneklerde) yaklasik 200 °C gdzlenmistir. Bir
malzemenin iyi bir dozimetre olarak kullanilmasi i¢in kullanim uygunlugunun da
incelenmesi gerekir. Bu nedenle, dozimetreden elde edilen 1s1ma egrisinde tek bir pike

sahip olmasi1 kullanim1 kolaylastirdig i¢in tercih edilir.
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Tek dozimetrik pike sahip olan drnekler, katkisiz (900 °C), % 1 La katkili (900 °C), % 2
katkil1 (900 °C), % 3 La katkili (900 °C), % 4 La katkili (800 °C), % 4 La katkil1 (900
°C), % 5 La katkil1 (700 °C), % 5 La katkil1 (800 °C), % 10 La katkil1 (800 °C) ve % 10
La katkili (900 °C) ¢inko borat toz &rnekleridir. Bu &rnekler tek 1s1ma pikine sahip

olduklarindan dozimetrik agidan incelebilir.

Radyasyon doz cevabinin incelenmesi amaciyla 6n ¢alisma olarak drnekler 30 Gy ve 60
Gy radyasyon dozlar1 ile 1smlanmis ve bu dozlar i¢in elde edilen TL siddetlerinin orani
2 olan ornekler daha ayrintili incelemeye alinmistir. Buna gore;2’den biiyiik degerlerde
iist lineer (supralineer), 2’den kiiciik degerlerde alt lineer (sublineer)oldugu sdylenebilir.
2’ye yakin olarak gozlenen 6rnekler; % 3 La katkili, % 4 La katkili, % 1 La katkili (900
°C), % 2 La katkil1 (900 °C), % 3 La katkili (800 °C) , % 3 La katkil1 (900 °C), % 4 La
katkili (900 °C), % 4 La katkih (950 °C), % 5 La katkili ¢inko borat érnekleridir. Bu
orneklerin, artan radyasyon dozlar1 ile 1sinlamalardan elde edilen radyasyon doz-cevap

egrileri yliksek oranlarda lineerlik gostermektedir.

Katk1 miktarlariyla (katkisiz ve % 1 - % 10 La) TL siddeti arasinda rastgele bir dagilim
vardir. % 3 La katki1 miktarinda en fazla TL siddeti gézlenirken % 5 La katki miktarinda
en dustktir. Bu Orneklerin radyasyon doz-cevap egrileri incelendiginde, TL

siddetleriyle artan radyasyon dozu arasinda lineer bir dagilim gézlenmistir.

Yapilan degerlendirmelerde, minimum 6lgiilebilir doz (MDD: Minimum Detectable
Dose) miktar1 dogal fon sayiminin 3 katina denk gelen doz degeri olarak belirlenmistir.
Dozimetrik uygulama alaninda kullanilabilmesi i¢in bu degerin mGy mertebesinde
olmas1 anlamhidir. MDD degerleri %1, %2, %3, %4, %5 ve %10 La katkili 6rneklerde
sirasiyla 10 mGy, 50 mGy, 10 mGy, 10 mGy, 30 mGy ve 4 mGy olarak belirlenmistir.
Orneklerin  liiminesans siddetlerinin diisiik radyasyon dozlarinda kullanilabilme

olasiliginin oldugu gosterilmistir.

Elde edilen sonuglardan yola ¢ikarak bu orneklerin, yeni bir termoliiminesans dozimetri

malzemesi olma olasilig1 tasidig1 sdylenebilir.
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