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OZET

Doktora Tezi

DOGAL KUVARSTA RADYASYONLA YARATILAN YAPI KUSURLARININ
INCELENMESI: BIRLESTIRILMIS TL, OSL VE EPR CALISMASI

Sule KAYA KELES

Ankara Universitesi
Niikleer Bilimler Enstitiisii
Medikal Fizik Anabilim Dal

Damsman: Prof. Dr. Niyazi MERIC
Es damisman: Dr. George POLYMERIS

Kuvars, geriye doniik dozimetride kullanilan ve ¢ok tercih edilen bir mineraldir. Kristal
yapisi, safsizliklar ve yap1 kusurlar1 kokenine gore gesitlilik gostermektedir. Bu nedenle,
dogal kuvars liiminesans 6zellikleri i¢cin dnemlidir. Bu ¢alismada, laboratuvar ortaminda
isititlmamig, 6n-doz verilmis kuvars Ornegi; retrospektif dozimetri, tarihlendirme ve
referans kuvars materyali gibi etkili uygulamalara yonelik olarak incelenmistir.
Caligmanin amaci, Termoliiminesans (TL) (yiiksek sicaklik TL pikleri), Optik Uyarimli
Liiminesans (OSL) (stirekli dalga (CW) ve dogrusal modiilasyon (LM)) ve Elektron
Paramanyetik Rezonans (EPR) sinyalleri arasinda bir korelasyon bulmaktir. Mevcut
calisma, hizli CW-OSL bileseni ile bazi LM-OSL ve TL pikleri arasinda tiglii bir iliski
oldugunu gosterirken, tiim bu liiminesans sinyalleri Ge merkezinin g» = 1.9975 sinyali ile
iliskilendirilmistir. Bu ¢aligsma, (i) bir TL pikinin iki LM-OSL bileseninden daha fazlasi
icin kaynak olabilecegi ve (i1) iki farkli TL pikinin de ayn1 OSL bilesenine katkida
bulunabilecegine dair deneysel kanitlar sunmaktadir. Ayrica, EPR sinyalinde, Ge
merkezinden kaynaklandigi diigiiniilen EPR sinyalinin yani sira, daha once literatiirde
tanimlanmamus bir bilesenin de analizi yapilmistir.

Bu tez, TUBITAK tarafindan 117F300 proje ile kismi olarak desteklenmistir.

2020, 146 sayfa

Anahtar Kelimeler: TL, OSL, EPR, Korelasyon, Radyasyon doz cevabi, Termal
kararlilik, Ge merkezi, MDDL, Yiiksek sicaklik TL pikleri.



ABSTRACT

Ph.D Thesis

INVESTIGATION OF RADIATION INDUCED DEFECTS OF NATURAL
QUARTZ: A COMBINED TL, OSL AND EPR STUDY

Sule KAYA KELES

Ankara University
Institute of Nuclear Sciences
Department of Medical Physics

Supervisor: Prof. Dr. Niyazi MERIC
Co-advisor: Dr. George POLYMERIS

Quartz is one of the most preferred mineral inclusions used in retrospective dosimetry.
Its crystal structure as well as its impurity content and concentration and the lattice defects
exhibit diversities according to its origin. Therefore, it is important to the luminescence
properties of natural quartz. In the present work, un-heated, pre-dosed quartz is
investigated towards its effective applications such in retrospective dosimetry, dating and
as a reference quartz material. The purpose of the study is to find a correlation between
Thermoluminescence (TL) (high temperature TL peaks), Optically Stimulated
Luminescence (OSL) (both continuous wave (CW) and linear modulation (LM)) and
Electron Paramagnetic Resonance (EPR) signals. The present work indicated a triple
correlation between the fast CW-OSL component and certain peaks of LM-OSL and TL
while all these luminescence entities are attributed to the C2epr at g2 (Landé splitting
factor) (g2 = 1.9975). The present study provides experimental evidence that (i) one TL
peak might be the source for more than two LM-OSL components and (ii) even two
different TL peaks can contribute to the same OSL component. Furthermore, on the EPR
signal, besides the well established Ge center, another un-identified component has been
resolved.

This thesis was partially supported by TUBITAK with the 117F300 project number.
2020, 146 pages

Keywords: TL, OSL, EPR, Correlation, Radiation dose response, Thermal stability, Ge
centre, MDDL.
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1. GIRIS

Kuvars, yer kabugunun %10’undan fazlasini olusturmasi ve arkeolojik ya da yapi
malzemelerinde bol miktarda bulunmasi nedeniyle liiminesans yontemi kullanilarak
yapilan geriye doniik dozimetre ve 6zellikle tarihlendirme ¢alismalarinda yaygin olarak
kullanilan bir malzemedir (Polymeris vd. 2012). Kuvars kristalinin yapisindaki
safsizliklar, yapisal kusurlar tuzak adimi verdigimiz yari kararli enerji seviyelerini
olusturur ve gelen radyasyon bu yar1 kararli enerji seviyelerinde -elektronlarin
tuzaklanmasini saglar. Kuvarsin liiminesans 6zelligi olusum ge¢cmisine gore (alandaki
basing, sicaklik, jeolojik mineraller) degiskenlik gosterir. Bu nedenle calismaya
baslamadan 6nce kuvarsin radyasyon doz cevabi, 151k yayilimi, doz sogurma kinetigi veya
1sitma/isinlama/agartma islemleri ile hassaslasmasi gibi liiminesans &zellikleri
bilinmelidir. Bu 06zelliklerin bilinmesi daha dogru calismalar yapmamiza olanak
saglamaktadir. Liiminesans yontemiyle, kuvarsin sogurdugu radyasyon dozunun
belirlenmesi amaciyla 6rnegin 1sitilmast (Termoliiminesans, TL) veya belli bir dalga
boyunda uyarilmasi (Optik Uyarimli Liiminesans, OSL) gerekmektedir. Uyarilan kuvars
orneginden elde edilen goriiniir bolgedeki 151k siddeti, laboratuvar ortaminda bilinen
radyasyon dozlar1 ile 1sinlanmasinin ardindan olusturulan radyasyon doz-cevap
egrilerinin karsilastirilmasi ile bulunmaktadir. Bu Ol¢limler sirasinda kuvars 6rnegine
1sitma, 1sinlama veya agartma islemleri uygulanir. Genelde liiminesans yonteminde
kullanilan bir dozimetreden/6rnekten beklenen, ayni 6rnegin ayni radyasyon dozlartyla
1sinlanmas1 sonucunda ayni liiminesans siddetini vermesidir. Ancak uygulanan bu
islemler sonucunda kuvarsin liiminesans siddetinin (hassasiyet) degistigi bircok

caligmada goriilmiis ve konu iizerine calisma yapilmaya baglamistir.

Kuvars veya diger Dozimetrik malzemelerin yapisinda bulunan tuzaklar, Elektron
Paramanyetik Rezonans (EPR) spektrometrisinde paramanyetik merkezleri olustururlar.
Bu merkezlerin degisken manyetik alanda sabit mikrodalga frekansi ile uyarilmasi sonucu
elde edilen EPR sinyalleri kullanilarak hem 6rnegin sogurdugu radyasyon dozu hem de
ilgili merkezlerin (tuzaklarin) kaynaklandig1 kusur ve safsizliklarin tiirii belirlenebilir.
Liiminesans ve EPR yontemleriyle 6l¢iilmek istenen sinyal siddetinin 1sitma ve 1ginlama

islemleri sonucunda yapisindaki kusurlarin farklilasmasi nedeniyle degismesi s6z konusu



olabilir. Liiminesans siddetindeki bu degisime hassaslastirma adi verilmektedir ve 6l¢iim
yonteminde Ornege uygulanan islemler sonucunda (isitma, 1sinlama) test dozu ile
1sinlanmasinin ardindan yiiksek liiminesans siddetinin elde edilmesi olay1 olarak agiklanir
(Chen ve McKeever 1997, Poolton vd. 2000). Li’nin 2002 yilinda yaptig1 ¢alismada,
1sitma ve 1sinlamanin yani sira agartma (bleaching) isleminin de 1sitilmamis 6rneklerde
OSL sinyalinin hassasiyetine etkisinin oldugu gdzlenmis ve agartma islemi de

hassaslastirma ¢alismalarina dahil edilmeye baslanmistir.

Kuvarsa ait TL 1s1ma egrisinde genellikle, 110°C, 170°C, 210°C, 325°C ve 375°C ‘de
gbzlenen en az bes ana pike rastlanir. Giiniimiize kadar yapilan ¢aligmalarda, diisiik
sicakliktaki TL piklerinde (6zellikle 110 °C), 1sitma ve 1sinlama islemlerinin
hassaslastirmaya olan etkisi hakkinda birgok arastirma yapilmistir (Zimmerman 1971,
Aitken 1979, Chen 1979, Kitis vd. 1995, Polymeris vd. 2006a, Koul 2008, Koul vd.
2010). Bu arastirmalar sunucunda, kuvarsin 1ginlama ve 1sitma islemlerinin ardindan
110°C’de bulunan TL pikinin hassasiyetindeki artis kullanilarak yapilan tarihlendirme
metodu gelistirilmistir. “On-doz etkisi” olarak adlandirilan bu metot, 110 °C TL pikinin
daha once sogurulan toplam radyasyon dozu ile ilgilidir (Fleming 1969, 1973,
Zimmerman 1971, Aitken 1979, Bailiff ve Haskell 1983). Sonraki yillarda yapilan
calismalarda 110°C ‘de gozlenen 6n-doz etkisinin 220°C TL pikinde de gozlendigi
belirlenmis ve hassaslagtirma islemindeki fiziksel mekanizma birgok arastirmanin konusu
olmustur (Chen vd. 1991, Benny ve Bhatt 1997, Goksu vd. 1997, Hiibner ve Goksu 1997,
Oniya vd. 2012a).

Kuvarsin diisiik sicaklik piklerinin tarihlendirmede kullanilmasi {lizerine ¢ok sayida
calisma yapilmis olmasina ragmen, kararlilig1 nedeniyle tarihlendirmede kullanilan asil
tepeler 325°C ve 375°C’de goriilen yiiksek sicaklik TL tepeleridir. Ancak bu tepelerin
kararliligt ve bagli oldugu merkezler konusunda tartigmalar gliniimiizde de devam
etmektedir. Yiksek sicaklik TL tepelerinin 110°C TL tepesi kadar ¢alisiilmamasinin en
onemli nedeni 151ma egrisinde i¢ ige gegmis halde bulunmalarindan kaynaklanmaktadir.
Bunun disinda yiiksek sicaklik TL tepelerinin hassasiyetinin diisiik olmasi nedeniyle iyi
bir istatistiksel sonug¢ elde edebilmek i¢in yiiksek radyasyon dozlari ile 1sinlanmalar

gerekmektedir (Oniya vd. 2012a).



Liiminesans hassasiyeti, kiitle birimi basina bilinen, sabit radyasyon dozu ile 1sinlama
sonrast olusan liiminesans emisyonunun siddeti olarak tanimlanmaktadir (McKeever
1985). Bu nedenle, 6rnegin yiiksek sicakliklara 1sitilmasinin bir sonucu olarak, belirli bir
radyasyon dozu ile 1s1nlama sonrasi liiminesans cevabinin degistigi gozlemlenmektedir
(Chen ve McKeever 1997). Kuvarsin 110 °C’de gozlenen TL piki, 151ma egrisinde diger
piklerden bagimsiz yer alan bir liminesans pikidir. Yar1 émrii 30-60 dakika (Polymeris
vd. 2009) olan bu TL piki, ¢ok sayida c¢alismanin konusu olmustur ve TL'!n temel
mekanizmalarinin incelenmesi igin birincil 6neme sahiptir (Polymeris vd. 2006a).
Yiiksek hassaslastirmaya neden olan yiiksek sicakliklara 1sitmaya gerek yoktur (Koul vd.
2010). Ana yapisi (sekil, pik konumu ve tuzak parametreleri) yiiksek sicaklik ve 1sinlama

kosullarinin uygulanmasindan sonra bile dar bir sinir dahilinde degismektedir (Pagonis

vd. 2002).

Fleming ve Thompson (1970) 110 °C TL pikinin hassasiyet degisikliklerini kesfettikten
sonra Zimmerman (1971), kuvarsin 110 °C TL pikinin hassasiyetini agiklamak icin bir
model Oonermistir. Bu c¢alismalardan sonra, bilim insanlar1 kuvarsin 110 °C TL pikine
odaklanmis ve hassasiyete neden olan olaylar1 incelemislerdir. Bu TL pikinin hassasiyet
degisiminin 6n-doz etkisi olarak adlandirilan hem 1sinlama hem de 1s1l islem nedeniyle
olustugunu gostermektedir (Polymeris vd. 2006a, Petrov ve Bailiff 1995, Chen ve Li
2000a, Pagonis vd. 2003, Chen ve Pagonis 2003, Koul 2012).

Isitma ve 1s1nlamanin 110 °C TL pikinin hassasiyet 6zellikleri tizerindeki etkisi hakkinda
birgok arastirma vardir. Ayrica, radyasyon dozu ve isitmanin uygulanmasindan sonra
kuvars hassasiyetindeki artis kullanilarak én-doz etkisi adi verilen tarihleme teknigi
gelistirilmistir (Bailiff 1994). Hassasiyetteki artig, 1sitmadan once sogurulan toplam
radyasyon dozu ile iliskilidir (Fleming 1969, Fleming 1973, Zimmerman 1971, Aitken
1979, Bailiff ve Haskell 1983).

ESR, IR sinyalleri ve TL oOl¢iimlerinin karsilagtirilmasiyla Yang ve McKeever (1990),
110 °C TL pikinin kaynaginmn elektron tuzagi olarak (GeOs)° ve yeniden birlesme
merkezleri olarak [AlO4]°, [AlO4]" ve [H304]° oldugunu rapor etmislerdir. Krbetschek vd.
(1997) 110 °C TL pikini iireten emisyon dalga boylarinin 360-380 nm, 420 nm ve 450-



470 nm civarinda merkezlendigini sdylemistir (Petrov ve Bailiff 1995, Yang ve

McKeever 1990, Randell vd. 1994).

Hassaslastirma siirecinin fiziksel mekanizmalarinin arastirilmasi i¢in farkli kokenlerden
gelen dogal ve sentetik kuvars 6rnekleri kullanilmaktadir (Polymeris vd. 2006a, Chen vd.
1991, Goksu vd. 1997, Polymeris vd. 2012, Oniya vd. 2012a). Diisiik safsizliklar,
isinlama ve 1sitma ge¢misinin bilinmesi nedeniyle sentetik kuvars, goreceli diisiik
liiminesans siddetine ragmen, 110 °C TL piki ve liiminesans hassaslastirma

mekanizmasinin kaynaklarini arastirmak icin tercih edilmektedir.

Supra-lineerlik ve hassasiyet birbiriyle iliskilidir (Chen ve McKeever 1997). Supra-
lineerlik, sogurulan radyasyon dozuna bagli hassasiyetin artmasi olarak tanimlanabilir ve
bir¢ok calismada, 110 °C TL pikinin gii¢lii bir supra-lineer davranisi oldugu belirtilmistir
(Charitidis vd. 1996). Chen vd. (1988), 1sitilmamis sentetik kuvars kullanilarak diisiik
radyasyon dozu araliginda 6n-dozun hassasiyet lizerindeki etkisini incelemis ve 110 °C
TL pikinin bir supra-lineer radyasyon doz davranisina sahip oldugunu bulmuslardir.
Charitidis vd. (2000) bu calismay1 yiiksek radyasyon doz araligina genisletmis ve
1sitilmamus sentetik kuvarsin diisiik doz bolgesinde oldugu gibi yiiksek dozlarda da supra-
lineer oldugunu gostermistir. 110 °C TL piki hem hassasiyet hem de supra-lineerligi
sayesinde tarihlendirme ve retrospektif dozimetri ¢alismalarinda &nemli rol
oynamaktadir, ¢linkii 6n-doz etkisinin temeli 1s1nlama ve 1sitma islemlerine baglidir. Kitis
vd. (2006) farkli radyasyon dozlarinda farkli kokenden elde edilen kuvars tiplerini
kullanarak 1sitilmamis ve 500 °C'ye kadar 1sitilmig kuvars 6rneklerinde 0,1 Gy ile 400 Gy
arasindaki on-dozun etkilerini arastirmislardir. Isitilmis ve 6n-doz verilmis orneklerin
hassasiyetinin sadece 6n-doz verilmis 6rneklerden daha yavas degistigini gdstermislerdir.
Polymeris vd. (2006a) bu galismay1 500 ° C'ye ve 900 °C'ye kadar isitilan ornekler
kullanilarak genisletmislerdir. On-1sitma sicakligi arttikca, farkli kuvars tipleri igin

hassasiyet degisimindeki oranin benzer oldugunu gostermistir.

Hassaslastirma mekanizmasini agiklamak i¢in iki model gelistirilmistir (Chen ve
McKeever 1997, Zimmerman 1971, Chen 1979) ve supra-lineerlik i¢in iki tiir model

bulunmaktadir. Birincisi, uyarilma (exitation) (sogurma asamasi) sirasinda ve ikincisi



1sitma sirasinda yeniden birlesme sirasinda gergceklesen bir rekabet (competition)

mekanizmasini igermektedir (Charitidis vd. 1999).

Bugiine kadar, deneysel ¢alismalarin ¢ogunda, hem supra-lineerlik etkilerini hem de
hassaslagtirma 06zelliklerinin incelenmesinde, Sawyer Research Products tarafindan
tiretilen sentetik kuvars kullanilmistir (Petrov ve Bailiff 1995, Chen vd. 1991, Chen vd.
1988, Charitidis vd. 1999, Yang ve McKeever 1988, Better-Jensen vd. 1995, Kitis vd.
1995). Bu ¢alismalara gore, sentetik kuvars, 6zellikle diisiik radyasyon dozu bolgesinde,
yiiksek supra-lineer doz bagimliligina sahiptir. Bu nedenle, 1sitilmamis ve 1sitilmis
sentetik kuvarsin radyasyon doz cevabi davranig modellerinin tiim tanimlamalar1 supra-
lineerite kullanilarak sekillendirilmistir. Bu ¢alismada, ticari olarak temin edilebilen,
Merck kuvars 6rnegi kullanilmistir. Tez caligmasinin ilk asamanizda 110 °C TL pikinin
farkli emisyon bantlarinin radyasyon doz cevap egrilerini elde etmek i¢in dort farkli optik
filtre kombinasyonu kullanilmistir. Hem dogal hem de sentetik olan 110 °C TL pikinin
radyasyon doz cevabi son 40 yilda ¢ok kapsamli bir sekilde incelenmistir. Ancak, Merck
kuvars i¢in hicbir radyasyon doz cevabi ¢alismasi rapor edilmemistir. Bu nedenle, bu ilk
calismanin 6nemi, 1sititlmamis Merck kuvars i¢in 110 °C TL pikinin hangi emisyonunun
sub-lineer oldugunu tespit edilmesinden yénelik literatiirdeki ilk ¢alisma olmadir. On-

dozun radyasyon doz - cevap egrilerine etkisi de bu ¢aligmada incelenmistir.

Kuvarsta E' kusurlar1 ve Ge, Ti, Al, OH merkezleri uygun dl¢iim sicaklig segilerek tipik
bir EPR spektrumunda izlenebilir (Halperin vd. 1986, Ikeya 1993, Toyoda ve Ikeya 1994,
Schilles vd. 2001). Kuvars, dozimetrik malzeme olarak TL, OSL veya EPR yontemleri
kullanarak arastirilirken, ilgili 151ma egrisinde gozlenen TL pikleri, OSL egrileri ve EPR
spektrumlarinda ayristirma, Olglim sicakligi, vb. kosullar belirlenmelidir. En uygun
kosulu se¢mek icin tuzak parametrelerinin kararlilik, agartma kabiliyeti, uyarim
(stimiilasyon) ve emisyon dalga boyu, radyasyon doz-cevap davranisi, solma,
tekrarlanabilirlik vb. gibi spesifik Ozellikler hakkinda bilgi sahibi olunmalidir. Bu
nedenle, malzemenin karakterizasyonu dozimetrik uygulamalar i¢in ¢ok 6nemlidir.
(Preusser vd. 2009, Wintle ve Adamiec 2017, Krbetschek vd. 1997, Bulur vd. 2000,
Larsen vd. 2000, Pagonis vd. 2002, Li 2002, Wintle ve Murray 2006).



Dogal kuvars o0rnegi kullanilarak yapilan liiminesans caligsmalarinda belirli zorluklar
ortaya cikmaktadir. Dogal kuvarsin radyasyon doz cevabi diisiiktiir ve dolayisiyla
hassasiyeti diisiik bir malzemedir, bu nedenle minimum 6l¢iilebilen doz limiti (minimum
detectable dose limit, MDDL), 1sitilmis kuvars ve diger sentetik malzemelerinkinden
daha yiiksektir. Isitma, 151nlama, vb. uyarim siire¢leri ve hatta bunlarin bir kombinasyonu
duyarlilasmaya neden olabilir (Benny ve Bhatt 1997, Goksu vd. 1998, Han vd. 2000). Bu
nedenle, kuvars i¢in veri analizinde daha fazla dikkat gerektirir. Eger 1s1ma egrisinin
yuksek sicaklik bolgesindeki TL pikleri ile iligkili daha derin tuzaklarla ilgileniliyorsa,
birbirleriyle ortiisen TL piklerinin ayristirilmast gerekir. Bu nedenle ana nokta, iyi
karakterize edilen bileseni toplam sinyalden ¢ikarmak tarihlendirme ve kaza dozimetrisi

uygulamalari i¢in dozimetrik gereklilikleri ele alan 6zellikleri sunmaktadir.

Literatiirde yliksek radyasyon doz hassasiyeti ve ayristirma gerektirmeyen 1s1ma egrisinin
basit sekli nedeniyle kuvarsin 110 °C TL piki ile ilgili birgok ¢aligsma vardir (Krbetschek
vd. 1997, Chen 1979, Goksu vd. 1989, Kitis vd. 1995, Petrov ve Bailiff 1995, Batter-
Jensen vd. 1995, Charitidis vd. 1996, Charitidis vd. 1999, Chen ve Li 2000b, Pagonis vd.
2003, Kitis vd. 2006, Polymeris vd. 2006a, Oniya vd. 2013, Kaya-Keles vd. 2016,
Vaccaro vd. 2017, Schmidt vd. 2017, Kiyak vd. 2008, Polymeris vd. 2009). Bu
caligmalarin ¢ogu icin kuvars ornekleri, sirastyla 550-800 °C veya 850-1000 °C gibi
radyasyon hassasiyetini arttiran veya azaltan yiiksek sicakliklara isitilmistir (Kitis vd.
2006, Polymeris vd. 2006a). Ayrica, 110 °C TL pikinin LM-OSL bileseni (Kiyak vd.
2008, Polymeris vd. 2009, Oniya vd. 2012b) veya EPR sinyali (Vaccaro vd. 2017,
Schmidt vd. 2017, Kiyak vd. 2008, Polymeris vd. 2009, Oniya vd. 2012b, Martini vd.
2009) ile iliskilendirilmesi i¢in biiyiik ¢aba gdsterilmistir. Bununla birlikte, yiiksek
sicaklik TL (high temperature TL, HTTL) piklerine dikkat ¢ekilmistir ve aragtirmalar
uzun siiredir devam etmektedir. Tarihlendirme prosediiriinde kullanilan hizli OSL
bileseni ile 325 °C TL piki arasindaki iligki (Kitis vd. 2010, Spooner 1994, Li ve Chen
2001, Jain vd. 2003) ve HTTL piklerinin hassaslastirilmasi ile ilgili calismalara
ulagilabilir (Oniya vd. 2013, Oniya vd. 2012a). Bu ¢alismalarda dogal ve sentetik kuvars
ornekleri kullanilmistir (Oniya vd. 2012a, 2012b, Kitis vd. 2010, Yazici ve Topaksu 2003,
Toktamis vd. 2007, Guzzo vd. 2009, Topaksu vd. 2013). HTTL pikleri ile ilgili ¢ogu

calisma, TL ve OSL sinyalleri arasinda korelasyonlarin belirlenmesini icerirken, bazi



durumlarda liiminesans sinyallerinin kaynagini1 arastirmak i¢in EPR sinyali de
calistlmistir (Wintle ve Murray 1997, Martini vd. 2009, Huntley vd. 1991, Franklin vd.
1995, Poolton vd. 2000, Lomax vd. 2015).

HTTL pikleri ile ¢esitli OSL bilesenleri arasindaki korelasyon ¢aligmalari, kuvarsin OSL
azalim egrisinin hizli bileseninin 325 °C TL pikleriyle iliskilendirilmesine yonelik
deneysel ipuclart saglamistir (Kitis vd. 2010, Spooner 1994). Ayrica, bu korelasyon
caligmalarinda yapilan EPR 6l¢iimleri, kuvarsin tuzaklar1 ve yeniden birlesme merkezleri
icin ilgili kusurlar ve safsizliklar hakkinda bilgi edinme sans1 saglamistir (Martini vd.
2014, Halperin vd. 1986, Poolton vd. 2000, Goksu vd. 1996, Vaccaro vd. 2019, Timar-
Gabor 2018). Bununla birlikte, ilgili yeniden birlesme merkezleri ve bunlara bagh
elektron tuzaklariyla iligkilendirilebilen ilgili emisyon hakkinda sonuglar elde etmek i¢in

spektral 6lgtimler gereklidir.

Giliniimiize kadar korelasyona yonelik TL, OSL ve EPR yontemlerini kullanan ¢caligsmalar
genel olarak kuvars 6rneginin 110 °C TL pikine odaklanmistir. Cesitli Nijerya kokenli
kuvars drneklerinin HTTL piklerinin tekrarlanan 1sinlama ve 1sitma ile hassaslastirilmasi
ve Oniya vd. (2012c) tarafindan kuvarsta TL ve OSL arasindaki radyasyon doz cevabi
korelasyonu ile ilgili calisma da dahil edildiginde birka¢ dikkate deger istisna
goriilmektedir. Bununla birlikte, her iki durumda da, 6rneklerin laboratuvarda 6n islem
olarak termal ge¢misi bulunmaktadir. HTTL pikleriyle yapilan ¢alismanin iki amaci
vardir. Tlki dogal referans kuvars 6rnegi olusturmak igin bir Merck kuvars numunesinin
incelenmesidir (Kreutzer vd. 2017, Schmidt vd. 2018). Merck kuvars referans kuvars
ornegi adaylar1 arasindadir (Kreutzer vd. 2017). Referans kuvars malzemesi, protokolleri
ve Ol¢iim dizilerini standartlastirmak i¢in laboratuvarlar arasi karsilagtirma 6l¢timlerini
miimkiin kilmaktadir. Tez ¢calismasinin ikinci kisminda, Merck kuvars'in 200 °C ile 500
°C arasindaki HTTL pikleri, OSL (hem CW, hem de LM modlarinda 6l¢iilmiistiir) ve
EPR sinyalleri arasindaki olas1 korelasyonlar arastirilmaktadir. Oniya vd. (2012¢)’nin
caligmasina benzer olarak korelasyon, cogunlukla termal kararlilik ¢alismasinin da dahil
edildigi radyasyon doz - cevap Ozelliklerinin incelenmesi ile elde edilmistir. Buna ek
olarak, dort farkli emisyon bandinda Merck kuvarsin HTTL piklerinin TL radyasyon doz

- cevap Ozellikleri i¢in bir karsilastirma yapilmistir.



OSL yo6ntemini kullanan gesitli ¢aligmalarda, tuzaklardan gelen sinyalin daha ayrintili
tespit edilebildigi LM-OSL teknigi tercih edilmektedir. Bu teknik, 151k kaynaginin
dogrusal olarak artan uyarim giicii ile malzemeyi uyararak liiminesans sinyalini elde etme
prensibine dayanir, boylece zamanin bir fonksiyonu olarak pik seklinde OSL sinyali elde
edilir (Bulur 1996). Rutin LM-OSL o6lgiimlerinde, uyarim giicii sifirdan maksimum
degere kadar degisirken, sinyal siddeti ihmal edilebilir arka plan seviyesinden artmaya
baslar ve pikler olusturur. LM-OSL egrisi sekillerine iliskin 6rnekler i¢in, Bulur vd.
(2000), Kuhns vd. (2000), Jain vd. (2003), Li ve Li (2006), Kiyak vd. (2007), Kitis vd.
(2010), Oniya vd. (2012c)’nin yaptigi caligmalar incelenebilir. LM-OSL egrilerinde
ayrigtirma analizi yapmak i¢in toplam bes ile yedi LM-OSL bileseni gereklidir. Bu sayz,
CW-OSL azalim egrilerine uymasi i¢in gereken maksimum ii¢ bilesen sayisindan oldukga
farklidir. Bu tutarsizlik LM-OSL egrileri i¢in en uygun ¢oziiniirliikle iligkilendirilir (Kitis
ve Pagonis 2008).

Kuvars kullanan bazi c¢alismalarda, LM-OSL egrisinde olagan dis1 bir sekil
gozlenmektedir. LM-OSL egrisinde uyarimin baslangi¢ kisminda, elde edilecek siddet
artisini baskilayan ve Kuhns vd. (2000)’nin ¢alismasinda oldugu gibi CW-OSL egrisine
benzeyen bir azalim sinyali bulunmaktadir. Baz1 durumlarda, ilk azalim sinyali LM-OSL
sinyalini kapsayacak kadar baskin degildir, bu nedenle LM-OSL egrisinin ilk bileseni
Bulur vd. (2000), Kuhns vd. (2000), Jain vd. (2003), Singarayer ve Bailey (2004), Choi
vd. (2006), Kiyak vd. (2007), Kitis vd. (2010) ve Oniya vd. (2012¢)nin ¢alismalarindaki
gibi kolayca tanimlanabilir. Aslinda, baslangi¢ siddeti teorik olarak sifir olmali ya da en
azindan deneysel olarak elde edilen diisiik arka plan seviyesinde olmalidir ve bu sinyal

siddeti ornekten 6rnege degismektedir.

Kuvarsin olusumu sirasinda, kuvars minerallerinin yap1 Ozellikleri ve safsizliklar
sicaklik, basing ve elementer ¢esitlilik gibi cevresel kosullardan etkilenmektedir. Bu
nedenle kuvarsin liiminesans 6zellikleri ve hassasiyeti kokenine baglidir. Analiz sirasinda
piklerin ayristirilmasi i¢in olagan dis1 bilesenin hem matematiksel hem de fiziksel olarak
tanimlanmasi kararli LM-OSL bilesenlerinin dogru bir sekilde belirlenmesi i¢in oldukca
onemlidir. Bu nedenle, bu olagan dis1 siddet bagimsiz aragtirmacilar tarafindan cesitli

sekillerde yorumlanmistir. Bu sinyal i¢in en yaygin kullanilan tanimlar arasinda Kuhns



vd. (2000), Singarayer (2003), Better-Jensen vd. (2003), Kitis vd. (2010), Oniya vd.
(2012c)’ne gore fosforesans (phosphorescence, PH) ve Better-Jensen vd. (1999) ve Bulur
vd. (2000)’ne gore CW-OSL olagan dis1 bilesenin azalan sekli nedeniyle yer alir. Ek
olarak, Whitley ve McKeever (2002) ve Dallas vd. (2008) bu sinyali Al203:C'de baslangig
uyarim giiclinde rampanin dogrusal olmama 0Ozelligi nedeniyle Olgiim tekniginin
kararsizligt olarak tanimlamistir. Bu deneysel dezavantaj, Rise ticari TL/OSL
okuyucularinin eski modellerinde (DA 12 ve 15 modelleri) oldukga yaygindir. Ozellikle
Dallas vd. (2008), bu dezavantaj1 diizeltmek i¢in ilk uyarim zamanlarinda negatif bir OSL

bileseni kullanmaktadir.

Tez calismasinin ii¢lincli kisminda, LM-OSL sinyallerinin olagan disit LM-OSL egrisi
sekillerini arastirmay1 amaglamistir. Bunlar, LM-OSL egrilerinde uyarimin baslangi¢
kisminda baskin olarak gozlenen azalan egrileridir. LM-OSL sinyallerinin agartiimasinin
ardindan 6l¢iilen 200 Gy'lik bir test dozuyla 1s1nlamadan sonra 75 °C ve 200 °C arasindaki
farkli uyarim sicakliklarinda Merck kuvarsinin LM-OSL egrileri olagan dis1 egriler
vermistir. Ilgili bilesenin kaynagmin tanimlanmasi icin, ayristirma ydntemi
kullanilmistir. Bu baskin azalim bileseninin benzesimi (simulation) igin iki farkh
yaklasim test edilmistir. Olagan LM-OSL bilesenlerinin yani sira, egrilerin baslangi¢
kismina (a) bir PH azalim bileseni ve (b) bir CW-OSL azalim bileseni eklenerek egriler
¢oziilmistiir. PH ve CW-OSL bilesenlerinin uyum parametrelerinin optimum yaklasimi

se¢cmeye yonelik davranist arastirilmistir.

Bu calismalara ek olarak; kuvars oOrneginin 573 °C ve 870 °C’de gozlenen faz
degisimlerinin 1s1ma egrisine etkisi farkli sicakliklarda yapilan tavlama islemi sonucu
gbzlenmeye calisilmistir. Literatiirde tavlama isleminin 6rnegin hassasiyetinde meydana
getirdigi artis1 incelemek amaciyla yapilan calismalarda TL, OSL ve EPR ydntemleri
kullanilmistir. Ozellikler faz gegis sicakliklarinda yapilan bu calismalarda tavlama
sicakligiin artisiyla sinyal siddetinin de arttigi gézlenmistir (Better-Jensen vd. 1995,
Poolton vd. 2000, Schills vd. 2001, Li ve Chen 2001, Polymeris vd. 2006a). Tez
caligmasinin son kisminda 500 — 1000 °C araliginda yapilan tavlama islemi sonucunda
kuvarsin hem 110 °C hem de HTTL piklerini incelemek amaciyla TL, CW-OSL ve LM-

OSL egrileri incelenmistir.



Son kisimda ise; kuvars Orneginin siklikla kullanildigi tarihlendirme g¢aligmalarinda
yapilan doz yeniden olusturma teknigi (Better-Jensen vd. 2003, McKeever 1985) ile
standart bir uygulamada 5 Gy ile 1s1nlanan Merck kuvarsin radyasyon doz — cevap egrisi

olusturulmus ve esdeger doz hesab1 yapilmistir.

Literatiir incelendiginde, HTTL piklerinin hassasiyetinin dl¢limler sirasinda uygulanan
1sinlama, 1sitma veya agartma islemleri sonucunda nasil degistigi ve farkli yontemlerde
elde edilen verilerde bu tepelerin bagli oldugu merkezler konusundaki tartismalar devam
etmektedir. Bu tez calismasinda genel hatlariyla, tarihlendirmede kullanilan derin
tuzaklar (ytliksek sicaklik TL tepeleri) lizerinde durulmustur. Isitma, 1s1nlama ve agartma
islemlerinin liiminesans sinyaline etKisinin belirlenmesi amaciyla bir dizi radyasyon doz-
cevap egrileri, termal kararlilik, farkli siirelerde agartma gibi deneysel calismalar
yapilmistir. Deneysel c¢alismalarda kullanilan TL, CW-OSL ve LM-OSL sinyallerinde
her bir bilesen ayr1 ayri ¢alisilmistir. Bu, her bir yontem ile elde edilen sinyallerin birbiri
ile korelasyonunu inceleme firsati saglamistir. Boylece, bu bilgiler liiminesans
mekanizmasinin isleyisi hakkinda bilgi edinmemizi saglamistir. Liiminesans ¢alismalari,
kusurlar ve kusurlarin TL ve OSL sinyalleri ile baglantisin1 yorumlamamiz amaciyla EPR

Olctimleri ile desteklenmistir.
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2. KURAMSAL TEMELLER

2.1 Liiminesans Olay1

Liiminesans, maddenin atom veya molekiillerinde herhangi bir isisal-olmayan uyarim
sonucunda, genellikle elektromanyetik spektrumun goriiniir bolgesindeki dalga
boylarinda yayilan elektromanyetik radyasyondur. Maddenin 1s1 ile uyarilmasinda elde
edilen kara cisim 1g1masindan farkli olarak soguk 1s1k olarak adlandirilir (Thomson 2004).
Liiminesans malzemeler, enerjiyi sogurur, bir siire depolar ve depoladig1 enerjiyi 1518a

cevirir. Bu malzemeler genellikle kristal yapida bulunmaktadir.

Liiminesans, sogurulan enerjinin depolanmasinin ardindan liiminesans yayiliminin
meydana gelmesi arasinda gegen siireye (karakteristik omiir, 7) bagl olarak floresans ve
fosforesans olmak iizere iki sekilde siniflandirilir. Liiminesans yayilimmin 7 < 108 s
oldugu durum icin floresans, 7 > 10® s oldugu durumlar icinse fosforesans ad1 verilir
(Garlick 1949, Curie 1960). Floresans, taban durumu enerji seviyesindeki (degerlik
bandi) elektronun uyarilmasi ile uyarilmig durum enerji seviyesine (iletkenlik bandi)
cikmasi (gecis (i)) ve bunu takiben elektronun taban durumu enerji seviyesine geri
donmesidir (gegis (ii)) (Sekil 2.1a). Eger elektronun uyarilmis durumdan taban durumuna
gecisi, yari-kararli enerji seviyesine (m) inip ¢ikmasiyla (gecis (iii)) ertelenirse, uyarma
ve yayilim arasinda ¢ok daha uzun gecikmeler meydana gelebilir. Bu olay ise fosforesans

olarak adlandirilir (Sekil 2.1b) (Chen ve McKeever 1997).

Iletkenlik band1 Tletkenlik band1
A A A
(iii) } E
M | i) m
a) b)
Degerlik band1 Degerlik band1

Sekil 2.1 a) Floresans, b) fosforensans olaylarinda enerji seviyeleri arasindaki gegisler
(Chen ve McKever 1997°den degistirilerek alinmistir)
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Iki durum arasindaki aymm belirgin olmadiginda z'nun sicakliga bagimlilig
incelenebilir. Eger m seviyesine gegis T sicakliginda meydana geliyorsa ve E enerjisi >
KT (k, Boltzmann sabiti) kosulunu sagliyorsa elektronun kaydadeger bir siire m

seviyesinde kalmasi olasidir.

Bu durumda, enerjinin Maxwell dagilimi gbéz oniine alinacak olursa yari-kararh
seviyedeki elektronun termal uyarmmi igin birim zamandaki p olasiligi Arrhenius

esitligine gore (Esitlik 2.1) sicakliga bagimlidir:

p = sexp{—E/kT}, (2.1)

burada s, zamanin tersi birimine sahip bir sabittir (s), tuzaktan kagma olasilig1 veya
frekans faktorii olarak tamimlanir (Becker 1973). Frekans faktorii basit liiminesans
modeline gore (tek tuzak - tek yeniden birlesme merkezi, OTOR) 102 — 10 st
mertebelerindedir ve sicakliktan bagimsiz bir sabit olarak kabul edilir (Bos 2006). E,
tuzak derinligi veya aktivasyon enerjisi olarak adlandirilir, bir elektronun tuzaktan
iletkenlik bandina ¢ikarilmasi i¢in gerekli enerjidir (Sekil 2.1b). k, Boltzmann sabitidir ve
degeri 8,617x10” eV/K’dir, T ise mutlak sicakliktir (K). Boylece uyarma ile taban
seviyeye doniis arasinda gegen siire elektronun yari-kararl enerji seviyesinde bulundugu
stire kadar gecikir. Bu durumda Esitlik 2.1’in sicaklik bagimliligi incelendiginde
fosforesansin floresansa gore sicakliga ¢ok daha fazla bagimli oldugu sonucu ¢ikarilabilir

(Chen ve McKeever 1997).

2.2 Enerji Band Modeli

Schrédinger denkleminin ¢oziimii periyodik olarak degisken bir potansiyele maruz kalan
elektronlarin sadece izin verilen enerji seviyelerinde (enerji bandi, izinli bolge)
bulundugunu ortaya koymaktadir. Diger olasi enerji seviyeleri ise yasakli bolgeyi (veya
bant boslugu) olusturmaktadir. Her bir bélgenin (bandin) doluluk orant durum yogunluk

fonksiyonu ile verilir:
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N(E) = Z(E)f (E), (2.2)

burada, f(E) Fermi-Dirac dagilim fonksiyonudur ve Esitlik 2.3 ile tanimlanir:

f(E) = 1/{exp|(E — Ef)/kT]| + 1}. (2.3)

Bu esitliklerde, N(E) kullanilan enerji seviyelerinin yogunlugunu, Z(E) mevcut enerji
durumlarmin yogunlugunu ve Ef ise Fermi seviyesini verir. Mutlak sifirda E¢ ’nin altinda
kalan tiim enerji seviyeleri tamamen dolu, bu degerin iistiindeki enerji seviyeleri ise
tamamen bostur. Yari-iletken ve yalitkanlarda Ef, degerlik bandinin tamamen dolu olmasi

nedeniyle degerlik bandi enerjisinin {izerinde yer alir (McKeever 1988) (Sekil 2.2).

Kristal yapidaki bir yari-iletken veya yalitkanda idealde Z(E) = 0°dir. Ancak, kristalde
yap1 kusurlar1 olusmasi veya orgii icerisinde safsizliklarin bulunmasi, kristal yapinin
periyodik tekrarlanmasini bozar ve yasak bantta elektronlarin bulunmasini miimkiin hale
getirir. Yasak bantta Ef ile iletkenlik band: arasinda kalan bélgede enerji seviyeleri bostur

ve anyon bolgesini olusturur.

a) b) c)
[letkenlik band1
Tletkenlik band:
[letkenlik band1 E E
g g
Ey 77'/"/'7'/"/' ______________________________________
Degerlik bandi / 77 77 77
[ L/ L[ [/ / Degerlik bandi
NN, /1777
Degerlik bandi
11/ 1/ /) /

Sekil 2.2 Mutlak sifirda, a) degerlik bandinin kismen dolu oldugu ve iletkenlik bandi ile
arasinda bant boslugunun bulunmadig: iletken malzeme ve degerlik bandi
arasinda Eg enerjili bant boslugu (yasak enerji bandi) bulunmasi durumlarinda
b) yari-iletken ve c) yalitkan malzemeyi temsil eden sema (McKeever 1988°den
degistirilerek alinmistir).
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Degerlik bandindan serbest birakilan bir elektron anyon bdlgesine Coulomb etkisi ile
cekilir ve tuzaklanir. Degerlik bandi ve E seviyesi arasinda kalan bolge ise pozitif yiiklii
katyon bolgesi mevcuttur. Bu bolgede enerji seviyeleri elektronlar ile tamamen doludur

ve desik merkezlerini olusturur.

[letkenlik band1
- — __ —_ . Elektron
- — — merkezleri
Ef -—---m-- .. oo - L
o _
-+ . e * e Desik
merkezleri
-

RS,

Sekil 2.3 Yalitkan bir malzemenin mutlak sifirdaki enerji seviyeleri (McKeever 1988’den
degistirilerek alinmistir)

Bir kristalin yapisindaki kusurlarin yiik tagiyicilarini (elektron veya desik) yakalamasi ve
geldigi enerji bandina geri yaymlamast miimkiinse bu kristal kusuru tuzak (T) olarak
tanimlanir. Zit isaretli yiik tasiyicilarinin yakalanabilecegi ve elektron — desik yeniden
birlesmesiyle sonuglanacak yapi kusurlari yeniden birlesme merkezleri (R) olarak

adlandirilir (Larsen 1999).

Sekil 2.4°te gosterildigi lizere, uyarilma (excitation) ile iyonizasyon sonucu olusturulan
elektron — desik ¢ifti, T ve H enerji seviyelerinde (kusurlarinda) tuzaklanir. Kristalin
uyarimi (stimulation) ile (i), elektronlar tuzaktan kurtulmalar1 igin gerekli enerjiyi (Ex)
kazandiklarinda iletkenlik bandimna c¢ikarlar. Bu elektronlar kararli seviyeye donerken
1s1mali gecise olanak saglayan yeniden birlesme merkezleri ile birlesir. Birlesmenin
sonucunda goriiniir bolgede hvwm enerjili bir foton yayinlanir (ii). Yayilan bu fotona

liiminesans adi verilir (Thomson 2004).
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Sekil 2.4 Liiminesans mekanizmasini temsil eden basit enerji-bant modeli (Thomson
2004’ten degistirilerek alinmustir). Ts s1g (kararsiz) tuzaklari, Tt derin (daha
kararll) tuzaklari, H desikleri ve R yeniden birlesme merkezlerinin
gostermektedir.

2.3 Termoliiminesans (TL)

Yari-iletken veya yalitkan malzemelerde, iyonizasyon ile yapida tuzaklanan elektronlarin
1s1 ile uyarimi (stimulation) sonucu goriiniir bolgede liiminesans elde edilmesi olay1
termoliiminesans olarak adlandirthr (Wiedemann ve Schmidt 1895). Burada 1s1
liiminesansin yayilimi1 amaciyla kullanilan bir yontemdir. Bu nedenle teknik olarak 1s1
uyarimli liiminesans (TSL) daha dogrudur ancak bu tezde alisilageldigi iizere

termoliiminesans (TL) kullanilacaktir (Chen and McKeever 1997).

TL yonteminde 1sitma iglemi igin sicaklik lineer 1sitma hiz1 (f) ile arttirthir. Sicaklik T =
T, + Pt ile degismektedir. Burada Ty, t = 0 anindaki sicakliktir (K). Sicakligin lineer
arttirtlmasi ile yasak bantta belirli enerji seviyelerinde tuzaklanan elektronlar uyarilir ve
degerlik bandina ¢ikar. Kararli seviyeye donerken bu elektronlar yeniden birlesme
merkezleri tarafindan yakalanir ve liminesans yaymimi elde edilir. Sicakligin bir
fonksiyonu olarak elde edilen liiminesans siddeti 1s1ma egrisi (glow curve) ile gosterilir.
Isima egrisi, malzemeden yayilan 15181n olusturdugu bir ya da daha fazla tepeden (pikten)
veya bunlarin iist {iste binmis halinden olugsmaktadir (Chen ve McKeever 1997). Sekil 2.5
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266 Gy radyasyon dozu ile 1sinlanmis Merck kuvarsin diisiik ve yiiksek sicakliklarda

gozlenen TL piklerini gostermektedir.
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Sekil 2.5 266 Gy radyasyon dozu ile i1smnlanan Merck kuvarsin a) 200 °C’ye kadar
isitilarak elde edilen 1s1ma egrisini, b) 180 °C’ye kadar 1sitilarak on-1sitma
yapildiktan sonra kuvarsin 500 °C’ye kadar 1sitilarak elde edilen 151ma egrisi.
Isitma hizi 1 °C/s’dir. TL Olgimleri i¢in Hoya U-340 optik filtresi
kullanilmigtir. Tanecik boyutu 90 — 140 pm’dir.

Isima egrisinin sekli, malzemeden yayilan 15181 dedekte ettigimiz cihazin, ¢ogunlukla
fotogogaltict tiip, hassasiyetine yani spektral cevabina baglidir. Bunun disinda, 1s181n
Ol¢iilmesi sirasinda Ornek ile dedektor arasina yerlestirilen optik filtreler, kullanilan
1sitma hizi, uyarilmanin (excitation) cinsi (UV, a, B, v, vb.), uyarilma dozu ve uyarilma

doz hiz1 da 1s1ma egrisinin seklini degistirebilecek faktorlerdir (Chen ve McKeever 1997).

Malzemenin 1sitilmasi sirasinda, herhangi bir t zamaninda saniyedeki foton sayist TL
siddeti I(t) olarak adlandirilir ve desikler ile elektronlarin R enerji seviyesindeki (Sekil
2.4) yeniden birlesme hiz1 ile orantilidir. Eger m (m®) R’de tuzaklanan desiklerin

konsantrasyonu ise TL siddeti:

dm
I(t) = T (2.4)

olarak verilir. Burada negatif isareti desik konsantrasyonunun azalmasini gostermektedir.

Burada, her yeniden birlesmenin bir foton iirettigi ve iretilen tiim fotonlarin dedekte
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edildigi varsayilmaktadir. Yeniden birlesmenin hizi degerlik bandindaki serbest elektron

konsantrasyonu n¢ ve desiklerin konsantrasyonu m ile orantilidir:
dm
I(t) = —E = nCmAm . (25)

An sabiti yeniden birlesme olasiligidir, birim zamandaki birim hacim olarak verilir ve
sicakliktan bagimsizdir. Tuzaklanan elektrolarin konsantrasyonundaki n degisim hizi,

termal salinim hizi ile tekrar tuzaklanma hizi arasindaki farka esittir:

dn
abrie np —n.(N —n)4,, (2.6)

burada, N elektron tuzaklarmin konsantrasyonu ve An tekrar tuzaklanma olasiligidir (m°®s”
1). Serbest elektrolarin konsantrasyonu, termal salmim hizi ile tekrar tuzaklanma ve

yeniden birlesme hiz1 arasindaki farka esittir:

dn,
FTi np —n.(N —n)A,, — n.mA4,,. (2.7)

Esitlik 2.5, 2.6 ve 2.7, tuzaklanan elektronun tek tuzaktan salindigi ve tek merkezde
yeniden birlestigi durumlar i¢in tanimlanmistir. Desik salinimlari tarafindan olusturulan
TL i¢in de ayn1 denklemler kullanilabilir. Bu esitliklerin genel analitik ¢6ziimii yoktur.
Bu esitliklerin  gelistirilmesinde bazi basitlestirici varsayimlar yapilmahdir. Bu

varsayimlardan en 6nemli olan1, her zaman:

dn,

dn| |dne
dt ’

« | 28
dt dt de |’ (2:8)

Bu varsayim Chen ve McKeever (1997) tarafindan yar1 denge (quasi equilibrium, QE)

varsayimi olarak adlandirilmistir ¢iinkii bu esitlik iletkenlik bandindaki serbest elektron
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konsantrasyonunun yari kararli olmasimi gerektirir. Isinlama sirasinda tuzaklanan

elektronlar ve desikler ciftler halinde olusur. Bu durumda yiik dengesi kabuliine gore:

n.+n=m, (2.9)

olurve n, = 0 ise n = m’dir. Boylece desik konsantrasyonundaki azalma ile tuzaklanan

elektron konsantrasyonundaki azalma birbirine yaklasik olarak esittir (Bos 2006):

dm dn
dt ~  dt

~
~
S
—

I

|

X

(2.10)

fletkenlik bandinda yer alan elektronlarin konsantrasyonundaki degisim hizinin dn, /dt ~

0 oldugu durum igin Esitlik 2.7 ¢oziiliirse TL siddeti I(t):

I(t) = MAnM ( E) 2.11
O =w=ma, +ma, P\ "wr 21D

ile elde edilir.
2.3.1 TL kinetik ifadeleri

Genellikle tek tuzak — tek yeniden birlesme merkezi yaklagimi kullanilarak en basit
sekliyle agiklanmaya calisilan liiminesans olay1 ¢ok daha karmasik bir isleyise sahiptir.
Liiminesans verimi i¢in elektron — desik ¢ifti olusumu, tuzaklanma, yiik transferi, yeniden
birlesme veya yayilim gibi bir¢cok parametrenin birlikte degerlendirilmesi gerekmektedir
(Bos 2006). Ancak, basit model kullanilarak elde edilen Esitlik 2.11 ile analitik olarak
cozillemediginden baz1 basitlestirici  varsayimlar yapmak gerekmektedir. Bu
varsayimlara gore termoliiminesans siirecini belirleyen birinci, ikinci ve genel derece
kinetik denklemleri sirasiyla Randall ve Wilkins (1945), Garlic ve Gibson (1948), May
ve Patridge (1964) tarafindan elde edilmistir. Buna gore Esitlik 2.11°1 ¢6zmek igin

kullanilan varsayimlar ve denklem ¢oziimleri:
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I. Birinci derece kinetigi: Malzemenin 1sitilmast sirasinda yeniden tuzaklanmanin ihmal
edilebilecegi ve mA,, > (N — n)A,, varsayimi yapilarak Esitlik 2.11 asagidaki sekilde

elde edilmistir:
n
I(t) = —— = nse E/¥T (2.12)

Esitlik 2.12°de eger sicaklik T sabit kalirsa p = sexp(E/kT)’de (Esitlik 2.1) sabittir ve

integrali alinirsa siddet:

I(t) = lhexp(—pt), (2.13)

Burada lo t = 0 anindaki baslangi¢ siddetidir. Sabit sicaklikta azalim zamanin basit bir
eksponansiyel fonksiyondur ve bu olaya fosforesans adi verilir. Ancak sicaklik
degiskense Esitlik 2.12, Esitlik 2.14’teki halini alir:

()= - ( E) [ s (" ( E)dT'l (2.14)
=——=npsexp|——]exp |—-= | exp (—— , .
de ~ PR TR ), TP T

burada, no t = 0 aninda toplam tuzaklanan elektronlarin sayisidir. Sicaklik arttikca
liminesans siddeti artar ve bir maksimum degeri gegtikten sonra azalir. Bdylece egri bir

pik seklini alir ve bu birinci derece 1g1ma pikidir (Bos 2006).

ii. Ikinci derece kinetigi: Malzemenin 1s1tilmasi sirasinda yeniden tuzaklanma olasiliginim
baskin oldugu mA,, < (N —n)A,, durumlar i¢in ¢oziim yapilmistir. Ayrica tuzaklarin
doyumdan (saturation) uzak oldugu N <« n, konsatrasyonlarin n =m ve yeniden
birlesme ve yeniden tuzaklanma olasiliklarinin esit oldugu (4,, = 4,) varsayildiginda

Esitlik 2.11:

dn n?
I =-5= Wse-E/kT, (2.15)
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ile verilmektedir. Burada dn/dt, n? ile orantilidir ve zaman iginde sicaklik lineer

arttirildiginda eksponansiyel degil hiperbolik bir egri elde edilir:

=2 (BN (@) [ e () ot @0

Bu egri neredeyse simetriktir ve egrinin eteklerinde (siddetin yariya diistiigli noktalarin
alt1) ise yiiksek sicaklik bolgesi diisiik sicaklik bolgesine gore daha genistir. Bu da
varsayimda yeniden birlesmeden 6nce yeniden tuzaklanmalarin gergeklesmesi sonucu

liminesans saliniminin gecikmesinden kaynaklanmaktadir (Bos 2006).

iii. Genel derece kinetigi: Birinci ve ikinci derece TL kinetikleri baz1 6zel ve basitlestirici
varsayimlar yapilarak tiiretilmistir. Ancak, bu varsayimlarin gecerli olmadigi ve TL
pikinin bu iki kinetige uymadig1 durumlar da mevcuttur. Bu durumda May ve Partridge

(1964) tarafindan deneysel olarak gelistirilen genel derece kinetigi kullanilmistir:
dn
I0)=-4= nPs'e E/KT (2.17)

s’, m*®Ds1 boyutundadir (6n-eksponansiyel faktorii) ve b ise genel derece parametresi
olarak tanimlanmaktadir ve 1 ile 2 arasindaki degerleri almaktadir. b # 1 durumu igin

Esitlik 2.17°nin integrali alinirsa,

b

) E s"(b-1) (T E ] o1
I(T) =nys" exp (— ﬁ) 1+ T . exp (— W) dT , (2.18)
burada, s"' = s'ngb_l) "dir ve birimi s ’dir. b — 1 ve b — 2 durumlari i¢in sirastyla birinci

derece kinetik ve ikinci derece kinetik denklemleri kolaylikla elde edilebilir (Bos 2006).

Bir TL 1s1ma egrisini tanimlayan parametreler E, s, b ve no’dir. Bu parametrelerin

degisiminin 1s1ma egrisi tizerindeki etkileri Sekil 2.6’da verilmektedir.
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2.4 Optik Uyarimh Liiminesans (OSL)

OSL yonteminde, yasak enerji bandindaki ara enerji seviyelerinde (T) tuzaklanan
elektronlar (Sekil 2.4) uyarilarak malzemenin (fosforun) daha 6nce aldigi radyasyon dozu
ile orantili liminesans siddeti elde edilir. Burada, uyarimda (stimulation) kullanilan
yontem TL yonteminden farkli olarak optik uyarimdir. Uyarim sabit sicaklikta, sabit
dalgaboyunda (1) (UV, goriiniir veya kizilotesi) ve belirli bir uyarma (illumination)
siddetinde (¢) gergeklestirilir. Uyarimin ardindan yayinlanan OSL uyarim siiresinin bir
fonksiyonu olarak kaydedilir (OSL egrisi). OSL yonteminde, uyarim sekline bagli olarak

tanimlanan ii¢ farkli mod bulunmaktadir:

i. Siirekli dalga - OSL (CW-OSL): Malzemenin uyariminda kullanilan 1s181n siddeti sabit
tutulmaktadir. Uyarim siiresince OSL sinyalleri kaydedilir (Huntley vd. 1985),

ii. Cizgisel kiplenimli - OSL (LM-OSL): Malzemenin uyariminda kullanilan 1s1g8in siddeti
dogrusal olarak artirilmaktadir ve uyarim siiresinde OSL sinyalleri kaydedilir (Bulur
1996),

iii. Puls seklinde - OSL (POSL): Malzemenin uyarimi igin puls seklinde ardarda 151k
siddeti uygulanmakta ve uyarimlar arasindaki siirelerde OSL sinyalleri kayit edilmektedir
(Sanderson ve Clark 1994). Bu yontem, liiminesans sinyallerinin 6mrii ve yeniden
birlesme merkezi karakterizasyonu hakkinda bilgi elde edilebilecek olan zaman
¢Oziintirliklii OSL (TR-OSL) olarak gelistirilmistir (Chithambo ve Galloway 2001,
Bailiff 2000). POSL teknigi bu tez ¢alismasinda kullanilmamustir.
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Sekil 2.6 Birinci derece b =1 (a, b, ¢) ve ikinci derece b =2 (d, e, f) kinetik denklemlerinin
ozellikleri: a) 1s1nlamanin ardindan tuzaklarin konsantrasyonu (no) degisimi, b)
aktivasyon enerjisi (E) ile degisim, c) tuzaktan kagis frekansi () ile degisim, d)
1sinlamanin ardindan tuzaklarin konsantrasyonu (ng) degisimi, e) aktivasyon
enerjisi (E) ile degisim, ) s/N ile degisim. Isima egrilerinin ¢iziminde no=1m™;
E=1eV;s=1x10?s? s/N=1x10" s'm? parametreleri kullanilmistir. Bir
parametre degisken iken digerleri sabit tutulmustur. Isitma hizi tiim egriler i¢in
1 K/s’dir. Birinci derece kinetige sahip TL 1s1ma egrilerinde pik maksimum
degeri no ile degismemekte ve ikinci derece kinetige sahip TL 1s1ma egrilerinde

OSL modlarinin zamana bagh uyarim sekli ve elde edilen OSL sinyallerinin sematik

gosterimi Sekil 2.7°da verilmektedir.
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pik maksimum degeri no ile degismektedir (Bos 2006).
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Sekil 2.7 OSL uyarim modlart CW-OSL, LM-OSL ve POSL’nin uyarim sirasindaki
siddet degisimi (diiz ¢izgiler) ve elde edilen OSL sinyalinin (noktali egriler)
sematik gdsterimi (Botter-Jensen vd. 2003°den degistirilerek alinmistir)

Optik uyarimda tuzaktaki elektronlarmn uyarilma hizi p (s):

p(Ey) = @a(Ey), (2.19)

burada, ¢ optik uyarim siddeti, o(Fo) foto-iyonizasyon tesir kesiti (cm?) ve Eo ise
tuzaklanan elektronun salinimi i¢in gerekli olan optik uyarimin esik enerjisidir. Optik
uyarim sirasinda, tuzaklar sabit dalgaboyu 4 ve uyarma siddeti ¢ kullanilarak bosaltilirsa
CW-OSL azalim egrisi elde edilmektedir. Ancak p zamana bagimli ise yani sabit
dalgaboyunda uyarim siddeti ¢(2) zamanla dogrusal olarak arttirilirsa (8, = dg/dt) LM-
OSL egrisi elde edilmektedir (Better-Jensen vd. 2003):

(1) = @o + Byt (2.20)
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2.4.1 CW-OSL

Tek tuzak — tek yeniden birlesme merkezi modeline (basit enerji - bant modeli) gore daha
once Bolim 2.3’te verildigi sekilde (Esitlik 2.4 —2.10) yari-denge yaklasimui ile tuzak ve
desiklerin konsantrasyonundaki degisim hizinin birbirine neredeyse esit oldugu kabul
edilmistir. Tkinci bir yaklasim olarak yavas tekrar tuzaklanma dikkate alinacak olursa
(n.(N —n)A,, & np,n,mA,,) kullanilarak optik uyarim i¢cin CW-OSL sinyal siddeti
(Batter-Jensen vd. 2003):

dm_ dn

lpgg =——=——= 2.21
0SL dt dt np ( )

olarak verilir. Denklemin ¢Oziimii ise;

los, = nopexp(—tp) = lpexp(—t/tq) . (2.22)

Burada, lo t = 0 anindaki baslangi¢ OSL siddeti, zq ise CW-OSL azalim sabitidir. Bdylece
birinci derece kinetik fonksiyonu ile malzemeye sabit uyarim 1s1k siddeti uygulandiginda
OSL siddetinin exponansiyel azalacagi goriilmektedir. Sonucta tuzaklar bosaltildiginda,

OSL sifirlanacaktir (McKeever vd. 1997).

Chen ve McKeever (1997) optik uyarim sirasinda belirgin bir sekilde yeniden tuzaklanma
oldugunda analize eklenmesi gerektigini ve yavas yeniden tuzaklanma yaklagiminin

gecersiz olacagini gostermistir:
los, = np —ncAp(N —n) (2.23)
N >>nveR = AW/An>>n/ (N - n) 6zel durumlar i¢in ikinci derece kinetik fonksiyonu:

I _mp_ _dn 2.24
OSL_NR_ dt ( )
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olur. Integral alindiktan sonra ¢oziim:

nopt)‘2

losp = 1|1 — 2.2
o5 = Io (1 =52 (2.25)

Burada I, = n3p/NR’dir. Daha genel derece kinetik durumlar igin I, = n8p/NR alinirsa
CW-OSL siddeti asagidaki sekilde tanimlanir (Better-Jensen vd. 2003):

b
nopt)ﬁ
NR '

Ios, = 1o (1 - (2.26)

2.4.2 LM-OSL

1996°da Bulur, CW-OSL teknigine alternatif, uyarim siddetinin dogrusal arttirilmasi
sirasinda OSL siddetinin dedekte edilmesi yontemini tanimlamigstir. Bu uyarim modu ile
OSL sinyalleri her biri farkli tuzak tiplerinden optik salinim yapan pikler halinde
gozlenmektedir. Bu teknige gore foto-iyonizasyon tesir kesiti biiyiik olan tuzaklar dnce
bosalir ve uyarim zamanina karsilik OSL pikleri (egrileri) elde edilir. Boylece
tuzaklardaki hizli, orta, yavas, azalma hizi CW-OSL teknigine gore daha iyi gozlenir
(Batter-Jensen vd. 2003).

Tekrar tuzaklanmanin ihmal edilebilir oldugu birinci mertebe kinetik icin tuzaklarin
bosalma hiz1 Esitlik 2.21 ile verilir ve Esitlik 2.22 ile liiminesans (CW-OSL) siddeti elde
edilir burada azalimin zaman sabiti 7; = 1/0¢@’dir. Ancak, uyarim siddeti dogrusal

olarak sifirdan maksimum @m degerine arttirilirsa zamana bagli siddet (Botter-Jensen vd.
2003):

p) =yt (2.27)

ile degisir. Burada y, uyarim siddetindeki artigin hizidir. Bu durumda;
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dn

== —aytn (2.28)

p

elde edilir. Bu denklemin ¢6ziilmesiyle Gaussian fonksiyonu elde edilir ve tuzaklardaki

elektron konsantrasyonu:

o
n = ngexp (——ytz), (2.29)
boylece LM-OSL sinyal siddeti Esitlik 2.30°deki sekilde elde edilir:

ay
lps, = ngoyt exp (— 7t2) (2.30)

2.5 Elektron Paramanyetik Rezonans (EPR)

Elektromanyetik radyasyonun madde ile etkilesmesinin bir sonucu olarak, cesitli
spektroskopik yontemlerle maddenin yapis1 hakkinda 6nemli bilgiler elde edilebilir. Elde
edilen spektrumlar veya enerji bantlari, enerji seviyeleri arasindaki elektronik gegisleri

temsil etmektedir (Weber vd. 1998).

Statik bir manyetik alanda elektron spinleri veya ciftlenmemis elektronlarin enerji
sogurmalart sonucunda bir EPR spektrumu gozlenir. EPR spektrometresi ile
paramanyetik 6zellik gdsteren, elektriksel iletkenligi minimum, nemli veya sulu olmayan
numunelerin spektrumu alinabilir. Kristaldeki metal iyonlari, yar1 iletkendeki alici ve
verici safsizliklar, serbest radikaller iceren yapilar ¢iftlenmemis elektrona sahiptirler. Bu

durumda net spin manyetik momenti sifirdan farklidir (Weber vd. 1998).

Spektroskopi, atomik veya molekiiller durumlar arasindaki enerji farkliliginin
Olglilmesidir. Bu enerji farkliliklarinin (4E) bilinmesiyle, malzemenin dinamik yapisi
hakkinda bilgiler elde edilebilir. Elektromanyetik 1simanin sogurulmasi ve AE enerjisi
arasinda onemli bir bagint1 vardir. Planck yasasina gore elektromanyetik radyasyonun

sogurulmast:
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E = hy, (2.31)

seklindedir. Burada h Planck sabiti ve v 1sinim frekansidir. Enerji sogurulmasi daha diisiik
bir enerji seviyesinden daha yiiksek bir enerji seviyesine gecise Sebep olur.
Konvansiyonel spektroskopide, v degisken kabul edilerek tarama yapilir ve sogurulmanin
meydana geldigi frekans degeri durumlar arasindaki enerji farkini temsil etmektedir. EPR
spektrometrelerinde frekans: 10°-10'2 s (1-1000 GHz) araliginda olan mikrodalga
radyasyonu kullanilmaktadir ve EPR spektrometreleri, ¢alisilmak istenen amaca uygun
olan frekans degerine gore (mikrodalga bandi) secilir. X-bant (yaklasik 9.5 GHz) EPR
sistemi en ¢ok kullanilandir ve dalga boyu (1) 3-4 cm arasindadir. Bu aralik kaviteye
yerlestirilen numune boyutuna gore ayarlanmaktadir (Weber vd. 1998, Weil ve Bolton
2007).

Maddenin manyetik 6zellikleri, maddeyi olusturan atomik birimlerin manyetizmasina ve
bu atomik birimlerin kendi aralarindaki etkilesmeye baglidir. Manyetik momentleri
stfirdan farkli ve aralarindaki etkilesmenin zayif oldugu yapi taglarinin meydana getirdigi
maddelere paramanyetik madde denir. Atoma siirekli manyetik momenti ¢ekirdek ve
elektronlar kazandirir. O halde atomun toplam manyetik momenti elektron ve ¢ekirdek
manyetik momentlerinin toplamidir. Manyetik rezonans, statik manyetik alan
uygulayarak bu manyetik momentlerle baglantili enerji diizeyleri yaratip bunlar arasinda
gegisler olusturma esasina dayanir. Dolayisiyla EPR, elektronik manyetik momentlere

iliskin enerji diizeyleri arasindaki gegisleri inceler (Weber vd. 1998).

2.5.1 Zeeman etkisi

Tek basma bir elektron herhangi bir dis kuvvet olmadiginda da spin (5’) ad1 verilen
kendine 6zgii (intrinsic) agisal momentuma sahiptir. Clinkii elektron yiikliidiir ve yaptig1
acisal hareket manyetik alan olusturur. Boylece yiikii ve agisal momentumu sayesinde
malzeme manyetik momenti (i) olan bir miknatis veya manyetik dipol gibi davranir
(Sekil 2.8a) (Duin 2019).
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Sekil 2.8 a) Serbest elektronun spini ve manyetik momenti, b) Bo manyetik alam
uygulandiginda i’e gore maksimum ve minimum enerji yonelimi (Duin
2019’dan degistirilerek alinmistir)

EPR spektroskopisinde, enerji farkliliklart malzemedeki ciftlenmemis elektronlarin
manyetik alanla etkilesmesi ile ger¢eklesir. Bu etkilesmeye Zeeman etkisi (yarilmasi)
denir. Manyetik alan Bo, elektronun manyetik momenti igin iki enerji seviyesi olusturur.
Manyetik alan ile ayn1 yonlendirilirken en diisiik enerji durumunda, manyetik alan ile ters
yonde ydnlenmis ise en yiiksek enerji durumundadir (Sekil 2.8b). Iki durumda elektron
spininin (ms) yonelimine gore isimlendirilir. Elektron spini ' olan bir parcaciktir.
Manyetik alana paralel oldugu durumda ms= -2, antiparalel oldugu durumda ms=+)%dir.
Bir elektron igin ¢ = msgef’dir, burada S cevirim sabiti olan Bohr magnetonu ve ge Serbest
elektron i¢in spektroskopik g-faktoriidiir (Landé g-faktorii) ve degeri 2,0023192778 (=
2,0023)’tiir (Duin 2019). Bu durumda, ms = -% ve ms= +% olan elektron igin enerji:

E,a=+ ~gefBo (2.32)
1
E_1=—39.8Bo (2:33)
2

olarak tanimlanir (Sekil 2.9) (Duin 2019).
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Sekil 2.9 Uygulanan manyetik alanin (B) bir fonksiyonu olarak serbest elektron i¢in enerji
seviye semast (Weil ve Bolton 2007°den degistirilerek alinmistir)

2.5.2 Spin-orbit etkilesmesi

Uzerinde dis kuvveti olmayan uzayda bir elektron aldigimizda ve onu bir molekiile
yerlestirdigimizde, toplam acisal momentumu degisir, c¢linkii igsel spin agisal
momentumuna (S) ek olarak, yoriingesel acisal momentuma da (L) sahip olur. L,
yoriingesel agisal momentumlu bir elektronun dolasim akimidir ve dolayisiyla yoriingesel
agisal momentumdan kaynaklanan bir manyetik moment de vardir. Bu iki manyetik alan

etkilesime girmektedir. Spin-yoriinge etkilesiminin enerjisi, goreceli olarak yonlerine
baglidir (Duin 2019).

Elektron uzayda ise:

i g,S, (2.34)

Elektron bir molekiilde ise:

o g,S+L, (2.35)

Genel olarak, yoriingesel agisal momentum, temel durumdaki bir elektron i¢in yaklasik

olarak sifirdir. Bununla birlikte, temel durum ile uyarilmis durumlar arasindaki etkilesim,
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temel duruma kiigiik miktarlarda yoriingesel agisal momentum ilave eder (Duin 2019)

(spin-orbit giftlesme katkis1):

TR ge§ + spin — orbit giftlesme katkist, (2.36)

Spin-orbit ¢ifti katki teriminin S ile orantili oldugunu varsaymak yaygin bir uygulamadir,
bu da hem sagdaki terimleri birlestirip hem de ¢, ge degerini degistirebilecegimiz

anlamina gelir (Duin 2019).

foxgs, (2.37)

AE = gBB, (2.38)

Spin-orbit ¢ifti katkisinin biiyiikligi ¢iftlenmemis elektron igeren ¢ekirdegin boyutuna
baghidir. Boylece, sadece H, O, C ve N atomlarini igeren organik serbest radikallerde
spin-yoriinge ¢iftinin katkis1 kiigiik olacaktir. Bu durum da g faktorii ge ye ¢cok yakin elde
edilirken, metaller gibi daha biiyiik elementlerin g faktorleri ge den oldukga farkli olabilir.
g faktori elektron ve molekiil arasindaki dogal baglarin kimyasal bilgisini, molekiiliin

elektronik yapisini igerir ve g degeri molekiiliin parmak izi olarak alinabilir (Duin 2019).

2.5.3 g faktorii

Bir EPR spektrometresinde, paramanyetik bir ornek, yukarida gosterildigi gibi, temel
durumun enerji seviyelerini AE ile bolen genis bir diizgiin manyetik alana yerlestirilir
(Duin 2019):

AE = gBBy = hv, (2.39)

B, Boltzman sabitidir ve Bo’in biiyiikliigii 6l¢iilebilir. g’yi hesaplamak igin gereken iki
spin seviyesi arasindaki AE degerini belirlemektir. Ornek, mikrodalga ile 1sinlanirken

belli bir frekans degerinde siddetli manyetik alan taramasi yapilir (Duin 2019).
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iki spin durumu arasindaki enerji farkliliklari1 manyetik alan kuvvetini degistirerek
gerceklestirebildigimiz igin, spektrum elde etmek igin alternatif iki yolumuz vardir: i.
Sabit bir manyetik alan uygulayabilir ve elektromanyetik radyasyonun frekansini
geleneksel spektroskopide oldugu gibi tarayabiliriz. Alternatif olarak, ii. elektromanyetik
radyasyon frekansini sabit tutabilir ve manyetik alani tarayabiliriz. Sogurmadaki pik
noktasi, manyetik alan degeri iki spin durumuna ayarlandiginda (tuning) enerji farki
mikrodalga radyasyonu ile eslesir ve bu alana “rezonans alani, Bo” denir. EPR’de
mikrodalga iireten kaynaga klystron denir. X-bandi klystronu 8.8-9.6 GHz genisliginde
ozel bir spektral banda sahiptir. Genellikle EPR sistemlerinde rezonans kosulunun

saglanmasi i¢in frekans sabit tutulur ve manyetik alan1 degistirilir (Duin 2019).

2.5.4 Cizgi Sekli

Olgiilen g faktoriiniin serbest elektronunkinden sapmasi, temel durum ile uyarilmis durum
arasindaki  spin-yoriinge  baglantisindan  kaynaklanir.  Yoriingeler — molekiile
yoneldiginden, bu karisimin biiylkligii yone bagldir yani anizotropiktir. Diisiik
viskoziteli bir ¢éziimde, bu anizotropinin tamaminin ortalamasi alinir. Ancak, tek
kristalde durum farklidir. Tek kristalin EPR spektrumunda anizotropi nedeniyle kristali
dondiiriildiiginde g faktorii degisir. Her paramanyetik molekiil i¢in ana eksen sistemi

vardir. Bu eksenler boyunca 6l¢iilen g faktorleri gx, gy Ve g; olarak etiketlenir (Duin 2019).

Sekil 2.10, paramanyetik malzemenin z yoniinde iki esit ligand (baglanma) ile x ve y
yoniinde dort yonde esit ligand tarafindan koordine edildigi bir Ornek olarak
gostermektedir. Ortaya ¢ikan g faktorii Bo alaninin z eksenine paralel veya x veya y

eksenlerine paralel oldugu durumlar i¢in farkli olmaktadir.

Sekil 2.11, ti¢ farkli anizotropi simifi i¢in sogurma ve birinci tiirev spektrumunu
gostermektedir. Izotropik olarak adlandirilan birinci smmifta, ana g faktdrlerinin tiimii
aynidir (Sekil 2.11a). Eksenel olarak adlandirilan ikinci sinifta, diger ikisinden farkli olan
bir eksen bulunur (gx = gy # gz) (Sekil 2.11b ve 2.11c¢).
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Sekil 2.10 g degerinin molekiillerin manyetik alandaki yonelimine bagimliligi (Duin
2019)

Benzemeyen eksen (g;) boyunca g faktoriiniin ona paralel oldugu séylenir, g; = g//. Diger
iki eksen ise ona diktir, gxy = gL. Rombik (eskenar dortgen) denilen son sinif, tiim g
faktorleri farkli oldugunda ortaya ¢ikar (Sekil 2.11d) (Duin 2019).

2.5.5 Asir1 ince (hyperfine) ve siiper ince (super-hyperfine) yap: yarilmasi

EPR'de olusabilecek ii¢ cesit etkilesim vardir. Ilk iki tip, eslesmemis bir elektron ve
manyetik ¢ekirdek arasindaki etkilesime baglidir. Eslesmemis bir elektronun niikleer
manyetik moment ile etkilesimi, niikleer agir1 ince yap1 yarilmasi olarak adlandirilir.
Genellikle, etkilesim eslesmemis elektronun bagli oldugu cekirdekten kaynaklaniyorsa
(Sekil 2.12A) asirt ince, eger komsu bir ¢ekirdekle etkilesmeden kaynaklantyorsa siiper
ince yapi yarilmasi olarak adlandirilir (Sekil 2.12B).

32



a) Izotropik b) Eksenel c) Eksenel d) Rombik
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Sekil 2.11 g faktoriinii olusturan X, y, z eksen degerlerine gore a) izotropik, b) ve c)eksenel
ve d) rombik EPR spektrumunun sematik gosterimi. Ust sira manyetik
momentlerle iligkili sekilleri gosterir. Altinda sogurma egrileri gosterilmistir.
En altta karsilik gelen EPR birinci tiirev egrileri gosterilmistir (Palmer 1985).

Ucgiincii tip, normalde bir spin-spin etkilesimi olarak adlandirilan bir molekiil i¢indeki

farkli atomlardaki iki eslenmemis elektron arasindaki etkilesimdir (Sekil .2.12C).

Sekil 2.12 EPR sisteminde manyetik etkilesimin {i¢ tipi a) ince yapi1 yarilmasi, b) asir1
ince yap1 yarilmasi ve c¢) spin-spin etkilesimi (Duin 2019)
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Cekirdegin manyetik kuantum sayis1 (M) toplam 21+1 tane deger almaktadir. Bu nedenle
manyetik alan da 21+1 deger alir. Esitlik 2.39’daki rezonans kosuluna (dis manyetik alan
(Bo) igin) bir de ¢ekirdegin manyetik alaninin eklenmesi nedeniyle dis manyetik alan da
21+1 kadar yarilir. Boylece EPR spektrumu asir1 ince yapi ¢izgisi ad1 verilen 21+1 ¢izgiye
yarilir (Apaydin 1991).

AE}

-
.

+V2

SOGURMA T n ﬂ

1. TUREVI M_

<.
A.

Sekil 2.13 Niikleer spini 1=1/2 olan manyetik cekirdek ile tek elektronun etkilesmesi
sunucu olugan EPR spektrumu (Duin 2019)

2.5.6 EPR sinyal siddeti

EPR sinyalinin integral alan1 paramanyetik merkezlerin konsantrasyonu ile orantilidir.
Bir malzemenin spinlerinin mutlak konsantrasyonu spin yogunlugu bilinen standart bir
ornekle karsilastirma yapilarak belirlenebilir. Siddetin elde edilmesi EPR sinyalinin

birinci tirevinde:

I & Ayp(AH,p)?, (2.40)



burada, A,,, tiirev sinyalinin pikten pike genligini, AH,,, ise pikten pike 6l¢iilen manyetik

alan farkin1 vermektedir. , AH),, nin sabit oldugu varsayilirsa pikten pike olgiilen genlik

(A,p) direk olarak sinyal siddeti olarak kabul edilebilir (Bulur 1998).
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Sekil 2.14 Bruker EMX plus X-bant EPR sisteminde 300 Gy radyasyon dozu ile 1sinlanan

kalis o6rnegine ait EPR spektrumunun birinci tiirev sinyali, belirlenen sinyal
siddet ve genisligi

2.6 Kinetik Parametrelerin Analiz Yontemleri

Yapilan deneysel 6l¢iimlerden elde edilen verilerin analiz edilmesi ve bunun sonucunda

liminesans mekanizmasinin anlasilabilmesi icin kinetik parametrelerin belirlenmesi
gerekmektedir. Bu amagcla kullanilabilecek olan yontemlerden 1sima egrisi ayristirma

(deconvolution) ve kesikli 1s1ma egrisi teknikleri tez galismasi kapsaminda kullanilmistir.

2.6.1 Isima egrisi ayristirma yontemleri

Deneysel 6l¢iimler sonucunda elde edilen TL, CW-OSL ve LM-OSL egrileri farkli enerji
seviyelerinden gelen liiminesansin zamana veya siireye bagli olarak toplam siddeti

hakkinda bilgi vermektedir. Bu nedenle her enerji seviyesinden gelen bilginin
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incelenmesi amaciyla TL piklerinin veya OSL egrilerinin ayristirilmasi sik kullanilan
yontemler arasindadir. Ayrigtirma islemi icin daha dnce Boliim 2.3 ve 2.4’te anlatilan,
TL, CW-OSL ve LM-OSL yoéntemlerine gore elde edilen birinci, ikinci ve genel derece

kinetik denklemleri kullanilmaktadir.

TL kinetik denklemlerinde (Esitlik 2.14, 2.16, 2.18) yer alan parametrelerin ayristirmada
uygulanabilirligi agisindan Kitis vd. tarafindan (1998) birinci (Esitlik 2.41), ikinci (Esitlik
2.42) ve genel (Esitlik 2.43) derece kinetik igin Im, Tm, E ve b parametrelerine

indirgenmistir.
I(T) =1 1+ET T sz (ET_T)1 A 2.41
—T ET-T, e
I(T) = 4Imexp( — A)exp (kT T )+1+Am , (2.42)
I(T) = I, p5oT (ET T)
(1) P\kT T
_ b
ET-T, b-1
x|(b-D -8 exp(kT - )+zm . (2.43)

Burada, A= 2kT/E, Ay,= 2kT,,/E Ve Z,, = 1 + (b — 1)A,, dir.

Olgiimler sonucunda elde edilen CW-OSL egrisi bir eksponansiyel azalim egrisidir ve
genellikle farkli enerji seviyelerinden gelen OSL sinyalleri st iiste binerek tek bir azalim
egrisi gibi gorliniirler. Bu toplam egrisinden gerekli kinetik parametre bilgililerinin elde
edilmesi i¢in ayristirma islemi yapmak gereklidir. Esitlik 2.26’de elde edilen ifade de
deneysel olarak belirlenemeyen no, lo ve p parametrelerinin yerine Better-Jensen vd.
(2003) tarafindan yeniden diizenlenen Esitlik 2.44 ayristirma islemlerinde

kullanilmaktadir. Bu denklemde lo, b ve 7 parametrelerine baslangi¢c degerleri atanarak
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tahmini degerleri iizerinden toplam OSL egrisini tanimlayacak bilesenler elde

edilmektedir:

1(t) =1, [1 +(b— 1)%]_m. (2.44)

Deneysel LM-OSL egrileri, genellikle birbiriyle ortiisen birden fazla pikten olugmaktadir.
2.30’da dogrudan deneysel olarak elde edilemeyen no, o, y ve t paramatreleri Kitis ve
Pagonis tarafindan (2008) donistiiriilerek LM-OSL egrilerinin Im, tm, b ve t parametreleri
ile denklemi yeniden uyarlamistir. Ayristirma islemi bu parametrelerin tahmini degerleri
ile baslayarak uygun uydurma (fit) egrileri elde edilir. Polymeris vd. (2006b) bu
parametreleri genel derece kinetik denklemine uyarlamistir. Kinetik dereceyi gosteren
parametre b’dir. b parametresinin 1 alimmasi ile denklem birinci derece kinetik

denklemine dontismektedir:

b
t [b—1t> b+1]t-2
A T
m

- (2.45)
Bolim 5.4°te gosterildigi lizere agartma isleminin LM-OSL sinyallerine etkisinin
belirlenmesi amagli yapilan Ol¢limlerde LM-OSL egrisinin baglangigtaki siddetinin
sifirdan (yani dogal fonun iizerinde) farkli olmasi, azalan bir egri olarak elde edilmesi
nedeniyle ayristirma isleminde ek bir bilesenin baslangictaki sinyali tanimlamasi i¢in
eklenmesi gerekmektedir. Bu amagcla baglangi¢ kisminda goézlenen azalim egrisinin
tanimlanmas1 amaciyla forforesans (PH) ve CW-OSL olmak {izere iki yaklagim
kullanilmistir. Bu amagcla kullanilan PH bileseninin analizi i¢in LM-OSL ayristirma
analizine Esitlik 2.46 ile verilen eksponansiyel azalim bileseni (Randall ve Wilkins 1945)

eklenmistir:

I=1, e, (2.46)
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burada I, herhangi bir zamanda t (s) PH siddetidir, lo, t = 0 'daki PH siddetidir (baslangig
siddeti) ve 4, s’ birimlerinde ifade edilen lineer azalim (linear attenuation) veya azalim

(decay) katsayisidir.

Tim egri donanimlari, Microsoft Excel yazilim paketi kullanilarak, ¢oziicli programi
(Afouxenidis vd. 2012) ile gergeklestirilirken, uyum 1iyiligi degeri, Balian ve Eddy
(1977)'1in FOM (Figure of Merit) rakami kullanilarak test edilmistir:

Y, — Yy
FOM = zw (2.47)
i

Y exper deneysel 1s1ma egrisi ise, Yrit fit edilen 1s1ma egrisidir ve A fit edilen 151ma egrisinin

alanidir. Elde edilen FOM degerleri her durumda % 2'den az olmalidir.
2.6.2 Kesikli 151ma egrisi teknigi

Karmagik TL ve OSL egrilerini analiz etmek ve karsilastirmak igin ayristirma
gerekmektedir. Bu ayristirma analizi i¢in, fitting (uydurma) parametreleri i¢in ve 6zellikle
TL piklerinin aktivasyon enerjisi i¢in uygun baslangic degerlerinin elde edilmesi oldukca
onemlidir. Bu nedenle, Gobrecht ve Hofmann'a (1966) gore, kesikli 1s1ma egrisi teknigi
(fractional glow technique, FGT) c¢oklu baslangictaki artig teknigi olarak
uygulanmaktadir. Standart TL teorisine gore, her bir TL piki ilk artan kisim, bunu takiben
de son bir azalan kisim ile birlikte maksimum siddetin goriildiigii Tm degeri vardir.
Garlick ve Gibson'a 1948 gore, liminesans pikinin ilk artan kismi, Boltzmann
fonksiyonuna kuvvetle baglidir, son kisim ise iistel olarak azalmaktadir. Buna dayanarak,
Gobrecht ve Hofmann (1966), artan sicakliklarda sirali kesitler (T¢) kullanarak

baslangigtaki artis tekniginin tekrarlayan bir uygulamasini 6nermistir.

Baslangictaki artis tekniginde, bir TL 1s1ma pikinin diistik sicaklik kisminda tuzaklanan
elektronlarin miktar1 yaklasik olarak sabit kabul edilebilir. Ciinkii n(T) nin sicakliga
bagimlilig1 bu sicaklik bolgesinde ihmal edilebilir. Sicaklik arttik¢a Esitlik 2.14’teki ilk
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exponansiyel kisim artarken ikinci terim sabit kalir. Bu durum, kesim sicakligina (T¢)
kadar dogrudur, bu da maksimum TL siddetinin (Im) %15’inden daha kiigiik bir TL
siddetine l¢ karsilik gelir. Sicakliktaki daha fazla artis (T > T¢) Esitlik 2.14’teki ikinci
terimi disiirtir. Burada, n(T)’nin sabit oldugu varsaymmi kullanilarak termoliiminesans

yayimi I (T) ~ exp(—E /kT) seklinde tanimlanabilir (Sekil 2.15).

|
Te 100 Tu 150
Sicaklik (°C)

0 50
Sekil 2.15 TL 1s1ma egrisinin baslangigtaki artig kismi (Furetta 2003)

Baslangictaki artis yontemi uygulamasinda cizilen In(l) - 1/kT grafigi lineerdir. Burada
egimi —E’yi verir, boylece aktivasyon enerjisi (E), frekans faktorii (S) bilgisi olmadan

degerlendirilir (Sekil 2.16).
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Sekil 2.16 Baslangigtaki artis yontemi kullanilarak elde edilen veriler kullanilarak ¢izilen
TL 1s1ma egrisinin baglangigtaki artis kismina uygulanan baslangictaki artis
yontemi (Furetta 2003)
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Kesikli 1s1ma egrisi tekniginde 6rnek i1sinlandiktan sonra ilk tepenin diisiik sicaklik
kismina karsilik gelen bir sicakliga (T¢) kadar 1sitilir. Ornek daha sonra oda sicakliginda
sogumaya birakilir ve 1s1ma egrisinin geri kalanim1 elde etmek i¢in 6rnek ayni 1sitma
hizinda tekrar 1sitilir ve T belirlenir. Yontem, yeni 1sinlanmis bir 6rnek iizerinde veya
isitilmig/iginlanmis 6rnek iizerinde birgok kez tekrarlanir. Tm— T grafigi merdiven
basamag1 seklindedir. Bu yontemle, tepelerin sayist ve her plato bolgesi her tepenin
yaklasik konumunu, yani tepenin hangi sicaklikta olustugu belirlenir. Plato bolgesinin
bitimindeki kademeli artis kinetik derecenin birden biiylik oldugunu gosterir. Birinci

mertebeden TL kinetiginde ise bir sonraki plato bdlgesine gegiste keskin bir artis gozlenir.

2.6.3 Tuzak parametrelerinin belirlenmesi

TL, CW-OSL ve LM-OSL yontemleri kullanilarak elde edilen 1s1ma egrileri veya azalim
egrilerine ayrigtirma yontemi uygulanmistir. Ayristirma islemi sonucunda liiminesans
egrilerini olusturan pikler ve bilesenlere ait tuzak parametrelerinin bir kismi yapilan fit
(egri uydurma) sonucu olarak elde edilmistir. TL 1s1ma egrisinin ayristirilmasinda fit
parametreleri belirlenmeden 6nce kesikli 1s1ma egrisi teknigi ile baglangi¢ degerleri elde
edilmistir. Baglangi¢ parametrelerinin belirlenmesinin ardindan ayristirma analizi
yapilmis ve tuzak aktivasyon enerjileri ve Tm gibi parametreler belirlenmistir (Cizelge
2.1). CW-OSL ve LM-OSL egrilerinin ayristirma analizinin ardindan elde edilen
nicelikler (Cizelge 2.1) kullanilarak Esitlik 2.48-2.50°den 1ilgili OSL modu igin

fotoiyonizasyon tesir-kesiti (o) ve yeniden birlesme 6mrii () hesaplanmistir.

Cizelge 2.1 Farkli liiminesans yontemleriyle deneysel veriler kullanilarak elde edilen
tuzak parametreleri

. Tuzak .
Liiminesans parametreleri Elde edilen tuzak

yontemi belirleme teknigi parametreleri
Ayristirma Im, Tm, E, b
TL
Kesikli 1s51ma egrisi Tm, E
CW-OSL Ayristirma lo, b, T
LM-OSL Ayristirma Imax, tmax, D
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Fotoiyonizasyon tesir-kesiti OSL tuzaklari arasindaki iliskiyi incelemek ve karsilagtirmak
icin kullanilabilecek tuzak parametrelerinden birisidir. Bir CW-OSL bileseni igin,

fotoiyonizasyon tesir-kesiti (o) denklem (5) ile hesaplanabilir (Better-Jensen vd. 2003):

p:—:o‘-(p, (248)

burada 7, ayristirmayla belirlenen s cinsinden yeniden birlesme 6mrii, ¢ ise cm?-s?
cinsinden foton akisidir. CW-OSL o6lgiimlerinde mavi uyarma 1s1gimin giici % 90

kullanilmistir ve buna gére uyarma 1s1g1mn1n akis1 8,5x10% cm2-s™°dir.

LM-OSL egrileri i¢in fotoiyonizasyon tesir-kesitleri, LM-OSL pikinin maksimum siddete
ulastig1 zaman (tm) kullanilarak hesaplanabilir (Bulur 1996, Polymeris vd. 2006Db):

2P-E,
© 6.24146-1018 - 21, - (b + 1)’

o (2.49)

burada, lo uyarim siddetidir (mW-cm?) ve b, kinetik derece parametresini temsil

etmektedir.

Boliim 5.4°de LM-OSL egrisinin baglangi¢ kisminda gozlenen azalan sinyalin tiiriiniin
belirlenmesi amaciyla CW-OSL ve fosforesans yaklagimi uygulanmistir. CW-OSL
uygulanmast durumunda o’nin hesaplanmasinda kullanilacak esitlik, Esitlik 2.48’den
biraz farklidir. Burada ana deneysel yontem LM-OSL'dir, bu nedenle uyarim giicii % 0
ile % 100 arasinda maksimum giice kadar dogrusal olarak artmaktadir. CW-OSL bileseni
LM-OSL egrisinin ilk kismina eklendiginde, uyarim siddeti sabit degildir. Dolayistyla, ¢
foton akisi, CW-OSL bileseninin yeniden birlesme 6mriine (7) kadar hesaplanmalidir.
Foton akist ¢; = q - 1; olarak tanimlanabilir, burada i, parametrenin uyarim sicakligina
bagli oldugunu gostermektedir. Bu durumda, fotoiyonizasyon tesir-kesiti Esitlik 2.50 ile
hesaplanabilir:
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(2.50)

Oj

111
e (g T)  tiq

g, foton akis hizidir. mavi LED'lerin maksimum siddetinin (40 mW-cm™) uyarim siiresine

(T =200 s) oran1 olarak hesaplanmaktadir (Polymeris vd. 2006b, Choi vd. 2006).

2.7 Dogrusallik (k) ve minimum o6l¢iilebilen doz limiti (MDDL)

Radyasyon doz cevabi ¢alismalarinda, belirli bir radyasyon dozunun asilmasindan sonra,
buna karsilik gelen sinyal siddeti artmaya baslar ve bu, minimum 6l¢iilebilen doz limitini
(minimum detectable dose limit, MDDL) tanimlamaktadir (Goksu vd. 1998, Furetta
2010, Azorin-Nieto 1990). MDDL asildiginda, radyasyon doz cevap egrisi, tuzaklarin
doldugunu gosteren doygunluk seviyesine dogru yiikselmeye baslar. MDDL ve
doygunluk seviyesi arasindaki bolgede radyasyon doz cevabi Ozellikle dozimetri
calismalarinda Onemlidir. Halperin ve Chen'e (1966) gore, TL yoOnteminde doz

bagimlilig1 Esitlik 2.51ile tanimlanabilir:
Imax ~ aDX (2.51)

Burada a, orantililik katsayisidir ve K, egrinin dogrusalligini gdsteren bir sabittir
(Nikiforov vd. 2017). D radyasyon dozunun bir fonksiyonu olarak Imax maksimum siddeti
log-log eksende c¢izildiginde, bu denklem k egimine sahip diiz bir ¢izgi vermektedir.
MDDL ve doygunluk seviyesi arasindaki boélgede k, malzemenin radyasyon dozu
dogrusallik dzellikleri hakkinda bilgi saglayabilir. k > 1, artisin supra-lineer oldugunu ve
k < 1 doz yanit egrisi davramgmin sub-lineer oldugunu gostermektedir. Ideal k = 1,
malzemenin dogrusal radyasyon doz cevabi oldugunu gostermektedir (Halperin ve Chen
1966, Chen ve Leung 2001). Dozimetri ¢calismalarinda dogrusal bir radyasyon doz cevabi
istenmektedir. Ancak bir¢ok maddede, 6zellikle dogal olusumlarda, radyasyon doz cevabi
dogrusalliktan farklidir (Nikiforov vd. 2017).

Chen ve McKeever (1994), TL radyasyon doz cevabinin tiirevinin artan degerleri igin

siiper-lineerlik (super-linearity) kavraminin kullanilmasimi énermistir. Olgiilen TL sinyali
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S(D) olmak iizere, S(D)’nin tiirevindeki artis, ikinci tiirevin d2S / dD? > 0 olmasiyla ifade
edilir. d*S / dD? < 0 durumu sub-lineerlik olarak nitelendirilir ve durumlar dS / dD? = 0
durumu ise lineer (dogrusal) bir radyasyon doz cevabi olarak tanimlanir. Aym yazarlar,
stiper-lineerlik indeksi g(D) olarak adlandirilan asagidaki Esitlik 2.52 boyutsuz niceligini
tanimlamustir (Pagonis vd. 2006):

DS”(D)] 1. (2.52)

0= [S7]

S(D) > 0 oldugu siirece, g(D) > 1 degeri siiper-lineerligi belirtirken g(D) = 1 degeri lineer
radyasyon doz tepkisini belirtir ve g (D) <1 degeri sub-lineerligi belirtmektedir (Pagonis
vd. 2006).

Mische ve McKeever (1989) radyasyon doz cevabi davranigini, supra-lineerite indeksi

veya doz cevap fonksiyonu f(D) olarak adlandirilan fonksiyon ile belirlemislerdir:

o =[P/ PR (259

buradaki D1, baslangigtaki dogrusal araliktaki normalizasyon dozudur. S(D1), D1
dozundaki TL siddetidir. S(Di), Di dozundaki TL siddetidir. Buna gore, herhangi bir
numunenin ideal radyasyon doz cevabi egrisi igin. f(D) = 1 esit olmalidir, bu radyasyon
doz cevabinin lineer davranisa sahip oldugu anlamina gelir. f(D) < 1 ve f(D) > 1 degerleri
icin sirasiyla sub-lineerlik ve supra-lineerlik gosterir (Mische ve McKeever 1989). D

dozunun uygun sekilde segilmesi 6nemlidir, aksi takdirde hatali sonuglar elde edilebilir.
2.8 Isisal Soniimleme

Isisal soniimleme (thermal quenching), sicakligin artmasiyla liiminesans veriminin
diismesi olayidir. Bir maddede onceki dis uyarilmadan sonra sistemin elektronik denge
durumuna donmesiyle olusur. Buna ragmen, 1s1mal1 yeniden birlesmeler enerji dagilimin

gosteren tek olay degildir.
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Bir maddede, 1simnlama ve enerji transferinin ardindan liiminesans olusup olugmamasi,
onun 1g1mal1 ve 1s1masiz gecis olasiliklarina baglidir. Genellikle liminesans verimi # su

sekilde ifade edilir (Furetta 2003):

(2.54)

burada P ve Ppr sirasiyla, 1stmali gecis olasiligi ve 1s1masiz gegis olasiligidir.

Verim 7, biiytik 6l¢iide sicakliga baglidir: Belli bir sicakliga kadar yaklasik sabit kalir, bu

sicakligin iizerinde ise verim hizla diiser. Ciinkii 1s1masiz gecis olasiligi Pnr sicakliga

Boltzmann faktorii e~"/*T) ile baglidir, 1s1mali gegis olasiligi Pr sicaklikla degismez.

Boylece Esitlik 2.54 soyle ifade edilir:

1

1+C-exp(—%)

n = , (2.55)

burada W, 1sisal soniimlemenin aktivasyon enerjisi ve C, bir sabittir. Esitlik 2.55 1s1sal
soniimleme i¢in Mott-Seitz modeli olarak bilinmektedir (Mott ve Gurney 1948, Seitz
1940).

Dogru aktivasyon enerjisi, hesaplanan liiminesans verimi kullanilarak Esitlik 2.56’da

gosterildigi sekilde diizeltilmistir (Petrov ve Bailiff 1997):

E.=E+AE=E+[1-n(D)]-W (2.56)

AE, sicakliga bagh diizeltme enerjisini (eV) temsil etmektedir.
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2.9 Termal Kararhhik

Geriye doniik Dozimetre ¢alismalarinda kullanilan bir malzemenin liiminesans sinyalinin
temel Ozelliklerinden biri termal kararliliktir. Termal kararlilik, radyasyon dozu ile
orantili olarak tuzaklanan elektronlarin ne kadar uzun siire ilgili yari-kararli enerji
seviyesinde depolanabileceginin bir gostergesidir. Sicakligin arttirilmasiyla (dolayisiyla
tuzagin aktivasyon enerjisi arttikga) gozlenen liiminesans pikinin/sinyalinin siddetindeki
degisim incelendiginde tuzagin elektronu depolama siiresi hakkinda bilgi elde
edilmektedir (McKeever 1985). Daha uzun siire elektronu depolayabilen tuzaklar

aktivasyon enerjisi yliksek olan derin tuzaklardir ve s1g tuzaklara gore daha kararhidirlar.

2.10 Hassasiyet Degisimi

Bir TL malzemenin hassasiyeti, birim kiitlede birim sogurulan radyasyon dozu basina
Olciilen liiminesans siddeti olarak tanimlanir. Bu durumda, esit agirliktaki iki 6rnek ayni
radyasyon dozu ile 1sinlanirsa, 1sitilmasi sonucu elde edilen TL siddeti yiiksek olan 6rnek
daha hassastir. Bir dozimetrik malzemenin hassasiyetindeki degisime ilk 6rnek yiiksek
radyasyon dozlari ile 1ginlama sonucunda liiminesans siddetindeki artig verilebilir, bu
hassaslastirma islemidir ve mekanizma supra-lineerite olayi ile agiklanabilir (McKeever
1985). Bunun diginda yiiksek sicakliklara 1sitilan ve 1sinlanan dozimetrik malzemelerde
de hassaslastirma isleminin gergeklestigi gézlenmistir (Zimmerman 1971, Fleming 1973,
McKeever 1985).

2.11 Kuvarsin Molekiiler Yapisi ve Kusurlari

Kuvars, yeryliziinde feldispattan sonra en bol bulunan ikinci mineraldir. Bir¢ok
magmatik, metamorfik ve sedimenter kayaglarda yaygin olarak bulunmakta ve 6nemli bir
kism1 hidrotermal, metamorfik veya magmatik kaynakli damarlarda gdzlenir. Kuvars
icerisindeki iz elementleri (safsizliklar) ve yapisal bozukluklar, olusumu sirasindaki farkli
kristallesme ortami ve sicaklik, basing gibi fiziksel kosullar tarafindan belirlenir (Preusser
vd. 2009).
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Silika (Silisyum dioksit, SiO>) esas olarak kristal formda kuvars olarak goriiliir. Diisiik
sicaklik formunda (a-kuvars) ve yiiksek sicaklik modifikasyonunda (B-kuvars) olmak
tizere iki farkli faz seklinde gozlenir. Yiizey kosullar altinda (6rnegin 20 © C ve 105 Pa),
Si02'nin kararli formu a-kuvars modifikasyonudur (Sekil 2.17). Yiiksek sicaklikta
gozlenen B-kuvars 105 Pa'da sadece 573 °C'nin iizerinde bulunur (Deer vd. 2004). a-
kuvars 573 °C’nin iizerine 1sitildiginda ilk faz degisimi gozlenir ve B-kuvars’a doniisiir.
Bu doniisim tersinirdir (¢ift yonlii tepkime) (Deer vd. 2004). 870 °C ikinci faz
degisiminin gozlendigi sicakliktir. Bu geciste B-kuvars tridimite doniisiir. Bu doniistim

tersinir degildir (tek yonli tepkime) (Sekil 2.17) (McKeever 1985).
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Sekil 2.17 a ve B kuvarsin kararlilik alanlar1 ile magmatik ve metamorfik kayaclarin
olusum kosullarin1 gosteren Basing-Sicaklik diyagrami (Preusser vd. 2009)
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a-kuvarsin temel yapisal birimi SiO4 tetrahedrondur (dort yiizlii). Dort oksijen atomu
vardir, bunlardan biri diizenli bir tetrahedronun her tepesinde, tek silikon atomu ise
merkezinde bulmaktadir (Sekil 2.18). Tetrahedronlar oksijen baglar1 ile birbirine
baglanmaktadir (Salh 2011). Kristal morfolojisinin en yaygin sekli hexagonal (altigen)

prizma ve rombohedral (eskenar dortgen) bigimlerinden olusur (Preusser 2009).

""""

Sekil 2.18 Diizenli silika yapisinin ii¢ boyutlu semasi. Henderson ve Baker (2002)
tarafindan yap1 birkag parametre ile tamimlanir; Si-O bag uzunlugu (d),
tetrahedral ag1 (@), tedrahedral bag agist (a) ve bag burulma agilari (d1, 02)
(Salh 2011)

Kuvars, % 100 Si02'ye ¢ok yakin bir bilesime sahiptir. Farkli olusumlardan gelen kuvars,
kokenin de teshis edilebilecegi eser miktarda farkli iyonlar1 yapisinda bulundurur. Eser
elementler, kuvars orgiisiinde yerlesik veya arada bulunan Si ile yer degistiren Al, Ti, Fe,
Ge, P ve Ga veya yapida olusan kanallarda belirli yerleri isgal eden H, Li, Na ve Fe'dir.
Schron vd. (1988) ve Larsen vd. (2004) tarafindan yapilan ¢aligmalara gore genel olarak,
Ti** ve Fe®* gibi uyumlu iyonlar en yiiksek konsantrasyonlarda daha yiiksek sicaklikta,
volkanik veya pliitonik gibi erken olusmus kuvarsta bulunurken, P%*, Ge**, APP* ve Li*
daha diisiik sicakliklarda olusan eriyik ve pegmatit gibi kuvarsta daha yaygin olarak
bulunur (Preusser 2009).

2.11.1 Kuvarsin noktasal kusurlari

Kuvars 6rneginde yapidaki kusurlar ve safsizliklar liiminesans yayilimi i¢in gerekli olan

yari-kararlt enerji seviyelerini olustururlar. Bu kusur ve safsizliklar kuvarsin olusumu
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sirasindaki cevresel faktorlere gore cesitlilik gostermektedir. Bu boliimde, kuvarsta

gbzlenen safsizlik ve yap1 kusurlart hakkinda bilgi verilmistir.

2.11.1.1 Yapu igi (intrinsic) kusurlar

Oksijen bosluk merkezleri:

En basit O bosluk tiirii, ideal bir a-kuvarsdan bir O atomunun ¢ikarilarak iki Si atomu
arasinda dogrudan bir bagin bulundugu diyamanyetik merkezdir (Feigl vd. 1974).
Genellikle bir "nétr Bosluk" olarak bilinir. Iyonlastirict pargaciklar veya nétronlar ile
1sinlama sonucu olusmaktadir. Diger O bosluk merkezi tiirleri, paramanyetik E’
merkezleri olan E'1, E’> ve E'4’tiir. E'1 merkezi, nétr bir O boslugundaki desik olarak
tanimlanabilir. Ortaya ¢ikan kusurlar, iki Si atomundan birinde eslesmemis bir elektron
igerirken, pozitif yiikli diger Si iyonu bosluktan yakin bir diizlem konfigiirasyonuna
gecmektedir (Sekil 2.19) (Rudra ve Fowler 1987). E'1 merkezinin sadece alkali iyonlari
iceren kuvarsta mevcut oldugu ve [AlO4]° merkezlerinin termal davranslari ile bir
korelasyon oldugu gosterilmistir (Bossoli vd. 1982, Martini vd. 1995). E’>» ve E4
merkezleri H iyonlarinin varlig ile ilgilidir. Her iki merkez de O boslugu i¢indeki bir H
atomundan olusur. E'2 ve E'4'lin aslinda ayn1 merkez oldugu bildirilmistir. Ancak, EPR
verilerinden (Fowler vd. 1988), eslestirilmemis elektronun E'>'nin kisa baginda veya

E’4'lin uzun baginda yerlesik oldugu goériinmektedir (Sekil 2.19) (Preusser vd. 2009).

Oksijen fazlast olan merkezler:

Amorf silikada O fazlas1 olan merkezlerin varlig1 bilinmektedir, ancak bu kusurlardan
sadece koOprii olusturmayan (non-bridging) Oksijen desik merkezleri (NBOHC) ve
Peroksi radikalleri (POR) nétron ile 1sinlanan kuvarsta (Skuja 2000) tespit edilmistir
(Sekil 2.19). Skuja (2000) tarafindan fark edildigi gibi, ndtron 1sinlamasi nano boyutlu
amorf bolgeler olusturur ve ortaya ¢ikan kusurlar amorf, kristal olmayan bir ortama sahip
olabilir. Bir NBOHC, bir O yoériingesinde eslenmemis bir elektronla (Si atomuna bagl
olmadan) bag yapar (Sekil 2.19). Bir POR aym1 zamanda paramanyetik bir kusurdur,
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ancak eslesmemis spinin tek bir Si atomuna bagl iki O atomu arasinda paylasildig: bir

kusurdur (Sekil 2.19) (Preusser vd. 2009).

O-boslugu
Gy Y, P
d.>.
Olo CPo PO
O O E1'-merkezi O E,’-merkezi
Si-boslugu
Q%(D SiOH-grubu Q\yQ NBOHC O o
@ Isinlama d/ F::Cfe) @ * Si,h
S o oo |
O@ @) O @ €) Eslenmemis
NBOHC ©) elektron

Peroksi-bag1
Sekil 2.19 Kuvarsin yapi i¢i (intrinsic) kusurlari (Preusser vd. 2009)

Silikon bosluk merkezleri:

O bosluk merkezlerinin ve iyi tanimlanmig safsizliklarin aksine, kuvarstaki Si bosluk
delik merkezleri ayrintili olarak karakterize edilmemistir (Nilges vd. 2008). O fazlas1 olan
merkezlerin tamamlayici bir Si bosluguna ihtiya¢ duymalar1 beklenir, ancak kuvarsta
kararli yapida degildirler. Bir istisna Nilges vd. (2008) tarafindan gézlenmistir ve iki O
atomunun bir Si boslugu ile ilgilidir ve komsu tetrahedronda AI** iyonu ile stabilize edilir
(Daha sonra 03 ve Oz merkezleri olusturulur). Bir Si boslugu ayrica H kusurlari HzO4 ve

H404 olusturan ii¢ veya dort H iyonuna da ev sahipligi yapabilir.

2.11.1.2 Safsizliklardan kaynaklanan kusurlar

Kuvars kristalinin olusumu sirasinda, bircok farkli element oOrgiiye girmekte ve
safsizliklarla ilgili kusurlari olusturmaktadir (Weil 1984). Buna ek olarak mevcut

kusurlarin 1sinlama ya da difiizyon yoluyla degistirilmesi, yeni safsizlik kusurlarinin
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tiretilmesine neden olmaktadir. Kuvarsta iki ana kusur merkezi tiirii bilinmektedir: i) Si
yerine gegebilecek Al, Ge, Ti, P ve Fe gibi elementler, ii) tek degerlikli olup yerine
gecebilen elementlere ek olarak, radyasyon ile serbest birakildiktan sonra hareket
edebilen kiigiik gegis iyonlar1 (¢ogunlukla Li, Na ve H)’dir. Ayrica hidrojen, Si i¢in bir

kiime olarak mevcut olabilir (Preusser vd. 2009).

I. Yer degistirmeyle olusan safsizlik merkezleri:

Al merkezleri

Bircok yer degistirebilen iyon arasinda, AI®* her yerde bulunur. AIP*, Si** ile yer
degistirebilir. Bir iyon* mevcudiyetinden yiik dengelemesi genellikle Li*, Na* veya H* ve
daha az bir 6l¢iide K", Ag® veya Cu® ile saglanir. Baska bir olasilik, bir Al iyonu
cevresinde pozitif bir desik tuzaklanmasidir. Yiik, alkali iyon (M*), hidrojen iyonu veya
desik ile telafi edildiginde, ortaya ¢ikan merkezler sirastyla [AlIO4/M*]°, [AlIO4#/H*]° ve
[AIO4]° olarak ifade edilir (Malik vd. 1981) (Sekil 2.20). Bunlardan sadece [A104]°
paramanyetik bir kusurdur (Preusser vd. 2009).

Fe merkezleri

Demir igeren dogal kuvars gesitleri arasinda ametist, sitrin ve dumanli kuvars bulunur.
Fe3* ile ilgili merkezler AIP* merkezlerine benzer, ayrica yapida Fe?* veya Fe** olarak da
bulunabilir (Weil, 1984). Demir igin S1 ([FeO4/Li*1%), Sz ([FeO4/H*1%) ve S3 ([FeO4/Na*1%)
olmak iizere ii¢ paramanyetik merkez Hantehzadeh vd. (1990) tarafindan gézlenmis,
isinlama  ve termal islemlerinin bir fonksiyonu olarak bagil konsantrasyonlar

incelenmistir.

Ge merkezleri

Germanyum da kuvarsta safsizlik olarak goriilmektedir. [GeOs]” paramanyetik

merkezinin, diyamanyetik ézellik gosteren [GeO4]"iin elektron yakalanmasiyla olustugu
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distiniilmektedir. 20 °C'nin tizerinde kararsizdir ve Ge bolgesinde yiik dengeleyici M*
katyonlarinmn difiizyonuyla muhtemel kararli [GeOs/M*]° merkezine bozulur (Weil,
1984). [GeO4/Li*]° oda sicakliginda stabil iken [GeO4/Na*]? sabit degildir. H* ile olusmus
[GeO«/H*]° tipi Ge merkezi bilinmemektedir (Preusser vd. 2009).

Al-merkezi

[AIO4/Na*1°

Sekil 2.20 Sekil 2.20 Kuvarsin safsizlik kusurlar1 (Preusser vd. 2009)
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Ti merkezleri

Dogal giil kuvars rengini titanyumdan almaktadir. [TiO4]° bir diyamanyetik merkezdir.
Bu merkezin 20 K'de X-1smn1 ile 1sinlanmasi sonucu elektron yakalanmasiyla [TiO4]
paramanyetik merkezinin olustugu disiiniilmektedir (Marfunin 1979). Isinlanmis
kuvarsin 1sitilmasit M" iyonlarinin [TiO4] e difiizyonuna neden olur ve yiikleri dengelenen
[TiO4/Li*1° ve [TiO4/Na*]° merkezleri olusur. H* ile ilgili [TiO4/H*]° ve [TiO4/H*]* olmak
tizere iki tip merkez tespit edilmistir (Weil 1984, Preusser vd. 2009).

P merkezleri

Fosfor iyonlari P°* olarak bulunur. Isinlamadan sonra P°* bir elektron yakalar ve
paramanyetik [PO4]° merkezi olusturulur (Weil 1984). Maschmeyer ve Lehmann (1983)
tarafindan yapilan c¢aligmada P°*, Si bolgesinde giil renkli kuvarsta gozlendigi
raporlanmustir. Tek degerlikli anyonlarin yiik dengesini saglamasi bilinmediginden, P%*
baskin olarak AI** ile [OsPOAIOs] kusur merkezi olarak degerlendirilmektedir (Preusser
vd. 2009).

ii. Gegis (interstitial) iyonlari:

H*, Li* ve Na" gibi gegis iyonlar1 bulunduklar1 ortama zayif bir sekilde baglanir (Weil
2000). Gegis alkali iyonlar1 radyasyonla serbest birakildiktan sonra yapidaki kanallar
boyunca hareket edebilir ve bu da oda sicakliginda saatler i¢inde azalan radyasyona bagl
iyonik iletkenlige neden olur. Esas olarak Al iyonlariyla iliskili oldugu goriilmiigtiir. H*
iyonlar1 ayrica AlO4 tetrahedronda oksijene yakin) Al ig¢in yiik dengeleyici olarak
[AIO4/H™]° merkezi seklinde bulunabilir (Preusser vd. 2009).

Alkali iyonlar

Tek degerlikli alkali katyonlar, yapidaki kanallarda dort veya alt1 kat koordinasyonlu

biiylik gecis bolgelerine dahil edilir. Li* en bol olamidir, ancak Na* ve K* da ortaya
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Cizelge 2.2 Kuvarsin bilinen kusurlari (Preusser vd. 2009)

Kusur

Tavlama sicaklig1

Manyetik Ozellik Kaynak

Yapi i¢i (intrinsic)

[05Si:SiO3] Termodinamik denge

[0sSi00Si0;] Termodinamik denge

E’-merkezleri 400 °C

E"-merkezleri 60-100 °C

NBOHC 500 °C

[0sSi007] 300-350 °C

Safsizlikla ilgili kusurlar

[H404]° Kararli

[H304]° 90-150 °C

[AIO4H*]° Kararli

[AlO4M*]° Kararli

[AIO,]° 260 °C

[AlO4HT* <-123°C

[FeO4H*T° 300-450 °C, demir
oksitlerin ayrilmasi

[FeO4M*]° 300-450 °C, demir
oksitlerin ayrilmasi

[FeO,]° 300-450 °C, demir
oksitlerin ayrilmasi

[TiO4)° Kararly, yiiksek
sicakliklarda olusur

[TiO4M*]° 200-300 °C

[TiO4H'°

[TiO4HT*

[TiO4]” 7?

[GeOy4]° Kararli

[GeOy|Li*]° 300 °C

[GeO4|Na*1° <20°C

[GeO4]” 20 °C

[SiOsM*T° -93 °C

[SiO4|Li%7° <-83°C

[OsPOAIO;] Kararl

[OsPOAIO;]* 200 °C

Diyamanyetik
Diyamanyetik
Paramanyetik
Paramanyetik
Paramanyetik

Paramanyetik

Diyamanyetik
Paramanyetik
Diyamanyetik
Diyamanyetik

Paramanyetik

Paramanyetik

Paramanyetik

Paramanyetik

Diyamanyetik

Paramanyetik

Paramanyetik
Diyamanyetik
Paramanyetik
Paramanyetik
Paramanyetik

Paramanyetik

Diyamanyetik

Paramanyetik

Weil (1984)
Marfunin (1979)
Feigl vd. (1974)
Bossoli vd. (1982)
Botis vd. (2005)
Marfunin (1979)

Yang ve McKeever (1990)
Marfunin (1979)
Marfunin (1979)

Marfunin (1979), Yang ve
McKeever (1990)

Halperin (1990)
Schmetzer (1989)

Schmetzer (1989)

Schmetzer (1989)

Marfunin (1979)

Marfunin (1979)
Weil (1984)

Weil (1984)

Weil (1984)
Marfunin (1979)
McKeever vd. (1985)
McKeever vd. (1985)
Weil (1984)

Wilson vd. (1986)
Jani vd. (1986)

Mashmeyer ve Lehmann
(1983)

Mashmeyer ve Lehmann
(1983)
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cikabilir. Bu iyonlar, yer degistirebilecek li¢ degerlikli safsizliklarin ylik dengesi icin
onemlidir, ayn1 zamanda diisiik sicakliklarda bir SiO2 karmasik yapisinda tuzaklanan
elektronlara da baglanabilir ([SiOs-/M*]°) (Halperin 1990, Halperin ve Sucov 1993).
Alkali katyon, 200 K’den yiiksel olan sicakliklarda kuvars kafesinden H* 'ya benzer
sekilde kolay hareket edebilir (Preusser vd. 2009).

Hidrojen iyonlart

Hidrojen iyonlar1 kuvarsta ¢ok sayida kusurda ortaya ¢ikar. Kristalin olusumu sirasinda
ya da daha sonraki zamanlarda yapiya girebilirler veya yiiksek sicaklik islemleri
sonucunda elimine edilebilirler (Martini vd. 1995). IR absorpsiyon dlgtimleri (Kats 1962),
Al bolgesindeki OH™ gruplarinin sadece [AlO4/H*]%daki basit Al ile degil, ayn1 zamanda
ek olarak M* iyonlariyla da baglantili oldugunu gostermektedir. Bu durumda daha
karmagik kristal yapilari olusturur. H* iyonlar1 ayrica Si bosluguna girebilir ve H3O4 ve
H404 olusturabilir. Her iki merkez de diisiik sicaklikta 1sinlama nedeniyle bir desik
yakalayabilir ve bu da sirasiyla [H304]° ve [H4Os]" merkezlerine neden olmaktadir

(Nuttall ve Weil 1980, Preusser vd. 2009).

Kuvarsin kusur merkezlerinin belirlenmesi amaciyla farkli arastima gruplar tarafindan
elde edilen tavlama sicaklig1 ve manyetik 6zelliklerinin yer aldig: bilgiler Cizelge 2.2°de

Ozetlenmistir.
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3. MATERYAL

Bu boliimde tez ¢aligmasi kapsaminda kullanilan kuvars 6rnegi ve deneysel dl¢limler igin

kullanilan cihazlar/ sistemler hakkinda bilgi verilmistir.

3.1 Kuvars

Bu ¢aligmada, iiretim sirasinda yikanmis ve kalsine edilmis, piyasada bulunan Merck a-
kuvars Merck sirketinden (Darmstadt, Almanya) satin alinmistir. Malzemenin satin
alinmasindan bu yana tavlama yapilmamistir. Boyutlar1 90 pm ile 140 um arasinda olan
kuvars taneleri kullanilmistir, TL ve OSL o6l¢limleri icin 5 mg 6rnek paslanmaz gelik
kaplara yerlestirilmistir. Kiitle hatalar1 +% 5 dahilinde tutulmus ve tiim 6lgiimlerde kiitle

normalizasyonu yapilmistir.

3.2 Liiminesans Ol¢iim Sistemi

TL, CW-OSL ve LM-OSL 6l¢iimleri, Sekil 3.1°de gosterilen A. U. Niikleer Bilimler
Enstitiisii Retrospektif Dozimetri Laboratuvari’nda bulunan Rise DA-20 TL/OSL sistem

ile gergeklestirilmistir.

Sekil 3.1 Risg TL/OSL Sistemi a) orneklerin yerlestirildigi, uyarimin ve 1silamanin
yapildigi kisim, b) sinyal igleme, kaydedilme ve aktarilmanin yapildigi kisim.
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Sistemin ana komponentleri: 151k dedeksiyon sistemi, liminesans uyarim sistemi (optik

ve termal) ve 1sinlama kaynagidir (Sekil 3.1) (Anonymous 2013).

Risg TL/OSL Sistemi iki {initeden olusur (Anonymous 2013):

a) Okuyucu iinitesi: Sekil 3.1a’da gosterildigi gibi; orneklerin yerlestirildigi, optik
veya termal olarak uyarildigi, dedekte edildigi ve radyasyon kaynagi ile

1s1nlandig1 tinitedir.

b) Kontrol iinitesi: Sistemin elektronik kontrol kismini olusturur, Programlar ile
okuyucu arasinda koprii gorevi goriir (Sekil 3.1b) ve ornekler icin hazirlanan
Olgiim parametrelerinin uygulanmasii saglar. Yiiksek voltajin uygulanmasi,
vakum ortaminin saglanmasi, 6rnek tasiyicinin agilmasi ve kapanmasi kontrol

tinitesi tarafindan yapilmaktadir.

a) Fotogogaltic: tip

L

Isinlayict

Dedeksiyon Filtresi

Mavi LED N, / IR LED
-
Filtre ", Pad
T— ", ’ S

Berilyrum pencere ::%%%% Q O 0 0 ) 02,..‘.. i —::
S o) Kuvars pencere

—
— Grnek ‘ Isttict plaka =
o= |
%& Ornek karuseli
(=

Sekil 3.2 Risg TL/OSL okuyucunun a) sematik gosterimi, b) 6rnek diskleri ve plansetleri,
c¢) ornek karuseli

Riseg TL/OSL otomatik Olgiim sistemi ile hem TL hem de OSL Oolglimleri
yapilabilmektedir. Isik dedeksiyon sistemi, fotogogaltici tiip ve uygun optik dedeksiyon
filtresinden olusmaktadir (Sekil 3.2). Isik dedeksiyon sisteminin ana komponentleri

fotocogaltict tiip (PMT) ve uygun optik filtrelerdir. Bu filtrelerin kullanim amaci, sagilan

56



15181 PMT’e ulagmasini engellemek ve spektral dedeksiyon penceresi olusturmaktir.
Liiminesans uyarim sisteminde, OSL ig¢in optik uyarim ve TL i¢in 1sitma komponentleri
bulunur. Bu iki komponent birlikte veya ayr1 ayr1 kullanilabilir. Sistemde birde dahili
90Sr/°%Y beta 1s1nlama kaynag1 bulunmaktadir. Sistemde bulunan drnek tasiyiciya 48 tane
ornek yerlestirilebilir ve uygulama programi kullanilarak her 6rnek icin farkli 1ginlama,
okuma prosediirii kullamilabilir. Ornekler oda sicakligindan 700°C’ye kadar 1sitilabilir.

TL ol¢timleri saf azot akimi altinda yapildigir gibi, vakumlu ortamda da alinabilir

(Anonymous 2013).

Rise TL/OSL okuyucu i¢indeki standart PMT’lerde bialkali EMI 9235QB tiip
kullanilmaktadir ve maksimum dedeksiyon verimi 200 nm ile 400 nm arasindadir. Bu
ozelligi ile kuvars ve feldspatin liiminesans 6lgiimleri i¢in uygundur. Sistemde 6rnek ile

katot arasindaki mesafe 55 mm’dir ve dedeksiyon kati agis1 yaklasik 0.4 steradyandir

(Anonymous 2013).

Uyarma 1518min siddeti yayilan 1s131n siddetinden yaklasik 108 kat daha biiyiiktiir. Bu
nedenle yayilan liiminesansin Olciilebilmesi ic¢in, uyarimda kullanilan 1518311 PMT’e
ulasimmnin uygun optik filtrelerle engellenmesi gerekir. Rise TL/OSL Okuyucuda,
asagidaki ti¢ tip optik filtre kullanilmaktadir:1) Hoya U-340 (7.5 mm kalinliginda, @ =
45 mm), 2) Schott BG 39 (2 mm kalinliginda, @ = 45 mm), 3) Corning 7-59 (4 mm
kalinliginda, @ = 45 mm) ve bu filtrelerin gecirgenlik spektrumlart Sekil 3.3‘te
gosterilmistir (Anonymous 2013).

Genelde, OSL sistemlerinde ornekler, sabit 151k siddetiyle uyarilirlar. Elektron
tuzaklarinin bu sekilde bosaltilmasiyla eksponansiyel azalan liiminesans sinyali iiretilir.
Standart Rise TL/OSL okuyucuda (Better-Jensen vd. 2000) 6rnegin uyarilmasi igin iki
segenek vardir: 1) IR LED : Ug grup halinde toplam 21 adet IR LED bulunmaktadur.
Toplam 21 LED’in maksimum giicii 6rnek pozisyonunda yaklasik 145 mW/cm?dir ve
870 nm dalga boyunda 151k yayar, 2) Mavi LED: Dort adet grup halinde toplam 28 adet
Mavi LED bulunmaktadir. Toplam 28 LED’in maksimum giicii 40 mW/cm?’dir ve 470
nm dalga boyunda 151k yayar (Anonymous 2013).
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Sekil 3.3 RIS@® TL/OSL okuyucuda kullanilan optik filtrelerin gecirgenlik spektrumlari
(Ankara Universitesi Fizik Miihendisligi Béliimii Optik  Arastirma
Laboratuvari’ndaki UV-1800 model Shimadzu marka cihaz kullanilarak
filtrelerin gegirgenligi 190-1100 nm dalga boyu araliginda incelenmistir)

Sistemde bir de dahili °Sr/®°Y beta 1s1nlayici kaynak bulunmaktadir. Etrafinda kursun
zirh bulunmaktadir. Kaynak maksimum enerjisi 2.27 MeV olan beta parcaciklari yayar.
Yar1-omrii 30 yildir, aktivitesi 1.48 GBq’dir (40 mCi, 2009) ve kaynagin altinda 7 mm
mesafede tutulan bir kuvars Orneginin aldigi doz saniyede yaklasgik 115 mGy’dir

(Anonymous 2013).

3.3 EPR Sistemi

Tez galismasinda, A. U. Niikleer Bilimler Enstitiisii Elektron Paramanyetik Rezonans
Laboratuvari’nda bulunan Bruker EMX plus X-band EPR sistemi kullanilmistir. EPR
sistemi, spektrometre (dedektér + kaydedici), mikrodalga kaynagi, gilic kaynagi,

magnetler ve kavite olmak lizere bes ana bilesenden olugmaktadir (Sekil 3.4).

Elektromanyetik radyasyon kaynagi (mikrodalga kaynagi) ve dedektoriin bulundugu

kisma mikrodalga kopriisii denir. Ornek, mikrodalga kavitesi icine yerlestirilir. Kavite,
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ornekten elde edilen zayif sinyalleri yiikseltmeye yardimei olmaktadir. Bunlara ek olarak
sinyal isleme, elektronik kontrol konsolu ve bilgisayar sisteme dahil edilmistir. Bilgisayar

spektrumun toplanmast i¢in tiim birimlerin koordinasyonu ve data analizi icin

kullanilmaktadir.

Ka ‘[
Gii¢ saglayici

,
!

Ih!.

Konsol

Sekil 3.4 Bruker EMX plus X-band EPR sistemi ve bilesenleri

Mikrodalga kopriisii mikrodalga kaynagi ve dedektorii kapsar. Sekil 3.5°te (A)
mikrodalga kaynagidir. Mikrodalga kaynagiin ¢ikis giicii kolayca degismez fakat
sinyalin siddeti gii¢ seviyesindeki oynamalar ile degistirilir. (B)’de degisken azaltici
(attenuator) yer alir ve mikrodalganin ilerleyisini (akisini) 6nler. Azaltici ile tamamen ve
dogru bir sekilde Ornegin giden mikrodalga giicii kontrol edilir. Cogu EPR
spektrometreleri yansima spektrometreleridir. Ornedi iceren kaviteden (D) geriye
yanstyan radyasyon farkini Olgerler. Dedektorde sadece kaviteden geriye yansiyan
mikrodalga radyasyonunu goriir. (C) noktasindaki ¢evirici (circulator), bu geri yansiyan
mikrodalga radyasyonunun dedektore yonlendirmesine yaramaktadir. Kaynaktan elde
edilen mikrodalga direk kavite igindeki 6rnege gonderilir, yansiyan mikrodalga ise direk
olarak dedektore yonlendirilir (Weber vd. 1998).
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Sekil 3.5 Mikrodalga kopriisiiniin blok diyagrami (Weber vd. 1998)

Yanstyan mikrodalganin dedekte edilmesi icin diyot (Schottky barrier diode) kullanilir
(E) ve bu diyot mikrodalga giiciinii elektrik akimina ¢evirir. Diisiik gii¢ seviyelerinde (<1
uW), diyot akimi mikrodalga giicii ile orantilidir. Yiksek giic seviyelerinde (>1 mW)
diyot akimi mikrodalga giiciiniin karekokii ile orantilidir. Bu dedektorlere lineer
dedektorler denir. Kantitatif sinyal siddeti dl¢limleri ve optimal hassasiyet icin diyot
lineer bolgede calistirilmalidir. En iyi sonuglar dedektor akimimimn yaklagik 200 pA
oldugunda elde edilir. Dedektoriin bu seviyede calistigindan emin olmak icin (F) ile
gosterilen referans kol bulunur, bu dedektdre extra mikrodalga giicii ya da “bias” saglar.
Kaynak giiclinlin bir kismi referans kolda kapatilir (tapped off) ikinci bir azaltic1 giic
seviyesini optimal performans i¢in kontrol eder. Ayrica dedektor diyotunda iki sinyal bir
araya geldiginde referans koldaki mikrodalga ve yansiyan sinyalle ayni fazda oldugundan
emin olmak i¢in faz kaydirict da bulunur. Dedektdér diyotlar1 mikrodalga giiciiniin
asilmasi ile olusan hasara ¢ok hassastir ve yavasc¢a hassasiyetlerini kaybederler. Bundan

korunmak i¢in kopriide diyotun akimini gosteren koruma devresi bulunur. Akim 400 pA’i
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gecince koprii, mikrodalga gii¢ seviyesini diislirerek diyotu otomatik olarak korur (Weber
vd. 1998).

Kavite 6rnekten gelen zayif sinyalleri yiikseltmek igin kullanilir. Kavite, mikrodalgayla
rezonansa giren dikddrtgen veya silindirik basit metal kutudur. Rezonans, kavitenin
mikrodalga enerjisini depolamasi1 anlamina gelir bdylece, kavitenin rezonans frekansinda

geriye yansiyan mikrodalga olmaz, kavitenin iginde kalir (Weber vd. 1998).

Kaviteler kalite faktoriine (Q) gore karakterize edilir. Kalite faktorii, kavitenin
mikrodalga enerjisini ne kadar etkin olarak depoladigini gosterir. Q faktorii yiikseldikge,
spektrometrenin hassasiyeti de yiikselir. Q faktorii su ifade ile tanimlanir (Weber vd.
1998):

27 (deponanan enerji)

(3.1)

cevirim bagina harcanan enerji ’

Burada, bir ¢evirim bagina harcanan enerji, bir mikrodalga periyotundaki enerji kaybinin
miktaridir. Enerji, kavitenin yan duvarlarinda kaybolabilir ¢ilinkii mikrodalga yan

kisimlarda elektrik akimi olusturur bu da, 1s1ya doniisiir. Q faktorii (Weber vd. 1998):

Vrez
= ) 3.2
Q Av (3.2)

ile kolayca hesaplanir. Burada v,.., kavitenin rezonans frekansi, Av ise rezonansin yari

yuksekligindeki genisliktir.

Rezonansin sonucu olarak kavite icinde duran dalga elde edilir. Duran elektromanyetik
dalgalar faz dis1 elektrik ve manyetik alan bilesenlerine sahiptir (manyetik alanin
maksimum, elektrik alanin minimum olmas gibi). Kavitede genellikle kullanilan elektrik

ve manyetik alan siddetinin uzaysal dagilimi Sekil 3.6’da gosterilmektedir.
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Ornek
dizisi

Mikrodalga manyetik alan1 Mikrodalga elektrik alani

Sekil 3.6 Standart EPR kavitesinde manyetik ve elektrik alan sekli (Weber vd. 1998)

Kavitedeki elektrik ve manyetik alanin uzaysal ayirimini avantaj olarak kullanabiliriz.
Cogu ornegin elektrik alani ile rezonansa girmeyen sogurmasi vardir ve Q, enerji
dagilimindaki artis ile azalir, manyetik alan sogurmay1 zorlar. Eger 6rnegimizi elektrik
alanin minimum, manyetik alanin maksimum oldugu alan koyarsak, en biiyiik sinyali ve
en yiiksek hassasiyeti elde ederiz. Kaviteler 6rnegin optimal yerlestirilmesi icin

tasarlanmistir (Weber vd. 1998).

Iris
vidasi

Dalga
klavuzu

7
[111]] -

Iris

o
GO

kavite

Sekil 3.7 Dalga klavuzu ile kavitenin eslestirilmesi (Weber vd. 1998)

Kavite i¢ine mikrodalga iris ad1 verilen bir delikten génderilir. Irisin boyutu kaviteden
yansiyacak ve kaviteye girecek olan mikrodalga miktarmi kontrol eder. iris dalga klavuzu

ve kavitenin impedansinmi eslestirmek veya doniistiirmek i¢in dikkatlice gergeklestirir.
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Eslestirmenin ayarlanmasi igin irisin oniinde vida bulunur. Bu vida yukar1 ve asagi

hareket ederek iris boyutunu ayarlar (Sekil 3.7) (Weber vd. 1998).

EPR kullanicilari, spektrometrenin hassasiyetini arttirmak amaci ile faz duyarh
dedeksiyon teknigini kullanirlar. Bu, dedeksiyon diyotunun daha az giiriiltiisiinii igerir ve
DC elektronigindeki sapmalardan kaynaklanan taban seviye kararsizliklarini elimine
eder. Ayrica EPR sinyalinin kaynak giiriiltiistinden ayirt edilmesini saglar. Sinyal kanali,
spektrometre konsolu i¢inde faz duyarli dedeksiyon igin gerekli elektronigi igeren
kistmdir. Ornegin gérdiigii manyetik alan, modiilasyon frekansinda siniis egrisi seklinde
ayarlanmigtir. Eger bir EPR sinyali varsa alan modiilasyonu hizlica sinyalin bir kismini
tarar ve kaviteden yansiyan mikrodalga aymi frekansta genlik modiilasyonludur. Bir
zaman araliginda modiilasyon genligi kadar genis olan yaklasik lineer EPR sinyal,

sinyalin egimi ile orantili genlikteki siniis dalgasina gevrilir (Sekil 3.8) (Weber vd. 1998).

— - /v~
Birinci Tirev

Sekil 3.8 Alan modiilasyon ve faz duyarli dedeksiyon (Weber vd. 1998)

Faz duyarli dedektor, module edilmis EPR sinyalinin genligi ile orantili DC sinyal {iretir.
Bu modiile edilen sinyal ile alan modiilasyonuyla ayn1 frekansa sahip referans sinyali
karsilagtirir ve sadece alan modiilasyonuyla aymi frekans ve faza sahip sinyallere
duyarhdir. Bu sartlar1 saglamayan sinyaller (giiriiltii ev elektriksel etkilesim) durdurulur.
Daha fazla hassasiyet i¢in, giirliltiiyii filtreleyen zaman sabiti kullanilir. EPR sinyalinin
bozulmamasi i¢in uygun modulasyon genligi, frekans ve zaman sabiti sec¢ilmelidir

(Weber vd. 1998).
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Sekil 3.9 a) Modiilasyon genliginin arttirilmasi ile sinyalin bozulmasi, b) zaman sabitinin
arttilmasiyla sinyalin bozulmas1 ve kaymasi (Weber vd. 1998)

Manyetik alan modiilasyonunu fazla uygularsak dedekte edilen sinyal siddeti artar, ancak
modulasyon genliginin ¢ok fazla arttirilmasi ile sinyal genisler ve bozulur. Sinyal siddeti
ile sinyal bozulmasi arasindaki en iyi ayirim manyetik alan modulasyonu sinyalin
genisligine esit segilirse elde edilir. Eger modiilasyon genligini iki EPR sinyalinin

ayrimindan genis segilirse iki sinyali elde edilememektedir (Sekil 3.9a) (Weber vd. 1998).

Zaman sabiti spektrometrenin yanit siiresini yavaslatarak giiriiltiiyii filtreler. Zaman sabiti
artarsa, giiriiltii seviyeleri diiser. E§er zaman sabiti manyetik alan tarama hizindan ¢ok
uzun segilirse sinyal bozulur veya giirtiltiiden ¢ikarilacak ¢ok sayida sinyali de filtrelemis
oluruz ve rezonans i¢in goriinen alan kayar. Eger zayif bir sinyali gérmek i¢in uzun zaman
sabiti secilecekse, yavas tarama hizi se¢ilmelidir. Glivenli olmas1 agisindan tarama igin
gerekli siire, zaman sabitinin uzunlugunun en az on kati1 olmalidir (Sekil 3.9b) (Weber vd.
1998).

Manyetik alan kontrol iinitesi manyetik alan1 kontrollii bir sekilde taramamiz1 saglar. Iki
kisimdan olusur; taranan alanin zamanlamasii ve alan degerini ayarlayan kisim ile

ayarlanan manyetik alan degeri i¢cin magnet sargilarinda akimi diizenleyen kisimdir

(Weber vd. 1998).

Manyetik alan diizenlemesi magnetlerin arasinda yer alan Hall probu ile diizenlenir, proba
dik yondeki manyetik alana bagimli voltaj {iretir. Aradaki iliski lineer degildir ve voltaj

sicaklikla degisir. Fakat bu probun sabit sicaklikta, oda sicakliginin biraz {izerinde

64



tutulmas1 ve non-lineerligin belirlenmesi ile kompanse edilebilir. Boylece mikroislemci
uygun diizeltmeleri yapar. Diizenleme, kontrol iinitesinin farkli bir kismindan verilen
referans voltaj ile Hall probundan voltajinin karsilastirilmasi ile elde edilir. iki voltaj
arasinda fark varsa, diizeltme voltaji magnet sargilarindan gecirilen akimi degistiren

magnet gii¢ saglayicisina gonderilir (Weber vd. 1998).
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4. YONTEM

Bu boliimde tez calismasi sirasinda yapilan tiim deneylere ait yontemler anlatilmis ve
protokoller ¢izelgeler halinde sunulmustur. Calismada kullanilacak Merck kuvarsin
kokeni bilinmediginden, liminesans verimini etkileyecek olan hazirlama asamasinda
herhangi bir 1sitma islemine maruziyetinin belirlenmesi i¢in termal aktivasyon ¢alismasi
yapilmistir. Tez ¢alismast her ne kadar Merck kuvarsin yiiksek sicaklik TL pikleri ile
ilgili olsa da ilk asamada liiminesans 6zellikleri iyi bilinen 110 °C TL piki ele alinmis ve
farkli optik filtre kombinasyonlar1 kullanilarak doz-cevap egrileri {lizerine calismalar
yapilmustir. Tkinci asamada ise 110 °C TL pikinden elde edilen sonuglardan yola ¢ikarak
Merck kuvarsin yiiksek sicaklik TL pikleri detayli bir sekilde ¢alisilmistir. Bu ¢aligmalara
ek olarak LM-OSL egrilerinde agartmanin etkisi tavlama isleminin TL, OSL sinyallerine
etkisi belirlenmistir. Son olarak tarihlendirme calismalarinda esdeger doz belirleme
amagh kullanilan doz yeniden olusturma teknigi ile laboratuvar ortaminda isinlanan

ornegin esdeger dozun belirlenmesi ¢alismasi yapilmistir.

4.1 Merck Kuvarsin Kalsinasyon Sicakhginin Belirlenmesi

Kalsinasyon, kalsiyum veya magnezyum karbonat iceren malzemelerin
1sitilmasi/yakilmast anlamima gelen genel bir terimdir. Bu nedenle, laboratuvarda

kullanilmadan 6nce Merck kuvarsin gercekten 1sitildigin1 varsaymak miimkiindiir.

Cizelge 4.1 Merck kuvarsin kalsinasyon sicakliginin belirlenmesi i¢in kullanilan deney
protokolii

Adim Islem

1 Tavlama, Ti= 300, 400, 500, 550, 600, 650, 700, 750, 800, 850, 900, 950,
1000 °C, 1 saat

2 Isinlama D = 50 Gy

3 On-1s1tma, 180 °C, 1 °C/s 1sitma hiz1, Hoya U-340 optik filtresi,180 veri
noktasi

4 TL o6lgtimii, 500 °C 1 °C/s 1sitma hizi, Hoya U-340 optik filtresi, 500 veri
noktasi
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Merck kuvarsin iiretim asamalar1 bilinmediginden, Ornegin daha Once 1sitilip
1sitilmadigini belirlemek amaciyla, 300-1000 °C araligindaki tavlama sicakliklarinda TL
hassasiyetinin degisimi incelenmistir. Her adimda tavlama bir saat yapilmistir ve hizli
sogumaya birakilmistir (Cizelge 4.1). Degerlendirme toplam alan kullanilarak

gerceklestirilmistir.

4.2 110 °C TL Pikinin Deneysel Ol¢iimleri

Merck kuvarsin diisiik sicaklik bolgesinde gozlenen 110 °C TL pikinin liiminesans
Ozelliklerinin incelenmesi amaciyla tekrarlanan oOl¢limlerde 1sitma ve 1sinlama
islemlerinin TL sinyaline etkisi, radyasyon doz cevabi davranisi incelenmis ve analiz
sirasinda 1s1ma egrisi ayristirma yontemiyle tuzak parametreleri belirleme ¢alismalari

yapilmistir.

4.2.1 110 °C TL pikinin 1sitma ve 151nlama ile hassasiyet degisimi

Merck kuvarsin TL o6lgiimlerinin elde edilmesi sirasinda hem 500 °C’ye kadar 1sitma
yapilmakta hem de 6l¢limler arasinda radyasyon dozu ile isimnlanmaktadir. Ayni 6rnek
tizerinde calisilmasi durumunda tekrarlanan lgiimler sirasinda hassasiyetteki degisimin
gozlenebilmesi amaciyla hazirlanan kuvars ornegine 50 Gy radyasyon dozunun
verilmesinin ardindan 500 °C’ye 1 °C/s 1sitma hiz1 ile TL 6l¢iimii alinmistir. Bu 6l¢tim
10 kez ayn1 6rnek kullanilarak tekrarlanmigtir. Hoya U-340, Schott BG39 & Corning 7-
59, Schott BG39 ve Corning 7-59 olmak iizere dort farkli optik filtre kombinasyonu igin

her biri 7 mg olmak tizere birer 1sitilmamis kuvars 6rnegi kullanilmistir.

4.2.2 110 °C TL pikinin ayristirmasi

Merck kuvarsin 110 °C TL pikinin elde edilen 1s1ma egrisinde ayristirilmasi i¢in Esitlik
2.43 kullanilmistir. Kuvarsin birinci derece kinetige sahip olmasi nedeniyle b
parametresinin baslangic degeri 1,000001 olarak kullanilmis ve esitlik birinci mertebeye

indirgenmistir.
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4.2.3 110 °C TL pikinin radyasyon doz cevabi

Daort farkli optik filtre kombinasyonu (Hoya U-340, Schott BG-39, Corning 7-59 ve son
ikisinin kombinasyonu) 110 °C TL piki emisyon bandini elde etmek i¢in kullanilmustir.
Optik filtrelerin, kuvars i¢in doz cevabi tizerindeki etkisinin incelenmesi, kullanilan genis
bantli gecirgenlik filtreleri kullandiginda olduk¢a zordur. Ancak, bu filtre ve
kombinasyonlari, lgmeye ¢alistigimiz dalga boyu araliklarini kapsamaktadir. Bununla
birlikte, bu dort optik filtre, diinyadaki Rise TL/OSL DA-20 okuyucularla ticari olarak
temin edilebilmekte ve genellikle kuvars kullanan tarihleme ve geriye doniik dozimetri
uygulamalarinda kullanilmaktadir. Bu optik filtre kombinasyonlar1 ile 0.13-266 Gy
arasinda degisen radyasyon dozlari ig¢in radyasyon doz-cevap egrileri elde edilmistir
(Cizelge 4.2). Charitidis vd. (1999) 3 - 250 Gy arasindaki 6n-doz verilmis 6rnekler igin
radyasyon doz-cevap egrisini yaklasik 60 Gy'e kadar dogrusal oldugunu gostermistir. Bu
nedenle, 6n-dozun radyasyon doz-cevap egrilerine etkisini arastirmak i¢in kuvars
numunelerine 6n-doz amagh 50 Gy radyasyon dozu verilmistir. Isinlamadan sonra,
kuvars ornekleri, karanlik ortamda (etiivde) ve 110 ° C TL pik siddetinin Charitidis vd.
(1999) tarafindan kabul edilen metodolojiye benzer sekilde tamamen azalmasi igin 48

saat boyunca 30 °C'de saklanmistir.

Cizelge 4.2 110 °C TL piki radyasyon doz-cevabi 6l¢iim protokolii

Sira  Islem
1 Di dozu ile 1sinlama (Di= 0.13, 0.26, 0.5, 1, 2, 4, 8, 16, 33, 66, 133, 266 Gy)

2 200 °C’de TL 6l¢timii, 1sitma hiz1 1 °C/s, Hoya U-340 optik filtresi, 200 veri
noktasi

2. islem siras1 a) Hoya U-340, b) Schott BG39 & Corning 7-59, ¢) sadece Schott
BG39, d) sadece Corning 7-59 optik filte konbinasyonlari ile tekrar edilmistir.

Ornek iizerinde sicaklik farkini 6nlemek icin tiim TL okumalar1 1 °C/s 1sitma oraninda
200 °C'ye kadar yapilmistir (Kitis vd. 2015). Radyasyon doz - cevabi egrilerinin
davranigini anlamak ig¢in, supra-lineer radyasyon doz cevabi fonksiyonu olarak da bilinen
Mische ve McKeever (1989) tarafindan onerilen f(D) indeksi (Esitlik 2.53) kullanilarak

hesaplanmustir.
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4.3 Yiiksek Sicaklik TL Piklerinin Deneysel Ol¢iimleri

Bu bdliimde, Merck kuvarsinda 180 °C ile 500 °C arasinda gozlenen HTTL piklerinin
liminesans ve EPR sinyalleri incelenmistir. Diisiik sicakliktaki TL piklerini elimine
etmek i¢in kuvars 6rnegi 180 °C’ye kadar 1sitilarak 6n-1sitma yapilmistir (Kaya-Keles vd.
2019). Sekil 4.1°de (A) hem 110 °C hem de HTTL piklerini i¢eren 6n-1sitma yapilmadan
olgiilen tiim 1s1ma egrisini, (B) 180 °C'ye kadar 6n-1sitma yapildiktan sonra sadece HTTL
piklerinin elde edildigi 1s1ma egrisini ve (C) Herhangi bir radyasyon dozuyla
isinlanmamis, TL okumalar1 ile aymi sartlarda alinan, Merck kuvarsin arka plan
(backgorund) sinyalini gostermektedir. (A) ve (B)’de 6rnekler 33 Gy radyasyon dozuyla
1isinlanmistir. Olgiimler Hoya U-340 optik filtresi ile yapilmustir.

-
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Sekil 4.1 Merck kuvarsin A, 6n 1s1tma yapilmamis 1g1ma egrisidir, hem 110 °© C TL pikini
hem de HTTL'ler igerir, B, TL 151ma egrisinin 180 ° C'ye kadar 6n 1sitmadan
sonra elde edilen HTTL pikleridir ve C, Merck'in arka plan (background)
sinyalidir (Kaya-Keles vd. 2019)

Deneysel 6lgtimlerin tiimiinde arka plan ¢ikarimi yapilmistir. Bu, 6zellikle Corning 7-59
optik filtresi igin olduk¢a Onemlidir. Bu filtre 700 nm'nin Gtesinde ikinci bir iletim
penceresine sahiptir ve bu da yiiksek sicakliklarda kara cisim 1s1masi nedeniyle yogun bir

termal arka plana yol agmaktadir (Burch 1967). Arka plan sinyalleri, radyasyon dozuyla
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orantili sinyalin tamamen silinmesinden sonra, herhangi bir radyasyon dozuyla isinlama

olmadan alian ikincil 6l¢tiimlerdir (Sekil 4.1, C).

4.3.1 HTTL piklerinin tuzak parametrelerinin belirlenmesi

Merck kuvarsin yiiksek sicaklik bolgesinde gozlenen TL piklerinin, CW-OSL ve LM-
OSL egrilerinin tuzak parametreleri ayrigtirma yontemi kullanilarak incelenmistir. TL
piklerinin ayrigtirilmasinda kullanilacak baslangi¢ parametrelerinin belirlenmesi igin
kesikli 1s1ma teknigi analizi kullanilmistir. Merck kuvarsin EPR sinyalleri elde edilmis,
liminesans sinyalleri EPR sinyallerinin ile termal kararlilik, radyasyon doz cevabi
davranigi incelenerek korelasyon calismasi yapilmigtir. Bu bolimde yapilan deneysel

calismalarda kullanilan yontemler anlatilmistir.

4.3.1.1 Kesikli 1s51ma teknigi analizi

Ayrnistirma isleminde ilgili piklerin tuzak parametrelerinin belirlenmesi igin sisteme
dogru baslangi¢ parametreleri girilmesi gerekmektedir. Baslangic parametresi olarak her
pikin aktivasyon enerjilerinin belirlenmesi amaciyla kesikli 1s1ma teknigi kullanilmistir.
Bu amagla 7 mg 1sitilmamis Merck kuvars 6rnegi 50 Gy radyasyon dozu ile 1sinlanmis
ve ardindan 180 °C ile 500 °C arasinda 5 °C araliklarla TL 6l¢timii alinmis. Her bir T
degerinde elde edilen TL 1sima egrisinin In(l) — 1/kKTm egrileri ¢izdirilerek egim
degerlerinden aktivasyon enerjisi elde edilmistir. Tm degerine karsilik elde edilen
aktivasyon enerjisi ¢izildiginde gbzlenen platolar her bir TL 1s1ma pikinin aktivasyon
enerjisi igin ayristirma analizinde baslangi¢ parametresi olarak kullanilmistir (Kaya-

Keles vd. 2019).

4.3.1.2 HTTL piklerinin ayristirma analizi

Bu calismada TL 1sima egrisinde HTTL piklerinin ayrigtirilmast i¢in Esitlik 2.43
kullanilmigtir. Bu denklem genel derece kinetige sahiptir. Kuvars i¢in b = 1,000001

baslangi¢ parametresi olarak kullanilmistir. Esitlik tek bir bileseni temsil etmektedir. Tiim

70



egrinin fit edilmesi i¢in bir ¢ok bilesenin toplami alinmistir. Ayristirma islemi sonucunda

Im, Tm, E ve b tuzak parametreleri elde edilmistir (Kaya-Keles vd. 2019).

4.3.2 CW-OSL azalim egrilerinin ayristirilmasi ve tuzak parametrelerinin

belirlenmesi

Bu ¢alismada CW-OSL azalim egrileri icin Esitlik 2.44 kullanilarak ayristirma islemi
yapilmistir. Egitlik tek bir bileseni temsil etmektedir. Tiim egrinin fit edilmesi i¢in bir cok
bilesenin toplam1 alinmistir. Ayristirma islemi sonucunda lo, 7 ve b tuzak parametreleri

elde edilmistir.

4.3.3 LM-OSL egrilerinin ayristirilmasi ve tuzak parametrelerinin belirlenmesi

Bu calismada LM-OSL olgtimleri i¢in Esitlik 2.45 kullanilarak ayristirma islemi
yapilmistir. Esitlik tek bir bileseni temsil etmektedir. Tiim egrinin fit edilmesi i¢in bir¢ok
bilesenin toplami alinmistir. Ayristirma islemi sonucunda Imax, tmax Ve b tuzak

parametreleri elde edilmistir.

4.3.4 EPR 6l¢ciim parametrelerinin optimizasyonu

EPR'de radyasyon doz yaniti davranisini dlgmeden Once, ilk adim sistemin optimum
6l¢ciim kosullarinin belirlenmesidir. EPR 6l¢limlerinde kullanilmak iizere 200 um ve 250
um arasindaki boyutlarda kuvars tanecikleri se¢ilmistir; 3 mm i¢ ¢apl kuvars tiiplere 50
mg kuvars yerlestirilmistir. Ornekler 266 Gy ile 1sinlanmistir. Tiim &rnekler kavite i¢inde
ayn1 pozisyona yerlestirilmistir. EPR spektrumlar1 oda sicakliginda kaydedilmistir. g1 =
2.0004, g2 = 1.9975 ve g3 = 1.9958 (Weil 1984, Mackey 1963)'de gbzlemlenen Ge
merkezinden kaynaklanan EPR sinyali oldugu disiiniilerek tizerinde degerlendirme
yapilmistir (Sekil 4.2a). (Bundan sonra Ciepr sembolii, EPR sinyalinin i’nci bilesenini
ifade etmektedir). Spektrumda, daha 6nceki ¢alismalarda elde edilen tanimlanmamis bir
EPR sinyali bulunmaktadir. EPR sinyalinin maksimum siddetindeki g-degeri 2.0017 dir

ve bu bilesen C4gpr olarak tanimlanmistir (Sekil 4.2a). EPR sinyallerinin iist liste binmesi
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nedeniyle, C4epr i¢in ¢oziiniirliik diistiktiir; Bu nedenle, optimum deney parametrelerinin
se¢imi i¢in, g2’de gozlenen EPR sinyali dikkate alinmigtir. Sekil 4.2b, artan radyasyon

dozlari ile EPR sinyal siddetinin degisimini gostermektedir.

a) b)
g,=2.0004 g =1.9975

20017 | 9,=1.9958 266 Gy

AT
EPR)

66 Gy e~ “\—/’...—-—-—'-

______ ‘ ZGy B Ny

A (Ca A (C1)

Dogal -

f T T T T T T M T T T T T T

2.006 2.004 2.002 2.000 1.998 1.996 1.994 2.006 2.004 2.002 2.000 1.998 1.996 1.994
g-degeri g-degeri

Sekil 4.2 a) 266 Gy ile 1sinlanarak oda sicakliginda 6lgiilen 1sitilmamis Merck kuvarsin
EPR spektrumundaki tanimlanmamis bilesen (C4epr) Ve Ge merkezi (Clepr,
C2epr, C3epr) olarak adlandirilan sinyaller; App, EPR sinyalinin siddetini
gostermektedir, b) farkli radyasyon dozlariyla 1isinlanmis Merck kuvarsin EPR
spektrumlarinin 6rnegi (Kaya-Keles vd. 2019).

Uygun mikrodalga giiciinli segmek icin, kuvars spektrumlar: 0.002 mW ve 200 mW
arasindaki degerlerde taranmustir. Mikrodalga giiciiniin karekokiine (YmW) kars1 ¢izilen
C2epr (Sekil 4.2a) sinyalinin maksimum tepe-tepe sinyal siddeti goz oniine alinarak (App)
en uygun mikrodalga giicii olarak 2 mW secilmistir (Sekil 4.3a). Merck kuvarsin EPR
spektrumunda, g1 = 2.0004'teki Ge merkezinden ve g4 =2.0017’deki C4epr Sinyallerinin
App degerleri, taban ¢izgisi (baseline) ile maksimum siddet arasindaki ytiikseklik olarak

belirlenmigtir (Kaya-Keles vd. 2019).

Modiilasyon genligini optimize etmek i¢in, spektrum, 2 mW mikrodalga giiciide 0.1, 0.2,
0.5, 1,2,3,4,5 G (Sekil 4.3b) olmak {lizere farkli modiilasyon genlikleri kullanilarak
taranmistir. C2gpr sinyalinin ¢oziiniirliigii ve egimi dikkate alinarak, modiilasyon genligi

2 G olarak secilmistir.

Optimum sinyal giiriiltii oraninin elde edildigi modiilasyon genligi ve mikrodalga giicli

seciminden sonra diger EPR parametreleri (tarama siiresi, tarama sayisi, tarama genisligi
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vb.) Meri¢ vd. (2018)’ndeki gibi segilerek spektrum toplanmistir. Bu ¢alismanin tiim

EPR spektrumlari, Cizelge 4.3 ve 4.5'te sunulan parametreler kullanilarak kaydedilmistir.
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Sekil 4.3 a) Optimum mikrodalga giiciiniin belirlenmesi i¢cin degisken mikrodalga
glicliniin karekokiine karsilik ¢izilen C2gpr sinyalinin App degeri; modiilasyon
genligi 2 G ve tarama siiresi 80 s (10 tarama) kullanilmistir, b) 2 mW’ta, 80 s
x 10 tarama parametreleri kullanilarak farkli modiilasyon genliklerinde (0,2,
1, 2,5 G) elde edilen EPR spektrumlar1 (Kaya-Keles vd. 2019).

4.3.5 Termal kararhhlik deneyleri

Hem CW-OSL hem de EPR sinyallerinin olasi korelasyonunu arastirmak i¢in 6n-1sitma
sicakliginin arttirilmasi ile termal kararlilik deneyleri yapilmistir (Cizelge 4.3). Bu
spesifik deneyler i¢in Merck kuvars 300 Gy radyasyon dozuyla 1ginlanmigtir. Numuneler,
1 °C/s'lik duisiik 1sitma hizi kullanilarak 25 °C'lik adimlarla oda sicakligindan (RT) 425
°C'ye kadar 1sitilmigtir. CW-OSL egrileri, 0.05 s’lik kisa bir uyarim yapilarak, yani sadece
hizli bileseni uyarilarak 6l¢iilmiistiir, bu kisa uyarimdaki en biiyiik katki yaklasik % 95
olmak tizere CW-OSL azalim egrisinin hizli bileseninden kaynaklanmaktadir (Bulur
2014, Kitis vd. 2011). Kisa siireli mavi ile uyarilma sonucu elde edilen OSL sinyallerinin
Olclimiiniin ardindan 6rnekler kuvars tiip i¢ine yerlestirilmis ve karanlik bir ortamda EPR
Olctimleri yapilmistir. CW-OSL ve EPR olgiimleri arasinda, ornek kiitleleri dlgiilerek

kiitle normalizasyonu yapilmistir (Kaya-Keles vd. 2019).
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Cizelge 4.3 Termal kararlilik 6l¢iim protokolii

Sira Islem

1 300 Gy radyasyon dozu ile 1ginlama.

2 CW-OSL 6l¢timii, uyarim giicii % 90, oda sicakliginda, uyarim siiresi 50
ms, HOYA U-340 optik filtresi, 50 veri noktast.

3 EPR ol¢iimii, merkezi alan: 3520 G, tarama genisligi: 20 G, mikrodalga
giicii: 2 mW, modiilasyon genligi: 2 G, tarama siiresi: 81.92 s ve tarama
sayist: 10.

4 Ti sicakligina kadar 6n-1sitma, 1sitma hizi 1 °C/s.
CW-OSL 6lgiimii, uyarim giicii % 90, oda sicakliginda uyarim stiresi 50 ms,
HOY A U-340 optik filtresi, 50 veri noktasi.

6 EPR olclimii, merkezi alan: 3520 G, tarama genisligi: 20 G, mikrodalga

giicii: 2 mW, modiilasyon genligi: 2 G, tarama siiresi: 81.92 s ve tarama
sayist: 10.

4, siradaki Tij= 50, 75, 100, 125, 150, 175, 200, 225, 250, 275, 300, 325, 350,
375, 400, 425 °C’dir. 5. ve 6. Islemler Ti on-1sitma sicakliklar1 icin
tekrarlanmustr.

4.3.6 HTTL piklerinin TL, OSL ve EPR yontemleriyle radyasyon doz cevabinin

incelenmesi

Radyasyon doz cevabinin incelenmesi igin yapilan ¢alismada 6rneklere 50 Gy 6n-doz

uygulanmistir (6n-doz degeri i¢in Boliim 4.2.3’1i inceleyiniz). 110 °C TL pikin katkisinin

elimine edilmesi i¢in oda sicakliginda 48 saat karanlik ortamda bekletilmistir. TL, OSL

(hem LM, hem de CW) ve EPR o6l¢iimlerinde radyasyon dozu ile 1sinlanan 6rneklere 180

°C'ye kadar On-1sitma uygulanmistir. Boylece ¢alismanin amaci olan yalnizca HTTL

pikleri kullanilmistir (Cizelge 4.4 ve 4.5) (Kaya-Keles vd. 2019).
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Cizelge 4.4 TL, CW-OSL ve LM-OSL yontemleri kullanilarak radyasyon doz-cevabi

Ol¢tim protokolii

Sira

Islem

Protokol A: TL

1

Di radasyon dozu ile 1s1nlama (Dij= 0.13, 0.26, 0.5, 1, 2, 4, 8, 16, 33, 66, 133,
266 Gy)

180 °C’ye kadar 6n-1sitma, 1sitma hizi 1 °C/s, Hoya U-340 optik filtresi, 180
veri noktasi

500 °C’ye kadar TL 6l¢iimii, 1sitma hiz1 1 °C/s, Hoya U-340 optik filtresi,
500 veri noktasi

2. ve 3. islemler a) Hoya U-340, b) Schott BG39 & Corning 7-59, c) sadece
Schott BG39, d) sadece Corning 7-59 optik filte konbinasyonlari ile
tekrarlanmustir.

Protokol B: CW-OSL

1

Di radyasyon dozu ile 1s1nlama (Dj = 0.13, 0.26, 0.5, 1, 2, 4, 8, 16, 33, 66,
133, 266 Gy)

180 °C’ye kadar 6n-1s1tma, 1sitma hizi 1 °C/s, Hoya U-340 optik filtresi, 180
veri noktas1

CW-OSL 6l¢iimii, uyarim giicti % 90, uyarim siiresi 200 s, uyarim sicakligi
125 °C’de, 1s1tma hiz1 1 °C/s, Hoya U-340 optik filtresi, 200 veri noktasi

500 °C’ye kadar Kalan-TL (Residual-TL, RTL) 6l¢iimii, 1sitma hiz1 1 °C/s,
500 veri noktast

Protokol C: LM-OSL

1

Di radyasyon dozu ile 1s1nlama (Dj = 0.13, 0.26, 0.5, 1, 2, 4, 8, 16, 33, 66,
133, 266 Gy)

180 °C’de 6n-1s1tma, 1sitma hiz1 1 °C/s, Hoya U-340 optik filtresi ile ,180
veri noktasi

LM-OSL o6l¢iimii, uyarim giicii % 0- 90 arasinda, uyarim stiresi 500 s,
uyarim sicakligi 125 °C’de, 1sitma hiz1 1 °C/s, Hoya U-340 optik filtresi,
500 veri noktas1

500 °C’ye kadar Kalan-TL (Residual-TL, RTL) 6l¢timi, 1sitma hizi1 1 °C/s,
500 veri noktast
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Cizelge 4.5 EPR yo6ntemi kullanilarak radyasyon doz cevabi dl¢iim protokolii

Sira Islem

1 Di radyasyon dozu ile 1ginlama (Dj = 0.13, 0.26, 0.5, 1, 2, 4, 8, 16, 33, 66,
133, 266 Gy)

5 180 °C’ye kadar 6n-1sitma, 1sitma hiz1 1 °C/s, Hoya U-340 optik filtresi, 180

verl noktasi

EPR sinyali 6l¢iimii, merkezi alan: 3520 G, tarama genisligi: 20 G,
3 mikrodalga giicii: 2 mW, modiilasyon genligi: 2 G, tarama siiresi: 81.92 s
ve tarama sayist: 10.

4.4 Agartma isleminden sonra kuvarsta olagan dis1 LM-OSL egri sekillerinin

incelenmesi

Kuvars Orneginde agartma isleminin LM-OSL sinyallerine etkisinin incelenmesi
amaciyla yapilan ¢aligmada Cizelge 4.6°da verilen 6l¢timler uygulanmistir. Elde edilen
LM-OSL egrilerine ayristirma islemi uygulanmigs ve her bir bilesen ayr1 ayr
incelenmigstir. Ayristirma islemi sirasinda LM-OSL egrilerinin baslangi¢c kisminda tipik
LM-OSL piklerinden farkli olarak azalan bir egri gozlenmistir. Bu durumda 6rnegin elde
edilen LM-OSL egrilerinin baslangigtaki kisminin kaynaginin arastirilmast igin
caligmalar yapilmistir. Bu amagcla artan agartma siirelerindeki degisime ek olarak farkli

uyarim sicakliginda da (T;) 6l¢iimler yapilmistir (Kaya-Keles vd. 2020).

Uyarim ve agartma iglemleri i¢in mavi LED'ler ve uyarimdan sonra kuvars drneginden
yayilan 15181 dedekte etmek i¢in Hoya U-340 filtresi kullanilmistir. LM-OSL 6l¢iimii, 0
ile 40 mW-cm™ arasinda 0.2 mW-cm?-s? hizinda dogrusal arttirilarak olgiilmiistiir.
Isinlama ve TL/OSL okumasi arasinda, Rise TL/OSL DA 20 sisteminin varsayilan
ayarlarina gore 60 saniyelik bir gecikme bulunmaktadir (Kaya-Keles vd. 2020).

Adim 4'iin iki amaci vardir: (a) bu iki adimli agartma protokoliinden en ¢ok hangi TL
piklerinin etkilendigini incelemek ve (b) 110 °C TL pikinde fototransfer edilen TL
(phototranferred TL, PTTL) sinyalini kontrol etmektir (Ankjergaard ve Jain 2010,

Chithambo vd. 2019]. Adim 2 ve 3 arasindaki zaman araliginin 15 s’dir ve her uyarim
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sicakligi Tiicin, yeni 6rnek kullanilmistir, dolayisiyla ¢oklu 6rnek hazirlama protokolii

uygulanmistir (Kaya-Keles vd. 2020).

Cizelge 4.6 Agartmanin kuvarsin LM-OSL bilesenlerine etkisinin incelenmesi

Adim Islem

1 200 Gy ile 1sinlama

2 Agartma islemi, tj siirelerinde, oda sicakliginda, % 90 optik uyarim giicii,
mavi LED (ti =0, 2, 5, 25, 50, 75, 100, 200 s).

3 LM-OSL, Ti dl¢iim sicakliginda, 200 s, % 0 -100 optik uyarim giicii, Hoya
U-340 optik filtre, 200 ver noktas1

4 RTL 6lgtimleri, 500 °C'ye kadar, 1 °C/s 1sitma hiz1, Hoya U-340 optik filtre,

500 veri noktasi

1-4 arasindaki adimlar, farkli Ti= 75, 100, 125, 150, 175 ve 200 °C uyarim
sicakliklarinda azot ortaminda 1 °C/s 1sitma hizi ile tekrarlanmaistir.

LM-OSL egrisinin ayristirilmasinda baslangigtaki hizli azalan bilesenin ayristirilmast
i¢in iki farkl yaklagim kullanilmistir: 1) CW-OSL azalim egrisi ve ii) fosforesans bileseni.
Bu yaklagimlarin egriye uyarlanmasi i¢in sirastyla Esitlik 2.44 ve 2.46 Kullanilmistir
(Kaya-Keles vd. 2020).

4.5 TL, CW-OSL ve LM-OSL Sinyallerinin Tavlama Sicakhg ile Degisimi

Merck kuvarsi kullanilarak 500°C ile 1000°C arasinda tavlanan 6rneklerde TL, CW-OSL
(Oda sicakliginda ve 125°C’de) ve LM-OSL (Oda sicakliginda ve 125°C’de)
sinyallerinin incelenmesi amaciyla yapilan ¢alismada; 90-140 pm boyutundaki Merck
kuvars ornekleri yaklasik 15 mg 6lgiilerek seramik kaplar iginde tavlanmistir. Ornekler
500°C’den 1000°C’ye kadar 50°C araliklarla 1 saat tavlandiktan sonra firindan
cikarilarak laboratuvar ortaminda sogumaya birakilmistir. Tiim 6lgtimlerde Hoya U-340

optik filtresi kullanilmistir (Cizelge 4.7).
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Cizelge 4.7 TL, CW-OSL (Oda sicakliginda ve 125°C’de) ve LM-OSL (Oda sicakliginda
ve 125°C’de) sinyallerinin tavlama sicakligi ile degisimi

Adim Islem

1 Tavlama, Ti= 500, 550, 600, 650, 700, 750, 800, 850, 900, 950, 1000 °C, 1 saat
2 Isinlama D = 50 Gy

3 On-1sitma, 180 °C, 1 °C/s 1sitma hiz, Hoya U-340 optik filtresi, 180 veri noktasi
4 TL o6l¢limii, 500 °C 1 °C/s 1sitma hizi, Hoya U-340 optik filtresi, 500 veri noktasi

4. Adim;
i.  Odasicakliginda CW-OSL, mavi LED, optik gii¢ degeri % 90, 200 s, 200 veri noktas,

ii. 125°C’de (5 °C/s 1sitma hiz1 ile) CW-OSL, mavi LED, optik gii¢ degeri % 90, 200 s,
200 veri noktasi,

iii.  Oda sicakliginda LM-OSL, mavi LED, optik gii¢ degeri % 0-90, 500 s, 500 veri
noktasi,

iv.  125°C’de (5 °C/s 1sitma hiz1 ile) LM-OSL, mavi LED, optik gii¢ degeri % 0-90, 500
s, 500 veri noktas i¢in tekrarlanmustir.

4.6 Doz Yeniden Olusturma Testi

Tarihlendirme ¢aligmalarinda esdeger dozun gegerliligini test etmek amaciyla yapilan doz
yeniden olusturma testi (dose recovery test) ile Olglimler sirasinda meydana gelen
hassasiyet degisiminin gozlenmesi ve diizeltme yapilabilmesi amaciyla Cizelge 4.8’da

verilen doz yeniden olusturma 6l¢iimii yapilmistir.

Cizelge 4.8 Doz yeniden olusturma 6l¢iim protokolii

Adim Islem Amag

1 % 90 giigteki mavi LED’ler ile agartma islemi Sifirlama

2 50 Gy radyasyon dozu ile 1ginlama Dogal doz benzetimi
(simiilasyon)

3 Di radyasyon dozu ile 1sinlama Di= Dogal, 9, 35, 69, 104, 0, 9
Gy

4 On-1s1tma, 180-260 °C, 20 °C adimlarla, 1sitma hiz1 5 °C/s

5 CW-OSL o6lgilimii, uyarim giicii % 90, uyarim siiresi 200  L; belirleme

S, 125 °C’de, 1sitma hiz1 1 °C/s, Hoya U-340 optik filtresi
ile, 200 veri noktasi

6 11,5 Gy test dozu ile 1sinlama
7 On-1sitma, 180 °C’de, 1sitma hiz1 5 °C/s, 180 veri noktast
8 CW-OSL o6lglimii, uyarim giicii % 90, uyarim siiresi 200  T; belirleme

s, 125 °C’de, 1sitma hiz1 1 °C/s, Hoya U-340 optik filtresi
ile, 200 veri noktasi

9 Adim 1°den tekrarlama
Di=Dogal, 9, 35, 69, 104, 0, 9 Gy
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5.BULGULAR

5.1 Merck Kuvarsin Kalsinasyon Sicakhiginin Belirlenmesi

Genellikle kalsinasyon kuvarsin saflastirilmasi i¢in kullanilan 900 °C civarinda bir
sicaklikta gergeklesir (Veronese vd. 2004). Bu islem, daha 6nce hidrotermal damardan
elde edilen kuvars icin gosterildigi gibi kristal yapinin tahrip edilmesine ve safsizlik
elemanlarimin yapidan serbest birakilmasina neden olur (Lin vd. 2017). Bununla birlikte,
ozellikle kuvarsta kalsinasyon, kuvarsin hassasiyetinde degisiklige neden olan 573 °C’nin
tizerinde gozlenen faz gegisini onlemek i¢in cogunlukla 250-300 °C'den yiiksek olmayan

sicakliklarda gerceklesir (Polymeris vd. 2007).

10 e
F [ |
- n®
L [ |
—_ [ |
> 6 |
2 10 - ..
T :
3 N
(77} B |
10° - - [ |
C [ |
r [ |
1 I 1 I 1 I 1 I J
400 600 800 1000

Tavlama Sicaklhigi (°C)

Sekil 5.1 Merck kuvarsin TL 1s1ma egrisinde 200 °C ile 500 °C arasindaki toplam TL
siddeti kullanilarak 300-1000 °C araligindaki tavlama sicakliklarina kars1 TL
hassasiyetinin degisimi (Kaya-Keles vd. 2019)

Sekil 5.1'de, 200 °C ile 500 °C arasindaki toplam TL sinyali kullanilarak elde edilen
hassasiyet degisimini gostermektedir. Tiim tavlama sicaklig1 bolgesi boyunca, toplam TL
siddeti monoton bir artis gostermektedir. Liiminesans yontemi Kullanilarak kuvarsin
tavlama sicakliginin belirlenmesinde kullanilan metodolojiye gore (Polymeris vd. 2007,
Polymeris vd. 2014, Sanjurjo-Sanchez vd. 2018), bu 6zellik Merck kuvarsin tavlama

sicakligimin 300 ° C'nin altinda oldugunu gostermektedir. Baska bir deyisle, 6zgiin kuvars
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numunesinin kalsinasyonunun, 300 °C'nin altindaki sicakliklarda yapilan tavlama ile

gercgeklestirildigini gosteren deneysel destek saglanmistir.

5.2 110 °C TL PiKi I¢in Elde Edilen Sonuclar

Bu boéliimde Merck kuvarsin diisiik sicaklik bolgesinde gbzlenen 110 °C TL piki i¢in

yapilan deneysel ¢aligmalar sonucunda elde edilen bulgulara yer verilmistir.

5.2.1 110 °C TL pikinin hassasiyet degisimi

Sekil 5.2, dort farkl: filtre kombinasyonu i¢in 500 °C'de ardisik on 1s1nlama ve TL okuma
dongiisii i¢cin elde edilen Merck kuvarsin 110 °C TL piklerinin hassasiyetini
gostermektedir. Hoya U-340 ve Corning 7-59 filtrelerinin kullanildigi 360-380 nm
araligindaki liminesansin dedekte edildigi durum igin hassasiyetin daha yavas arttigi
gozlenmektedir. Aksine, Schott BG39 filtresi kullanilarak 6lciilen 420 nm yayilimi, tek
bagma veya Corning 7-59 filtre kombinasyonu ile belirlenen hassasiyet artis1 ¢ok daha
yiiksektir (Kaya-Keles vd. 2016).
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Sekil 5.2 Farkli optik filtre kombinasyonlar1 i¢in ayristirilarak elde edilen 110 °C TL
pikinin ilk degere normalize edilmis TL hassasiyeti (Kaya-Keles vd. 2016)
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5.2.2 110 °C TL pikinin aynistirilmasi

Sekil 5.3, 6n-doz verilmemis kuvars i¢in dort farkli filtre kombinasyonuna karsilik gelen
TL 151ma egrilerini gostermektedir. Benzer sekilde, Sekil 5.4, 6n-doz verilmis kuvars i¢in
elde edilen 1s1ma egrilerini géstermektedir. Grafikler, 266 Gy maksimum radyasyon dozu
i¢in verilmistir. On-doz verilen kuvars 6rneklerinin 266 Gy ile 1s1nlanmasindan sonra, TL
1sima egrilerinin sekilleri benzer olsa da, dort farkli filtre i¢in belirlenen aktivasyon

enerjileri ve yayilim dalga boyu farklidir (Kaya-Keles vd. 2016).
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Sekil 5.3 On-doz verilmemis Merck kuvarsm Optik filtreler i¢in 151ma egrileri a) Hoya
U-340, b) Schott BG39 ve Corning 7-59 kombinasyonlari, ¢) Schott BG39 ve
d) Corning 7-59. Numuneler 266 Gy ile isilanmistir, 1sitma hizi 1 °C/s
kullanilarak 200 °C'ye kadar 6l¢iilmiistiir (Kaya-Keles vd. 2016).

On-doz verilmemis kuvars &rneginde, 110 °C TL piki tek ve belirgindir. Bununla birlikte,
on-doz verilen kuvars 6rneginde, asil 110 °C TL piki ile birlikte ikincil TL pikleri de

belirginlesmeye basladigindan, ayristirma isleminin gerekliligi 6nem kazanmaktadir.
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Kullanilan her bir filtre konfigiirasyonu icin aktivasyon enerjisi ortalama degerleri
Cizelge 5.1'de verilmistir. Uygulanan diisiik 1sitma hizi nedeniyle TL pikindeki Tmax
degerinin 70-75 °C civarinda oldugu gdzlenmistir. On-doz verilmeyen kuvarsta oldugu
gibi, 6n-doz verilen 6rneklerde de benzer 1s1ma egrisi sekilleri ve benzer aktivasyon
enerjileri elde edilmektedir, ancak farkli optik filtreler ve filtre kombinasyonlar1 igin
farkli liiminesans yayilimi Slciilmiistiir. On-doz verilen &rnegin hassasiyeti, spesifik
kuvars numuneleri i¢in gézlenen hassasiyetteki azalma (de-sensitization) nedeniyle, 6n-

doz verilmemis Oorneklere gore daha diisiiktiir (Sekil 5.3 ve 5.4) (Kaya-Keles vd. 2016).
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Sekil 5.4 Optik filtreler i¢cin 50 Gy 6n-doz verilen Merck kuvarsin ayristirilmis 151ma
egrileri a) Hoya U-340, b) Schott BG39 ve Corning 7-59 kombinasyonlari, c)
Schott BG39 ve d) Corning 7-59. Numuneler 266 Gy ile 1sinlanmistir, 1sitma
hiz1 1 °C/s kullanilarak 200 °C'ye kadar dl¢iilmiistiir (Kaya-Keles vd. 2016).
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Cizelge 5.1 Farkli filtre kombinasyonlari i¢in aktivasyon enerjilerinin ortalama degerleri

On-doz verilmemis 6rnekler On-doz verilen érnekler
Optik Filtre icin aktivasyon enerjisi icin aktivasyon enerjisi
(eV) (eV)
Hoya U-340 0.73 £0.06 0.75+0.06
Schott BG-39 &

Corning 7-59 0.60 £ 0.03 0.63 +0.04
Schott BG-39 0.65+0.05 0.68 +0.06
Corning 7-59 0.69 £ 0.06 0.72 £0.06

5.2.3110 °C TL pikinin radyasyon doz cevabi

Kuvars orneklerinin radyasyon doz-cevap egrilerinin elde edilmesi igin, hem 6n-doz
verilmemis hem de 6n-doz verilen 6rnekler 0.13, 0.26, 0.5, 1, 2, 4, 8, 16, 33, 66, 132 ve
266 Gy radyasyon dozlariyla iginlanmistir. Sekil 5.5 ve 5.6, sirasiyla 6n-doz verilmemis
ve On-doz verilmis Orneklerin 1s1ma egrilerini gostermektedir. Sunulan her bir 1s1ma
egrisi, aynit doz i¢in ayr1 ayri 6lgiilen iki 151ma egrisinin ortalama degeridir (Kaya-Keles
vd. 2016).

Sekil 5.5 ve 5.6’da, 6n-doz verilmis ve verilmemis drneklerin 1s1ma egrisinin sekli, optik
filtrelerden bagimsiz olarak her grupta benzerdir. On-doz verilen kuvarsin 1s1ma
egrilerindeki daha yliksek sicakliktaki TL pikleri 6n-doz verilmemis Ornegin 1s1ma
egrilerindekine gore daha baskindir. 110 °C TL pikinin radyasyon doz-cevap egrilerinin

elde edilmesi ayristirma yontemi kullanilmistir (Kaya-Keles vd. 2016).

Sekil 5.7a'da i¢ci bos semboller, 6n-doz verilmemis Orneklerin doz cevabini
gostermektedir. Tiim filtre kombinasyonlarinda, radyasyon doz-cevap egrisi 32 Gy'ye
kadar lineerdir ve ve Hoya U-340 hari¢ 32 Gy'nin lizerine sub-lineer olarak artmaktadir.

Hoya U-340 filtresinin kullanildig1 1s1ma egrisi, 32 Gy’den sonra doyuma ulasmaktadir.
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Sekil 5.5 On-doz verilmemis drneklerin farkli optik filtreler i¢in 0.13, 0.26, 0.5, 1, 2, 4,
8,16, 33, 66, 132 ve 266 Gy radyasyon dozlari ile 1sinlanmasinin ardindan elde
edilen 1s1ma egrileri a) Hoya U-340, b) Schott BG39 ve Corning 7-59
kombinasyonu, c) Schott BG39 ve d) Corning 7-59 (Kaya-Keles vd. 2016).

Sekil 5.7b'deki i¢i dolu semboller, 6n-doz verilmis 6rneklerin verilerini gostermektedir.
Artan radyasyon dozlarinda hem 6n-doz almis hem de 6n-doz verilmemis 6rnekler farkl
filtre kombinasyonlar1 kullanarak benzer radyasyon doz-cevap egrilerine sahiptir.
Corning 7-59, Schott BG-39, Corning 7-59 ve Schott BG-39'un kombinasyonu ile elde
edilen 1s1ma egrilerinde 32 Gy {izerindeki dozlarda sub-lineerdir 6n-doz almamis
orneklerdeki gibi Hoya U-340 optik filtresi ile elde edilen egrilerde TL siddeti doyuma
ulagsmaktadir (Kaya-Keles vd. 2016).
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Sekil 5.6 On-doz verilmis 6rneklerin farkli optik filtreler igin 0.13, 0.26, 0.5, 1, 2, 4, 8,
16, 33, 66, 132 ve 266 Gy radyasyon dozlar ile 1s1nlanmasinin ardindan elde
edilen 1s1ma egrileri a) Hoya U-340, b) Schott BG39 ve Corning 7-59
kombinasyonu, ¢) Schott BG39 ve d) Corning 7-59 (Kaya-Keles vd. 2016).

Farkl1 optik filtreler kullanilarak elde edilen 110 °C TL pikinin radyasyon doz — cevap
davranigini analiz etmek i¢in supra-lineer indeksleri f(D) hesaplanmistir. Sekil 5.8a'da
goriildiigii gibi, tiim optik filtreler ile f(D) degerleri artan radyasyon dozu ile azalmakta
ve l'in altinda kalmaktadir, bu da radyasyon doz cevabinin sub-lineer oldugunu

gostermektedir (Kaya-Keles vd. 2016).

Kuvars 6rneklerinin 50 Gy 6n-doz ile 1sinlanmasindan sonra, radyasyon doz cevabinda
farkliliklar gézlenmistir (Sekil 5.8b). Hoya U-340 ve Corning 7-59 filtreleri i¢in 4 Gy'e
kadar, f(D) 1'e esittir; bu nedenle, radyasyon doz yanitlari dogrusaldir, daha yiiksek
radyasyon dozlar i¢in, birden kiigiiktiir, bu nedenle sub-lineer radyasyon doz cevabi

gostermektedir.
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Sekil 5.7 Merck kuvarsin a) 6n-doz verilmemis ve b) 6n-doz verilmis durumlari igin 110
°C TL pikinin radyasyon doz-cevap egrisi (Kaya-Keles vd. 2016)

Schott BG39 ile Schott BG39 ve Corning 7-59 kombinasyonlari ile elde edilen TL
siddetleri i¢in f(D) indeksleri 1'den biiyiiktiir ve supra-lineer radyasyon doz davranisi

gostermektedir (Kaya-Keles vd. 2016).
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Sekil 5.8 Merck kuvarsin a) 6n-doz verilmemis ve b) 6n-doz verilmis durumlari igin 110
°C TL pikinin supra-lineerlik indeksi. D1 = 0.13 Gy olarak alinmistir (Kaya-
Keles vd. 2016).

5.3 Yiiksek Sicakhik TL Piklerinin Deneysel Bulgulari

Merck kuvars 6rneginin HTTL piklerinin incelenmesi amaciyla TL, CW-OSL, LM-OSL
ve EPR olgiimleri yapilmistir. Liiminesans ve EPR 6lclimleri ile ayristirilan sinyallerin
birbirleriyle korelasyonunun incelenmesi i¢in termal kararlilik ve radyasyon doz cevabi

bulgular1 bu béliimde verilmistir.
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5.3.1 HTTL piklerinin tuzak parametrelerinin belirlenmesi

Kuvarsin HTTL piklerinin tuzak parametrelerinin belirlenmesi amaciyla kesikli 1s1ma
teknigi analizi yapilmis ve buradan elde edilen veriler ayristirma yonteminde baslangig

parametreleri olarak kullanilmistir.

5.3.1.1 Kesikli 151ma teknigi analizi

Kesikli 1s1ma teknigi (Fractional Glow Technique, FGT) ile yapilan analiz isleminde
Olctimler, 200 °C ile 500 °C arasindaki sicakliklarda, 5 °C'lik artislarla HOYA U-340
optik filtresi kullanilarak yapilmistir.

Bu kesme sicakliklarinin (cut-heat) her biri igin (Sekil 5.9, inset a), tipik baslangigtaki
yiikselme teknigine benzer sekilde bir Arrhenius analizi yapilmistir (Sekil 5.9, inset b).
Son olarak, tahmini E'nin kesim sicakliklarina kars1 grafigi Sekil 5'te dolgulu kareler
olarak ¢izilmistir. Termal soOnlimiin etkisi nedeniyle asil plato bolgeleri
gozlenememektedir. Bu noktada, kuvarstaki termal sonliim etkisinin incelenmesi
gerekmektedir (Petrov ve Bailiff 1997, Subedi vd. 2011). Bu nedenle, Petrov ve Bailiff'in
(1997) metodolojisine gore Subedi vd. (2011) belirledigi W ve C degerleri liiminesans
veriminde #n(7) Esitlik 2.55 ve 2.56 kullanilarak diizeltme yapilmistir (Kaya-Keles vd.
2019).

Diizeltilmis aktivasyon enerjileri, Sekil 5.9'da kirmizi nokta olarak gosterilmektedir.
Diizeltilmis degerler icin, su bilgiler elde edilebilir: (a) Genel TL sinyalinde en az bes
farkli tuzagin bolgeye katkida bulundugunu belirten bes farkli belirgin plato bolgesi
gozlenmektedir, (b) Her plato bolgesi i¢in, y ekseni i¢indeki ortalama degerler aktivasyon
enerjilerini verir. Bu degerler E fit parametreleri icin baslangic degerleri olarak

kullanilmistir (Kaya-Keles vd. 2019).
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Sekil 5.9 Kesikli 1s1ma teknigini kullanarak elde edilen analiz sonuglari: 5 °C'lik
adimlarla, 200 °C - 500 °C arasindaki sicaklik secilen maksimum sicaklik
degerlerine karsilik elde edilen a) aktivasyon enerjisi platolari, b) ilgili TL
6l¢timlerini, ¢) TL dl¢limlerinin Arrhenius grafiklerini gdstermektedir (Kaya-
Keles vd. 2019).

5.3.1.2 HTTL 1s1ma egrisinde ayristirma analizi
TL oOlctimlerinde elde edilen 1s1ma egrileri genellikle farkli tuzak merkezlerinden
kaynaklanan ortiisen TL piklerinden olusur. Bu nedenle, Merck kuvarsin TL piklerinin

ayr1 ayr1 analiz edilmesi i¢in ayristirilmas: gereklidir.

Sekil 5.10, 6n-doz verilmis kuvars igin dort farkli optik filtre kombinasyonuna karsilik
gelen TL 1s1ma egrilerininin ayristirilan piklerini géstermektedir. Farkli optik filtrelerle

elde edilen tiim 151ma egrileri icin, bu filtrelere bagli olarak, {ist iiste gelen alt1 TL piki
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elde edilmistir. Farkli optik filtreler kullanilarak elde edilen 1s1ma egrileri birbirinden

farkli goriinse de, pik sayis1 her 1g1ma egrisi i¢in aynidir.

Optik filtrelerin farkli dalga boyu bolgelerindeki gegirgenligine bagl olarak (Sekil 5.10)
sadece TL siddetleri degismektedir. Elde edilen TL pikleri sayisinin yani sira kinetik
0zelliklerinin de daha 6nce Subedi vd. (2011) tarafindan bildirilen sonuglarla uyum i¢inde

oldugu gozlenmistir.
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Sekil 5.10 On-doz verilen Merck kuvarsin farkli optik filtre kombinasyonlari icin
ayristirilan TL 1s1ma egrileri a) Hoya U-340, b) Schott BG39 & Corning 7-
59, ¢) sadece Schott BG39, d) sadece Corning 7-59. Kesintisiz gizgiler, fit
edilen verilere karsilik gelmekte, bos cember sembolleri ise deneysel verileri
temsil etmektedir. Tekrar 1sitma yapilarak arka plan ¢ikarimi yapilmistir.
Corning 7-59 optik filtre kullanilarak yapilan 6l¢iimde arka plan ¢ikarim
isleminden sonra, yliksek sicakliktaki TL sinyalinin oldukc¢a yiiksek olmasi
ilgingtir. Insetler fitlerin deneysel ile arasindaki farki (residual)
gostermektedir (Kaya-Keles vd. 2019).
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Sekil 5.10d'nin bir bagka ilging 6zelligi, 400 °C'nin lstlindeki sicaklik araliginda Corning
7-59 optik filtresi i¢in tekrar 1sitma iglemi ile arka plan sinyalinin ¢ikarimi yapilmasina
ragmen yiiksek TL siddetinin elde edilmesidir. Bu yiiksek yogunluk, termal bir arka plan
olarak tanimlanamamaktadir. Bunun yerine, herhangi bir radyasyon dozu verilmeden
tekrarlanan TL 6l¢iimlerinin sinyalin ¢ok derin tuzaklardan kaynaklandigini gostermistir

(Polymeris 2016).

Ortiisen TL pikleri i¢in FGT ydntemi ile pik sayisinin belirlenmesi tavsiye edilirken,
analizin ¢oziliniirliigii, TL pik siddetine baglidir ve TL siddetinin artmasiyla ¢oziiniirliik
de 1iyilesmektedir. Bu zayif c¢oziniirliik, FGTnin ©ne c¢ikan bes platoyu
tanimlayabilmesine neden olmustur, ancak ayristirma analizi sonucunda toplam alt1 TL
piki elde edilmistir; bu altinc1 TL pikinin siddeti diisiiktiir ve bu nedenle FGT tarafindan
kolayca ¢ozlilememektedir (Kaya-Keles vd. 2019).

Maksimum siddetteki sicaklik (Tm) ve aktivasyon enerjileri (E), sirasiyla Cizelge 5.2 ve
5.3"lin gosterdigi gibi, hata sinirlar1 dahilinde oldukg¢a benzerdir. Baska bir deyisle, farkli

optik filtre kombinasyonlarina ragmen ayni tuzaklar dedekte edilmektedir.

Cizelge 5.2 On-doz verilmis Merck kuvarsin farkli optik filtre kombinasyonlar igin
ayristirmadan sonra elde edilen Tm degerleri

Tm (°C)
Hoya U-340 Sg;c:;ti%;?%ge Schott BG39  Corning 7-59
Pik 1 209 +4 203+3 206+3 210+3
Pik 2 248 £4 244+ 9 248 £ 3 255+9
Pik 3 288 +8 280+ 7 277+ 4 292+ 16
Pik 4 321+7 309+ 6 303+ 6 315+£5
Pik 5 366+ 8 344+ 6 352+7 346 £ 9
Pik 6 405+ 8 384 +7 380+9 384+5
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Cizelge 5.3 On-doz verilmis Merck kuvarsin farkli optik filtre kombinasyonlar: igin
ayristirmadan sonra elde edilen aktivasyon enerjileri

E (eV)
Schott BG39 ve :

Hoya U-340 Corming 7-59 Schott BG39  Corning 7-59
Pik 1 1.04 £0.03 1.00 £ 0.07 1.08 £ 0.02 1.03+0.04
Pik 2 1.11+0.01 1.10+0.03 1.11+0.01 1.11+0.01
Pik 3 1.16 £0.01 1.14+0.01 1.15+0.03 1.15+0.01
Pik 4 1.20+ 0.01 1.19+0.01 1.19+0.01 1.19+0.01
Pik 5 1.27 £0.01 1.27 +£0.01 1.27+£0.01 1.27 +£0.01
Pik 6 1.34 £0.04 1.33 £0.02 1.30 £0.01 1.33£0.01

5.3.2 CW-OSL azalim egrilerinin ayristirilmasi1 ve tuzak parametrelerinin

belirlenmesi

CW-OSL ol¢iimlerinde, elde edilen egriler, genellikle farkli tuzaklardan kaynaklanan
bilesenlerden olugmaktadir. Merck kuvarsin CW-OSL egrilerinin analiz edilmesi i¢in

ayristirma islemi gerekmektedir.

CW-OSL egrisi tek bir bozulma egrisi gibi goriinse de, birkag enerji seviyesinden gelen
ortiisen OSL bilesenlerinden olusabilir. Bu bilesenleri tanimlamak i¢in, azalim egrileri
azalim stirelerine (7) gore hizli, orta ve yavas adli {i¢ bilesene ayrilmistir (Bailey vd.
1997). Sekil 5.11, 6n-doz verilen Merck kuvarsin ayristirilan bilesenlerinin bir 6rnegini

gostermektedir.

Ayristirma islemiyle CW-OSL bilesenlerinin kinetik parametreleri hakkinda bilgi
edinilmektedir. Cizelge 5.4'ten gorildiigii gibi, Merck kuvarsin tiim OSL bilesenleri
birinci dereceden kinetige (b) sahiptir. Bu analizlerde, CW-OSL i¢in 7 ve b
parametrelerinin degerleri ayristirma sonucu elde edilmis ve o bu verilerden

yararlanilarak hesaplanmistir (Better-Jensen vd. 2003). b, 7 ve o ortalama degerleri ve
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hatalari, artan radyasyon dozlariyla 1sinlanan kuvarstan elde edilen verilere gore yapilan

ayrigtirma analizi ile hesaplanmistir (Kaya-Keles vd. 2019).
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Sekil 5.11 Qn-doz verilen Merck kuvarsin ayristirllan CW-OSL (125 °C’de) egrisi.
Ornekler 266 Gy radyasyon dozu ile 1sinlanmis ve 180 °C’de 1°C/s 1sitma
hiz1 ile 6n-1s1tma yapilmistir (Kaya-Keles vd. 2019).

Cizelge 5.4 On-doz verilen Merck kuvarsin 125 °C'de 6lgiilen CW-OSL egrilerinin
ayristirma isleminden sonra elde edilen tuzak parametreleri

CW-OSL (125 °C’de)

Hizh Orta Yavas
b 1.06 = 0.03 1.04 £ 0.06 1.02£0.07
T (S) 0.85 +£0.02 7.61 £0.43 369.38 £0.89
¢ (cm?) (1.23+£0.03) x 10" (1.10+0.05) x 1018 (2.85+0.01) x 1020

5.3.3 LM-OSL egrilerinin ayristirma analizi ve tuzak parametrelerinin belirlenmesi

LM- OSL egrileri, tek bir pikten degil farkli tuzak merkezlerinden kaynaklanan birbiri ile
girisen piklerden olusmaktadir. Merck kuvarsin LM-OSL egrilerinin analiz edilmesi ve

i¢in ayristirma islemi yapilmstir.

LM-OSL egrilerinin dekonvoliisyonu, tm degerlerine gére adlandirilmis {ist {iste binen bes

bilesenin varligini ortaya koymustur (Bundan sonra Cipm-osL sembolii, LM-OSL egrisinin
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bilesenine atifta bulunacaktir). Sekil 5.12, 6n-doz verilen Merck kuvarsin ayristirilan
bilesenlerini  gostermektedir. CSim-os. harig, diger bilesenlerin son kismi

gozlenebilmektedir (Kaya-Keles vd. 2019).
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Sekil 5.12 On-doz verilen Merck kuvarsin ayristirilan LM-OSL (125 °C’de) egrisi.
Ornekler 266 Gy radyasyon dozu ile 1gmlanmis ve 180 °C’de 1°C/s 1sitma
hizi1 ile 6n-1s1tma yapilmistir (Kaya-Keles vd. 2019).

Ayristirma islemiyle LM-OSL bilesenlerinin kinetik parametreleri hakkinda bilgi
edinilmektedir. Cizelge 5.5'dan goriildiigii gibi, Merck kuvarsin tiim LM-OSL bilesenleri
birinci dereceden kinetige (b) sahiptir. Bu analizlerde, LM-OSL igin tm ve b
parametrelerinin degerleri ayrigtirma sonucu elde edilmis ve o ve 7 bu verilerden
yararlanilarak hesaplanmistir (Bulur 1996, Bulur vd. 2000). b, 7 ve ¢ ortalama degerleri
ve hatalar1, artan radyasyon dozlartyla isinlanan kuvarstan elde edilen verilere gore

yapilan ayristirma analizi ile hesaplanmistir (Kaya-Keles vd. 2019).

Isitilmamis Merck kuvarsin CW-OSL ve LM-OSL egrileri, sirastyla ii¢ bilegsen ve bes
bilesen tarafindan olusmustur. U¢ farkli CW-OSL bileseninin olmasi, bes LM-OSL
bileseninin varligt hem kuvars (Kiyak vd. 2007, 2008), hem de CaF2:N (Angeli vd.
2017)'nin tipik bir 6zelligidir. Teorik olarak, ayn1 6rnegin CW-OSL ve LM-OSL ile elde
edilen bilesenlerin ayn1 enerji seviyelerine sahip, ayni sayida bilesene sahip olmalidir;

ancak, LM-OSL, bu enerji seviyelerinin tanimlanmasina yontem olarak daha elverislidir.
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Baska bir deyisle, ayristirma ¢ozliniirliigii LM-OSL yonteminde ¢ok daha gelismistir
(Kitis ve Pagonis 2008).

Cizelge 5.5 On-doz verilen Merck kuvarsm 125 °C'de &lgiilen LM-OSL egrilerinin
ayristirma isleminden sonra elde edilen tuzak parametreleri

LM-OSL (125 °C’de)

ClLMm-osL C2LM-0sL C3LM-0sL C4rLMm-0sL C5LM-0sL

b 1.01 £0.02 1.02 +£0.01 1.02 +£0.01 1.03 £0.03 1.05+0.01

7(s) 0.19+0.01 1.11+0.01 577+0.16 21.99+0.53  2299.86 +3.82

(5.47+0.12)  (9.57+0.07) (2.80£0.04)  (4.81+0.01)  (4.60+0.01)

o (em’) x107Y7 x10718 x10718 x107° X107

LM-OSL 6l¢iimlerindeki birgok bilesenin toplami, CW-OSL'deki tek bir bilesene karsilik
gelir. Calismamizda, Cizelge 5.4 ve 5.5'te verilen sonuglara dayanarak, CW-OSL'in hizli
bileseni ile C2pm-osL arasinda bir iligki olabilecegi ayni zamanda, C4Lm-osL Ve CSLm-
osL'nin toplami, yakin mertebedeki sonuglara bagli olarak CW-OSL bozulma egrisinin

yavas bileseni ile gosterilebilir (Angeli vd. 2017).

5.3.4 Termal kararhhk

Radyasyon kaynakli liiminesans veya EPR sinyalinin termal kararliligi, bir malzemenin
dozimetri calismalarinda kullanilabilmesi i¢in temel Ozelliklerden biridir. Tuzaklar,
Olglim zamanina kadar radyasyon dozunu depolayabilmelidir. Kuvars numunesinin
1isinlanmas1 nedeniyle, yapidaki diyamanyetik [GeO4]° merkezleri paramanyetik Ge
merkezlerine doniigmektedir. Bilinen paramanyetik Ge merkezleri [GeOa4]™ (Weil 1984),
[GeO4/Li*]° (McKeever vd. 1985) ve [GeOs/Na*]® (McKeever vd. 1985)'dir. Weil (1984)
ve McKeever vd. (1985)’ne gore, [GeOs]™ ve [GeOs/Na*]’ merkezleri oda sicakliginda
kararli degildir. Ancak [GeO4/Li*]° paramanyetik merkezleri kararlidir (Preusser vd.
2009, McKeever vd. 1985). Calismada, EPR 6l¢iimleri oda sicakliginda yapilmaistir, bu
nedenle [GeO4/Li*]°, dedekte edilen asil paramanyetik merkez olarak diisiiniilmiis ve tez

kapsaminda degerlendirme yapilmistir (Kaya-Keles vd. 2019).

94



— a)
*_ ®
)
1.0 ' ./'x Zt\-> ~
P — R *\'
— —*
L RS
< 05 MR e
- ()
§ N . *o—®~ e \.\
o —— Kisa CW-OSL siddeti Na=g=g
0-0 _+ C4EPR
_+C1EPR
+CZEPR
_0_5 | 1 | 1 | 1 | J
100 200 300 400

On-isitma sicakhgi (°C)

S 1000

=

3

3 500

7

-l

| ol 0 fes

100 200 300 400
Sicaklik (°C)

Sekil 5.13 a) EPR spektrumundaki Clepr, C2epr and Cédepr Ve CW-OSL azalim
egrisindeki hizli bilesenin termal kararlilik egrileri. Siddetler baslangic
siddetine normalize edilmistir, b) TL pikleri ile 6n-1sitmaya bagl azalan sinyal
bilesenlerinin karsilastirilmasi i¢in verilen 33 Gy ile 1sinlanmis ve 180 °C’ye
kadar (1sitma hizi 1 °C/s) 1sitilmis kuvarsin 1s1ma egrisi (Kaya-Keles vd. 2019).

Hizli CW-OSL bileseni (kisa OSL sinyali), Cdepr, g1 Ve g2'deki [GeO4/Li*]°
merkezlerinin (sirastyla Clepr Ve C2epr) termal kararliligi, bu sinyaller arasinda olas1 bir
korelasyonu incelemek amaciyla ayri ayri incelenmistir. Sekil 5.13a'da goriildiigl gibi,
egrilerin baslangictaki siddete gore normalize edildigi durumlarda, C4epr bileseni 225
°C'ye kadar olan 0n 1sitma sicakligina kadar goriiniir haldedir. Sinyal siddeti 175 °C ile
225 °C arasinda azalmaktadir. C4epr bileseni 175 °C'ye kadar kararli iken, CW-OSL'nin
hizli bileseni, EPR sinyalleri Clepr Ve C2epr 275 °C'ye kadar kararlidir; bu sicakliktan
sonra 325 °C'ye 1sitilan Clepr sinyali kaybolmaktadir. Hem hizli OSL bileseni hem de
CZ2epr'nin siddetleri, oda sicaklig1 ile 425 °C arasindaki 6n 1sitma degerlerinde benzer
sekilde degismektedir. 375 °C’nin iistlinde her iki sinyal de tamamen kaybolmustur. Ek
olarak, siddetteki azalim hiz1 her ikisi i¢in de aynidir (Sekil 5.13a ve 5.13b) (Kaya-Keles
vd. 2019).
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5.3.5 Radyasyon doz cevabi

Kuvarsin HTTL piklerinin radyasyon doz cevap egrileri TL, CW-OSL, LM-OSL ve EPR

yontemleri ile incelenmistir. Burada elde edilen veriler kullanilarak radyasyon doz-cevap

egrilenin dogrusallik ve MDDL 6zellikleri elde edilmistir.

5.3.5.1 TL radyasyon doz cevabi

On-doz verilmis kuvarsin TL ydntemi kullanilarak radyasyon doz cevabinin belirlenmesi

i¢in, ornekler 0.13 Gy ile 266 Gy arasinda farkli radyasyon dozlarinda 1ginlanmastir.
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Sekil 5.14 On-doz verilmis Merck kuvarsin a) Hoya U-340, b) Schott BG39 & Corning
7-59, c¢) sadece Schott BG39, d) sadece Corning 7-59 optik filtre
kombinasyonlar1 kullanilarak elde edilen HTTL pikleri i¢in radyasyon doz-
cevap egrileri. Diiz ¢izgiler k degerinin hesaplanmasi igin kullanilan lineer doz
cevap bolgesini gostermektedir (Kaya-Keles vd. 2019)
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Orneklerin Hoya U-340 optik filtresi ile elde edilen radyasyon doz cevabi protokolii,
farkli emisyon dalga boylarindaki liiminesans sinyalleri hakkinda bilgi edinmek igin
Schott BG39 & Corning 7-59, Schott BG39, Corning 7-59 optik filtre kombinasyonlari
kullanilarak tekrar edilmistir. Sekil 5.14, aynstirilan TL pikleri ve her bir filtre
kombinasyonunun artan radyasyon dozuyla TL sinyalinin degisimini gdstermektedir. Her

veri noktasi, iki bagimsiz 6l¢iimiin ortalama degerine karsilik gelmektedir.

Olgiimlerde kullanilan ¢ogu dozimetrik malzemede, sadece radyasyon dozu verildiginde
degil 1sinlamanin yapilmadigi durumda da liiminesans veya EPR sinyali elde edilebilir.
Radyasyon dozundan bagimsiz olarak elde edilen siddet, malzemenin yapisindan veya
safsizliklardan kaynaklanabilir. Buna gore, malzemeye bagl olarak diisiik radyasyon
dozlarinda radyasyon doz cevabi egrisinin ilk kismi radyasyon dozu ile degismemektedir.
Bu bolge, diisiik radyasyon dozlarinda gézlenen sub-lineerite bolgesidir. Sekil 5.14,
dedeksiyon bantlarinin tiim durumlart i¢in, TL sinyalinin disiik radyasyon dozlarinda
sub-lineer oldugunu gostermektedir. Diisiik radyasyon dozu bélgelerinde sinyal siddeti
kararlidir. Sub-lineerlik, kullanilan optik filtrelere bagl olarak 8 - 12 Gy'e kadar devam
etmektedir. Bu nedenle, optik filtrelerin dedeksiyon dalgaboyu i¢in ¢esitli TL piklerinin
farkli MDDL’e sahip olmasi beklenmektedir. Tiim optik filtre kombinasyonlar1 igin,
diisiik radyasyon dozlarinda, diisiik siddetli fakat belirgin bir TL sinyali gbzlenmektedir.
Radyasyon doz eksenine paralel devam eden bolge radyasyon doz bagimliligi
gostermemektedir. Bu durum, giiriiltiden dolay1 Olcililemeyen zayif bilesene degil,
herhangi bir 1s1l isleme tabi tutulmayan kuvars Orneginin diisiik hassasiyetine
baglanmaktadir. Bu nedenle, HTTL piklerini kullanarak 1sitilmamis kuvars numunesini
incelemek i¢in, liiminesans veriminden dolay1 kuvarsin 110 °C TL pikinin aksine yiiksek
radyasyon dozlarinda 1ginlamalar yapilmalidir (Kaya-Keles vd. 2016). Her bir TL piki
i¢in farkli optik filtre kombinasyonlarinda MDDL incelendiginde (Cizelge 5.7) yaklasik
10 Gy’den daha yiiksek radyasyon dozlarinda TL piki siddetlerinin artis gosterdigi
goriilmektedir (Kaya-Keles vd. 2019).
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5.3.5.2 CW-OSL ve LM-OSL radyasyon doz cevabi

CW-OSL ve LM-OSL egrileri, ayn1 uyarim teknigine, ancak farkli uyarim modlarina
dayanmaktadir, LM-OSL yontemi uyarim giiciiniin lineer arttirilmasi nedeniyle bilesenler
hakkinda daha ayrintili bilgi sunar. Bu OSL egrilerinin ayristirilmasi mekanizmanin
anlagilmasini kolaylastirmaktadir. Sekil 15a ve 15b'den goriildiigii gibi, Merck kuvarsin
diisiik radyasyon doz bolgesinde, 125 °C'de hem CW-OSL hem de LM-OSL sinyallerinin
radyasyon doz cevabi egrilerinin davranisi her bileseni i¢in supra-lineerdir ve TL
yontemiyle elde edilen radyasyon doz cevabi egrilerine benzer. Genel olarak, yaklasik 16
Gy’den 266 Gy’e kadar lineer olarak biiylimektedir. Sadece LM-OSL egrisinin ilk
bileseni (Clim-osL) i¢in yaklagik 90 Gy'den sonra doygunluk seviyesi (saturation level)
gozlenmektedir. LM-OSL radyasyon doz cevabi egrilerinde, diger bilesenlerden farkli
olarak, C1lim-osL, 16 Gy ve 66 Gy arasinda dogrusal bir radyasyon doz cevabina sahiptir
ve 66 Gy lizerindeki davranisi sub-lineerdir (Kaya-Keles vd. 2019).
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Sekil 5.15 On-doz verilen Merck kuvarsin a) 125 °C’de &lgiilen CW-OSL azalim egrileri
ve b) 125 °C’de olgiilen LM-OSL egrilerinden ayristirilarak elde edilen
radyasyon doz-cevap egrileri. Diiz ¢izgiler k degerinin hesaplanmasi i¢in
kullanilan lineer doz cevap bolgesini gostermektedir (Kaya-Keles vd. 2019).
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5.3.5.3 EPR radyasyon doz cevabi

Calismanin bu boliimiinde, C4err, Clepr Ve C2epr Sinyallerinin EPR radyasyon doz
cevab1 incelenmistir. App degeri EPR siddeti olarak kullanilmistir (Sekil 4.2a). Sekil
5.16'da gosterildigi gibi, C2epr'nin sinyali, C4epr'den neredeyse iki kat daha yiiksek
siddete sahiptir. Bu sinyallerin her ikisi de ayn1 radyasyon doz esiginden, yani sirastyla
16 Gy ve 20 Gy'den artmaya baslamaktadir. Clepr sinyali diger iki EPR sinyali kadar
hassas degildir. Artan radyasyon dozlarinda EPR sinyallerinin artis hiz1 dogrusal gibi

goriinse de C4epr'nin egimi digerlerinden daha yiiksektir.
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Sekil 5.16 On-doz verilen Merck kuvarsin Clepr, C2epr and Cdepr bilesenlerinin EPR
radyasyon doz cevaplari. Diiz ¢izgiler k degerinin hesaplanmasi igin kullanilan
lineer doz cevap bolgesini gostermektedir (Kaya-Keles vd. 2019).

5.3.6 Dogrusallik (k) ve minimum olgiilebilen doz limiti (MDDL)

Bu calismada, Solver eklentisi kullanilarak Microsoft Excel yazilim paketinde k degerler,
EPR sinyalleri, ayristirilmig TL pikleri ve OSL bilesenleri igin hesaplanmis ve radyasyon
doz cevabi egrisi davraniglarinin karsilastirilmasinda kullanilmis ve sonuglar Cizelge

5.6'da verilmistir.
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Cizelge 5.6 Merck kuvarsin farkli filtre kombinasyonlari ile 6lgiilen TL, CW-OSL (125
°C’de), LM-OSL (125 °C’de) ve EPR (oda sicakliginda) yontemleriyle
belirlenen radyasyon doz cevabi egrilerinden elde edilen k degerleri.

Regresyon analizinin varyansini belirlemek i¢in kullanilan R-kare degeri %
0,85 ile % 0,99 arasinda degismektedir.

k degeri
o/ T- TL TL TL

U-340 5 97 BG3y  7-59 ( ) (12570 (RT)
1 0,81 1,23 1,64 1,24 0,90" 0,53 1,447
2 0,89 1,08 0,80 1,02 1,06™ 083 1,051
3 0,56 0,59 0,56 0,50 1,08™ 0,89 0,85
4 0,40 0 0 0 - 0,43 -
5 0,44 0,50 0,30 0,27 - 0,76 -
6 0,60 0,54 0,19 0,32 - - -

* CW-OSL azalim egrisinin hizli bileseni.

" CW-OSL azalim egrisinin orta bileseni.

"™ CW-OSL azalim egrisinin yavas bileseni.

T Tanimlanmamis EPR sinyali (C4gpR).

T [GeO4/Li*]° merkezinin g ‘deki EPR sinyali (C1gpr).
1 [GeQ4/Li*]° merkezinin g2 ‘deki EPR sinyali (C2gpr).

Cizelge 5.6°da goriildiigii gibi, elde edilen bir¢ok sinyal, dogrusalliga yakin 0,8 ila 1,24
arasinda degisen k degerlerini gostermektedir. Bununla birlikte, 325 °C TL piki i¢in 0,4 -
0,5 degerleri ve k degeri 1,44 olan EPR sinyali de dahil olmak iizere istisnalar

bulunmaktadir (Kaya-Keles vd. 2019).

Cizelge 5.7'de 6n-doz verilmis Merck kuvarsin TL tepelerinin (dort farkli optik filtre
kombinasyonu i¢in), CW-OSL ve LM-OSL bilesenlerinin ve EPR sinyallerinin MDDL
degerleri verilmistir. MDDL degerleri, radyasyon doz cevabi egrilerinde radyasyon
dozunun artmasiyla dogrusal degisen siddet bolgesinin basladigi radyasyon doz degeri

olarak belirlenmistir.
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Cizelge 5.7 Merck kuvarsin farkli filtre kombinasyonlari ile 6lgiilen TL, CW-OSL (125
°C’de), LM-OSL (125 °C’de) ve EPR (oda sicakliginda) yontemleriyle
belirlenen radyasyon doz cevabi egrilerinden elde edilen MDDL degerleri.
MDDL'lerin ortalama standart sapmas1 = % 8’dir.

MDDL (Gy)

B?liel;in i i i i CW-0OSL LM-OSL EPR

I hemmE S o o (0 @
1 11 12 12 16 18" 16 207
2 16 16 4 8 33" 16 33t
3 16 16 4 8 16" 16 16171
4 33 - - - - 16 -
5 8 33 8 8 - 8 -
6 8 16 16 16 - - -

* CW-OSL azalim egrisinin hizli bileseni.

" CW-OSL azalim egrisinin orta bileseni.
™ CW-OSL azalim egrisinin yavas bileseni.
T Tamimlanmams EPR sinyali (C4gpR).

T [GeO4/Li*]° merkezinin g; ‘deki EPR sinyali (Clepr).
7 [GeO4/Li*]° merkezinin g2 ‘deki EPR sinyali (C2gpr).

5.4 Agartma isleminden sonra kuvarsta olagan dis1 LM-OSL egri sekillerinin

incelenmesi

Hem agartilmis hem de agartilmamis kuvars 6rneklerinin 2 s ile 100 s araligindaki zaman

periyotlarinda yapilan agartma (CW-OSL) islemi i¢in elde edilen LM-OSL egrileri Sekil

5.17a'da sunulmaktadir., Agartma siirelerinin artmasiyla azalan LM-OSL siddetinin yan1

sira, baslangicta gozlenen baskin azalim bileseni oldukga belirgindir. Boyle bir LM-OSL

egrisinin bes LM-OSL bilesenine ayristirilmis 6rnegi Sekil 5.17b'de sunulmaktadir. Ek

olarak, uyarimin baslangicinda go6zlenen olagan disi bileseni dogru bir sekilde

tanimlamak i¢in, LM-OSL ayristirma bilesenlerine CW-OSL veya PH bileseni (Sekil

5.17b'de siyah hatta karsilik gelen) dahil edilmistir. Bes OSL bileseninin varligi, tiim LM-

OSL egrileri igin yaygindir (Kaya-Keles vd. 2020).
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Sekil 5.17 200 Gy ile 1sinlanan Merck kuvarsin LM-OSL egrileri: a) 125 °C uyarim
sicakliginda (Ti), 2, 5, 25, 50, 75, 100 s agartma siiresinin ardindan
agartilmamis ve agartilmamis LM-OSL sinyalleri, b) log-log 6lgeginde, 100 s
agartma islemini takiben 125 °C'de dl¢lilen LM-OSL egrisinin ayristirilmasi:
siyah ¢izgi, CW-OSL veya PH bileseni olarak eklenen azalim egrisine karsilik
gelmektedir. bos semboller deneysel verileri temsil etmektedir (Kaya-Keles vd.
2020).

CW-OSL ve PH olaylar1 birbirine benzemektedir. PH'da tuzaklanmig elektronlar,
herhangi bir merkezle birlestirilmeden dnce termal uyarim yoluyla iletim bandina salinir
(Randall ve Wilkins 1945, McKeever ve Chen 1997, Chen ve Pagonis 2008), CW-OSL'de
tuzaklanan elektronlarin uyarilmasi bir 151k kaynagi tarafindan gerceklestirilir (Botter-
Jensen vd. 2003, Chen ve Pagonis 2008). Her iki durumda da, tespit edilen sinyal hizlt
bir azalim egrisine neden olur. Gozlenen olagan disi bilesenin CW-OSL veya PH ile
temsil edilip edilemeyecegini arastirmak i¢in ayristirmada elde edilen fit parametrelerinin
75 °C ile 200 °C arasindaki alt1 farkli uyarim sicakliginda LM-OSL 6l¢iimleri yapilmistir
(Kaya-Keles vd. 2020).

Sekil 5.18a, farkli uyarim sicakliklarinda Slgiilen LM-OSL egrilerini gdostermektedir.
Tim ¢izimler ayni kosullardaki agartma (CW-OSL) sonrasinda 6lgiilen t = 0°daki siddete
normalize edilmistir. Sekil 5.18a'da goriildiigii gibi, LM-OSL sinyalinin baslangi¢
kismindaki hizli azalim, tiim sicakliklar i¢in ve 6zellikle diisiik uyarim sicaklig1 araliginda
baskindir. Sekil 5.18b'de sunulan RTL 1sima egrilerine gore, agartma isleminin ardindan
cesitli sicakliklarda LM uyarimi cogunlukla beklendigi gibi 110 °C TL pikini ve az 6l¢iide
325 °C'yi etkilemektedir. Son olarak, Sekil 5.18b'nin bir baska ilging 6zelligi, 125 °C'den
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yiiksek uyarim sicakliklari i¢in 110 °C TL pikinde fototransfer-TL (PTTL) sinyalinin
olmamasidir (Kaya-Keles vd. 2020).
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Sekil 5.18 a) Merck kuvarsin baslangic sinyal siddetine normalize edilmis 6l¢iim
sicakligina bagli olarak degisen LM-OSL egrileri, b) LM-OSL 6l¢iimlerinden
sonra Slgiilen RTL egrileri (Kaya-Keles vd. 2020).

Her iki analiz yaklasiminda da, LM-OSL bileseninin sayisinda veya ozelliklerinde
herhangi bir degisiklik olmamistir. Bu ifade Cizelge 5.8'in igerigi ile dogrulanabilir.
Degerler, uygulanan tiim agartma siirelerindeki ortalamalara karsilik gelirken, hatalar 1

o'ya karsilik gelmektedir.

Bununla birlikte, olagan dis1 bilesenin fit parametrelerinin uyarim sicakligia bagimliligi
oldukca ilgingtir. PH olay1 azalim katsayis1 4 ile tanimlanirken, CW-OSL egrisi i¢in
yeniden birlesme 6mrii (7), karsilik gelen CW-OSL bileseninin fotoiyonizasyon kesiti ile
dogrudan iligkilidir. Yukarida bahsedilen parametrelerin her biri uygun fit parametrelerdir
ve karsilik gelen degerler Cizelge 5.9'da gosterilmistir. Farkli uyarim sicakliklarina gore
CW-OSL bilesenlerinin kinetik derecesi b, 1.03 - 1.13 araliginda elde edilmistir, boylece
birinci dereceden kinetik varsayim dogrulanmistir. Ortalama 7 ve A parametreleri i¢in elde
edilen varyasyonlar farkl siirelerde agartilmig olan degerler ile hesaplanmistir (Kaya-

Keles vd. 2020).
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Cizelge 5.8 CW-OSL veya PH bilesenleri eklenerek elde edilen Merck kuvarsin farkli
uyarim sicakliklarinda elde edilen LM-OSL bilesenlerinin tmax degerleri.
Hatalar, tim farkli uyarim sicakligi sonuclar1 iizerinden elde edilen
parametrelerin ortalama degerleri ile hesaplanmustir.

tmax (S)
Bilesen Yaklasim*

75 °C 100 °C 125 °C 150 °C 175 °C 200 °C

CW-OSL 10+1 11+1 11+1 11+1 12+1 10+1

“ PH 12+1 11+1 11+1 11+1 12+1 11+1
CW-0OSL 21+1 21+1 21 £1 21+1 21+1 22+1

“ PH 22+2 21+1 21+1 22+1 22+2 22+ 1
CW-OSL 43 £2 43 +£2 43 +£2 43 £2 44 £ 1 42 +£2

©3 PH 43 +1 43 +1 43 £ 1 43 +3 43+ 1 44 £ 1
CW-0OSL 107 +1 105+2 105£2 1052 106+2 106 +2

“ PH 104 +1 104+ 1 104+ 1 105+2 104 +£1 104+ 1
CW-OSL 1071 £2 1072 +£2  1072+2 1072+1 10691 1069 +1
©° PH 1070+ 2 10701 10701 1070+2 1071+2 1071+2

*QOlagan dis1 sinyalin ayristirilmasinda kullanilan yontem

Sekil 5.19a'da PH bileseninin azalim katsayilar1 4, farkli uyarim sicakligma gore

sunulmustur.

Cizelge 5.9 Aynistirtlmis LM-OSL egrilerine dahil edilen hem CW-OSL hem de PH
bilesenlerinin fit parametreleri. Hatalar, tiim farkli uyarim sicakligi sonuglari
tizerinden elde edilen parametrelerin ortalama degerleri ile hesaplanmistir.

CW-OSL bileseni PH bileseni

Ti O

lo (k.b.) o (cm?) 7 (S) lo (k.b.) (st
75 62223 £250  2.84 x 1078 13.18 £2.24 59393 +244 0.20+0.03
100 51896 +£229  9.64 x 10/ 2.54 +0.30 48833 +£221 0.23+0.02
125 12143 £ 110  3.43 x 10V 3.79£0.10 11494 £107  0.25+0.01
150 5855+ 77 2.47 x 107V 4.47+0.10 5876 £ 77 0.23+£0.03
175 3631 £ 60 2.36 x 10V 4.57+£0.63 3457 £59 0.23£0.02
200 3113+ 56 1.77 x 10°Y 5.27+0.34 3129 £56 0.22+0.02
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Benzer sekilde, CW-OSL bileseni i¢in yeniden birlesme Omiirleri 7 hata sinirlart i¢inde
Sekil 5.19b'de verilmistir. Ayn1 Sekil 5.19b ayrica yeniden birlesme omriine (t) gore
hesaplanan CW-OSL bilesenlerinin fotoiyonizasyon kesitinin o sicakligina bagimliligini

da vermektedir (Better-Jensen vd. 2003).

Bes LM-OSL bileseninin hepsinin fotoiyonizasyon tesir kesitleri, tim farkli uyarim
sicakliklart i¢in hesaplanmistir (Cizelge 5.10). Her bilesen igin fotoiyonizasyon tesir
kesitlerindeki degisiklikler uyarim sicakligina gore ihmal edilebilir seviyededir ve tim
LM-OSL bilesenleri i¢in 10 - 102! cm? arasindadir (Cizelge 5.10).
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Sekil 5.19 a) Merck kuvarsin baslangic sinyal siddetine normalize edilmis 6l¢lim
sicakligina bagli olarak degisen LM-OSL egrileri, b) LM-OSL 6l¢iimlerinden
sonra Ol¢iilen RTL egrileri (Kaya-Keles vd. 2020).

Cizelge 5.10 Farkli uyarim sicakliklarinda LM-OSL bilesenlerinin fotoiyonizasyon tesir
kesitleri

o (cm?)

Bilesen
75 °C 100 °C 125 °C 150 °C 175 °C 200 °C

C1 529x 10 437 x10%Y 437x10Y 437x10Y 3.67x10Y 529 x 10Y
Cc2 1.20x 10" 1.20x 10 1.20x 10 1.20x 10 1.20x 10 1.09 x 10
C3 2.86 x 10 2.86x 107" 2.86x10%® 2.86x10%® 273x10%® 3.00x 1078
C4 462 x10"° 4.80x10%° 4.80x10" 4.80x10% 4.71x10% 4.71x10%
C5 461 x10% 4.60x10% 4.60x 10" 4.60x10% 4.63x10%" 4.63x102%
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5.5 Tavlama ile TL, CW-OSL ve LM-OSL Sinyallerinin Degisimi

Tavlama islemi oOzellikle dogal malzemelerde hassasiyet degisimine neden
olabilmektedir. Merck kuvarsin tavlama islemi sonucunda TL, CW-OSL ve LM-OSL
sinyallerinin degisimi incelenmistir ve elde edilen veriler kullanilarak tavlama sicakligi

ile sinyal siddetlerindeki degisimi gosteren bulgular bu béliimde verilmistir.

5.5.1 TL 151ma egrilerinin farkh tavlama sicaklhiklarindaki degisimi

TL ol¢iimiinde kullanilacak 50 Gy radyasyon dozu ile 1sinlanan kuvars Orneginin
500°C’ye kadar 1°C/s ile 1sitilarak 151ma egrileri elde edilmis ve tavlama sicakliginin

liiminesans sinyaline etkisi incelenmistir (Sekil 5.20).

10’ _E Dogal 500°C
o — 550°C —— 600°C
B — 650°C — 700°C
10° L —— 750°C —— 800°C
F — 850°C —— 900°C
E — 950°C 1000°C
S 10°
= E
t=1 C
(] 4
5 10 ¢
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|__| -
10° &
T
10 'E_ "l
1 01 i | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 |
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Sekil 5.20 Farkli tavlama sicakliklari icin elde edilen TL 1s1ma egrileri

Merck kuvars o6rnegi i¢cin daha Once yapilan 1sisal temizleme calismasi ile HTTL
piklerinin elde edilmesi i¢in 180°C’ye kadar on-1sitma yapilmasi gerektigi belirlenmistir.

Bu nedenle farkli tavlama sicakliklarinin TL sinyal siddetine etkisi Sekil 5.1’de (B6lim
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5.1) goriilen 1s51ma egrilerinde 200°C-500°C arasindaki integral alan kullanilarak

belirlenmistir.

5.5.2 CW-OSL azalim egrilerinin farkh tavlama sicakliklarindaki degisimi

Oda sicakligindaki CW-OSL 6l¢limiinde kullanilacak 50 Gy radyasyon dozu ile 1s1nlanan
kuvars, Mavi LED ile optik giic degeri % 90 olmak iizere 200 s uyarilarak oda
sicakliginda ve 125 °C’de (5 °C/s 1sitma hizi ile) isitilarak CW-OSL sinyalleri elde
edilmistir (Sekil 5.21a ve Sekil 5.21b). 125 °C’deki oda sicakliginda alinan CW-OSL
egrileri incelendiginde uyarimin basladigi ilk zaman diliminde 900 °C ve iizerindeki
sicakliklarda yapilan tavlamalar sonucunda liiminesans siddetinin oldukca yiiksek olmasi
Olcim sisteminde yer alan fotocogaltici tliplin doyuma (over-load) ulasmasina neden

olmus ve bu bolgede liiminesans sinyali dogru dl¢iilememistir.
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Sekil 5.21 Farkli tavlama sicakliklari i¢in elde edilen a) oda sicakliginda, b) 125 °C’de
oOl¢iilen CW-OSL azalim egrileri

Farkli tavlama sicakliklarinin, oda sicakliginda ve 125 °C’de 6l¢iilen CW-OSL egrilerinin
siddetine etkisinin belirlenmesi i¢in yapilan calismanin degerlendirmesinde ilk 3

saniyedeki sinyal siddetinin toplami1 kullanilmistir (Sekil 5.22).
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Sekil 5.22 Farkli tavlama sicakliklar ile a) oda sicakliginda b) 125 °C’de dlgiilen CW-
OSL siddetinin ilk {i¢ saniye verileri kullanilarak elde edilen degisimi

5.5.3 LM-OSL azalim egrilerinin farkh tavlama sicakhiklarindaki degisimi

Oda sicakliginda ve 125 °C’de LM-OSL ol¢iimiinde kullanilacak orneklere 13 Gy
radyasyon dozu verilmis ve ardindan Mavi LED ile uyarilmistir. Optik gii¢ degeri %0-90
araliginda degistirilerek 500 s 6l¢tim alinmustir (Sekil 5.23).
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Sekil 5.23 Farkli tavlama sicakliklari i¢in elde edilen a) oda sicakliginda, b) 125 °C’de
ol¢iilen LM-OSL azalim egrileri

Farkli tavlama sicakliklarinin, oda sicakliginda ve 125 °C’de 6l¢iilen LM-OSL egrilerinin
siddetine etkisinin belirlenmesi i¢in yapilan calismanin degerlendirmesinde ilk 100

saniyedeki sinyal siddetinin toplam1 kullanilmigtir (Sekil 5.24).
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Sekil 5.24 Farkli tavlama sicakliklari ile a) oda sicakliginda b) 125 °C’de 6l¢iilen LM-
OSL siddetinin ilk {i¢ saniye verileri kullanilarak elde edilen degisimi

5.6 Doz Yeniden Olusturma Testi

Ozellikle dogal &rnek ile calisiliyorsa; ayn1 dlciim dizisi icinde ilgilenilen pikin/sinyalin
disinda kalan bolgeyi silmek i¢in 1sitilan, laboratuvar ortaminda artan radyasyon dozlari
verilerek doz-cevap egrisi olusturmak amaciyla 1gilanan ve her yeni 1iginlamadan 6nce

tuzaklarin temizlenmesi i¢in agartilan (illumination) 6rnegin hassasiyetinde degisimler

gozlenebilir.
60 —
a) T b)
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Sekil 5.25 a) Farkli 6n-1sitma sicakliklar1 i¢in 6lgiilen ED degerlerinin degisimi, b) Artan
radyasyon dozlart sonucu Olgiilen OSL siddetinin (Li) test dozu
uygulanmasinin ardindan elde edilen OSL siddetine (Ti) orani.
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Doz yeniden olusturma testi; drnege verilen radyasyon dozu ile 6lgiilen radyasyon
dozunun karsilastirilmast ve eger Ol¢limler arasinda hassasiyet degisimi varsa bunun
diizeltilmesine olanak tanir. Bu g¢alismada ilgili testin 6l¢tim dizisine 180 — 260 °C
arasinda farkli 6n-1sitma sicakliklar1 da eklenerek 6n-1sitma sicakliginin da esdeger doz
(ED) a etkisi incelenmistir. On-1s1tma sicakligmma gore elde edilen ED degerlerinin

degisimi Sekil 5.25a’da gosterilmektedir.

Calisma kapsaminda HTTL pikleri kullanildigi i¢in on-1sitma sicakliginin baglangig
degeri 180 °C’dir. Esdeger dozun belirlenmesinde OSL sinyallerinin ilk 3 s’si
kullanilmistir. Arka plan degerinin elde edilmesi i¢in her sinyalin son 5 s’lik kismi

kullanilmistir.
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6. TARTISMA VE SONUC

Merck kuvars, ticari olarak temin edilen dogal bir kuvars 6rnegidir. Kuvars drneginin
hazirlik asamasinda maruz kaldig: islemlerin (1sitma, 1sinlama, vb.) kristal yapisindaki
kusurlara etki edeceginden bilinmesi gerekmektedir. Ornegin hazirlanmasinda
kalsinasyon amaglt 1sitildigr sicaklik degerinin belirlenmesi amaciyla tavlama
sicakliginin  belirlenmesinde kullanilan metodolojiye gore (Polymeris vd. 2007,
Polymeris vd. 2014, Sanjurjo-Sanchez vd. 2018) islem gerceklestirilmistir. Boylece
Merck kuvarsinin kalsinasyon sirasinda 300 °C'nin altindaki sicakliklarda yapilan

tavlama ile gergeklestirildigini gosteren deneysel destek saglanmistir.

110 °C TL pikinin davranisi, diger kuvars TL pikleri gibi, biiytik 6lgiide 6rnegin olusum
kosullaria baghdir. Farkli optik filtreler i¢cin elde edilen ve Cizelge 5.1'de gosterilen
aktivasyon enerjileri, birinci derece kinetik ifadeler kullanilarak ayristirma yontemi ile
belirlenmistir. Elde edilen verilere gére hem 6n-doz verilmis hem de 6n-doz verilmemis
ornekler i¢in aktivasyon enerjileri benzerdir. Her iki durumda da tuzak parametrelerinin
tekrarlanabilirligi, birinci dereceden model varsayimi dogrulugunun test edilmesi i¢in en
iyi yontemi saglar (Polymeris vd. 2011). Genel olarak, kuvars 6rneklerinin ana yapisi
(sekli, pik konumu ve tuzak parametreleri), tavlama isleminden sonra da dar sinirlar
icinde degismektedir (Polymeris vd. 2006a). Pagonis vd. (2002), bu spesifik TL pikinin
ana yapilarimi gesitli kuvars orneklerinde incelemislerdir. Hem sentetik hem de dogal
kuvars tiplerini kullanip, sekillerin veya pik konumlarmm degismedigini, Sadece
siddetlerinin 6rnegin kokenine bagl olarak degistigini gostermislerdir. Ayni ¢alismada,
baslangictaki artis Tm-Tstop Ve 151ma egrisi ayristirma (GCD) yontemleri kullanilarak 1g1ma
egrilerinin aktivasyon enerjileri de tanimlanmistir. 110 °C TL piki igin aktivasyon
enerjileri (E) Tm-Tstop yontemi ile 0.85 eV ve GCD yontemi ile 0.86 + 0.12 eV olarak
belirlenmistir. Ek olarak bu 6rnekleri 500 °C ve 900 °C'ye 1sittiktan (tavlama) sonra da
parametrelerin  degismedigini gostermislerdir. Yapilan tez calismasinda da benzer
sonuglar gozlenmis, ayristirma iglemi yapilarak elde edilen TL pik konumu ve tuzak
parametrelerinin de dl¢iilen dalgaboyu ve uygulanan 6n-doz isleminden bagimsiz oldugu
sonucuna varilmistir (aktivasyon enerjileri Cizelge 5.1'de gosterilmektedir). Bu

calismada elde edilen aktivasyon enerji degerlerinin literatiirdeki diger ¢alismalara gore
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biraz daha biiyiik oldugu bildirilmektedir (Pagonis vd. 2002, Mebhah vd. 2006), ¢iinkii
bu calismada kullanilan 1sitma hizi 1 °C/s iken Pagonis vd.’nin ¢alismasinda (2002) 2
°C/s ve Mebhah vd.’nde ise (2006) 5 °C/s'dir. Optik filtre kombinasyonlar
kullanildiginda ve radyasyon doz cevabi gbz oniine alindiginda E degerlerinin biiyiik
Ol¢iide degismedigi gozlenmistir. Bununla birlikte, calismalarimizin sonuglar1 Subedi vd.

(2012) tarafindan elde edilen sonuglar ile benzerdir.

Laboratuvarda isinlanan kuvars i¢in ti¢ ana TL emisyonlar1 tespit edilmistir; Bunlar
genellikle, sirastyla 600-650 nm, 460-500 nm ve 360-440 nm dalga boylarinda tespit
edilen kirmizi, mavi ve UV emisyonlari olarak bildirilmektedir (Krbetschek vd. 1997).
110 ° C TL piki, UV’ye yakin 360-380 nm'de emisyonda baskindir (Krbetschek vd. 1997,
Yang ve McKeever 1988, Franklin vd. 1995, Preusser vd. 2009). Bununla birlikte,
McKeever (1984), Koul (2008) ve Preusser vd.’ne (2009) gore, TL piklerini belirli tuzak
ve yeniden birlesme merkezleriyle iligkilendirmek kolay degildir, c¢linki ¢esitli
emisyonlardan sorumlu olan kusurlar hala agik¢a tanimlanamamaistir. Bu kismen kusurlar
arasindaki karmasik iliskilerden kaynaklanmaktadir ve 110 °C TL pik emisyonunun
karmagik emisyon spektrumundan olustugunu sdylemektedir (Koul 2008). Bu nedenle,
bu ¢alismanin spesifik filtre kombinasyonlarini kullanarak, 110 °C TL kuvars pik degeri,
asagidaki spektral bolgelerde ortalanan ii¢ olas1 emisyon dalga boyunun toplami olarak
elde edilir: Sirasiyla 360-380 nm, 420 nm ve 450- 470 nm, yani UV ve mavi emisyon
bolgeleri igindedir. Hem 360 - 380 nm (Halperin ve Sucov 1993, Martini vd. 1995) hem
de 470 nm (Yang ve McKeever 1990) emisyonlar1 [A104]° yeniden birlesme merkezi ile
baglanirken, 420 nm'de merkezlenen genis emisyon piki dogrudan 325 °C TL pikiyle
ilgilidir (Scholefield vd. 1994), ve bu kuvarsta OSL sinyalinin kaynaklandigi tuzak olarak
kabul edilir (Spooner 1994). Itoh vd. (2002), bu son emisyonun, termal olarak salinan ve
[AIO4] yeniden birlesme merkezi ile birlesen bir alkali iyonundan kaynaklandigimn ileri
slirmiistiir. Bununla birlikte, 110 °C TL pikini kuvars ilk OSL sinyali ile iliskilendirmek
i¢in yapilan ¢ok sayida basarili girisim bulunmaktadir (Better-Jensen vd. 1995, Aitken ve
Smith 1988, Stoneham ve Stokes 1991, Stokes 1994, Murray ve Roberts 1998, Wintle
and Murray 1998, Chen vd. 2000b, Koul ve Chougaonkar 2007), boylece iki liiminesans
sinyali ile 110 °C TL pik emisyon spektrumu arasinda gii¢lii bir iligki i¢in kanit

saglanmustir.
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Sawyer marka kuvars 6rnegi gibi diger sentetik kuvars 6rneklerinden farkl olarak, on-
doz ile 1sinlanmamis Merck kuvars igin supra-lineerlik indeksi kullanilan optik
filtrelerden bagimsiz olarak birin altindadir; bu yiizden 6n-doz verilmemis Merck kuvars
Ornegi uygulanan optik filtreden bagimsiz olarak sub-lineer radyasyon doz davranisi
gostermistir. 50 Gy 6n-doz ile 1ginlandiktan sonra, ayni radyasyon dozu araligindaki
davranig, spektral emisyona bagli olarak lineer veya supra-lineer olmaktadir. Bu
durumda, farkli optik filtreler kullanmak farkli emisyon dalgaboylarini ayirt etmemize
izin vermektedir. Hoya U-340 optik filtre kullanarak, ge¢irgenlik bolgesi nedeniyle 110
°C TL pikinin yalnizca 360-380 nm emisyonunu tespit edebilmekteyiz (Sekil 3.3). Bu
emisyonun spesifik TL pikinin baskin emisyonu olmasi beklenmektedir. Hoya U-340
filtresi i¢in radyasyon doz-cevap egrileri incelendiginde, 360-380 nm emisyonunun, 6n-
doz verilmis Orneklerin dogrusalligindan sorumlu oldugu goézlenmistir. Hoya U-340
filtresine benzer sekilde, Corning 7-59 optik filtresinin durumu, hem 420 nm hem de 450-
470 nm spektral bolgelerin olabilecegi gercegine ragmen, baskin gecirgenlik bolgesinin
360-380 nm araliginda oldugunu gostermistir (Sekil 3.3). Bu nedenle iki optik filtre
kombinasyonu baskin olan 360-380 nm emisyonunu isaret eden benzer deneysel
ozellikler gostermektedir. Tersine, yukarida belirtilen ti¢ spektral bolgenin her biri, Schott
BG39 filtresi kullanilarak tespit edilebilir olsa da, baskin gecirgenlikler, 400 nm'nin
tizerindeki spektral bolgelere sahip olanlardir. Schott BG39 optik filtresinin kullanilmasi
durumunda sadece on-doz verilmis Ornegin radyasyon doz cevabi asirt dogrusallik
vermistir. Corning 7-59 ve Schott BG39 kombinasyonunda, gegirgenlik hem 360-380
nm'de hem de 420 nm'de baskindir, 450-470 nm spektral bolgeleri kismen tespit
edilebilmistir. Bununla birlikte, bu son ikili kombinasyonun deneysel 6zellikleri, sadece
Schott BG39 optik filtresi igin iiretilen 6zelliklerle tamamen benzerdir. Her iki optik
filtrenin deneysel konfigiirasyonunda, 6n-doz verilmemis ornekler i¢in sub-lineerlik ve

on-doz verilmis Merck kuvars i¢in zayif supra-lineerlik elde edilmistir.

Radyasyon doz cevabi 6zellikleri Cizelge 6.1'de 6zetlenmistir. Merck kuvarsin supra-
lineerliginin baskin gozlendigi durumlarda bile, Sawyer sentetik kuvarsi i¢in elde edilen
supra-lineerlik ile karsilastirildiginda ¢ok daha zayif oldugu dikkat ¢ekmektedir (Petrov
ve Bailiff 1995, Chen vd. 1988, Charitidis vd. 1999, Better-Jensen vd. 1995, Kitis vd.
1995).
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Cizelge 6.1 On-doz verilmis ve verilmemis Merck kuvarsin dlgiilen emisyonu ve
radyasyon doz cevabi davranislari

Kullanilan optik Dedekte edilen f(D) f(D)
filtrele emisyon On-doz verilmemis On-doz verilmis
(bant genisligi) Merck kuvars Merck kuvars
Hoya U-340 360-380 nm Sub-lineer Lineer (<10 Gy)
(290-370 nm)
Schott BG39 360-380 nm Sub-lineer Supra-lineer
(330-620 nm) 420 nm
450-470 nm
Corning 7-59 360-380 nm Sub-lineer Lineer (<10 Gy)
(320-480 nm) 420 nm
450-470 nm
Schott BG39 & 360-380 nm Sub-lineer Supra-lineer
Corning 7-59 420 nm
(330-470 nm) 450-470 nm

Baskin 360-380 nm emisyonu igin en muhtemel 1s1mali yeniden birlesme merkezlerinin
[H304]° desik merkezleri, ii¢ hidrojen atomu tarafindan isgal edilen silikon bosluklari ve
bir tuzak (Franklin vd. 1995, Polymeris vd. 2009) oldugu yaygin olarak kabul edilmistir.
Bu, 110 °C TL pik elektronlarinin yeniden birlestigi baskin iki merkez arasinda, oda
sicakliginda 380 nm'de yayilan sentetik hidrotermal kuvars igin disiiniilmiistiir (Yang ve
McKeever 1990). Bununla birlikte, son deneysel veriler (Halperin ve Sucov 1993, Martini
vd. 1995), 360 - 380 nm emisyonunun, en azindan sentetik kuvars numuneleri igin
[AIO4]° merkezlerinde yeniden birlesmeden kaynaklandigini gdstermektedir (Yang ve
McKeever 1990). Yang ve McKeever (1990)’m yaptigi ¢alisma, 470 nm kuvars
emisyonunun 6n-doz isleminden etkilenmedigini gostermistir. Supra-lineerlik ve 6n-doz
etkisi hassaslagtirma agisindan yakindan iliskili olgular (Koul 2008) oldugu i¢in, Merck
kuvarsin 470 nm’deki emisyonunun supra-lineerlik saglamasi beklenmemektedir.
Bununla birlikte, bu son emisyon [AlO4]° merkezleri ile de iliskilendirilmektedir. Bu
durumda, belirtilen gerekgelere gore, [AlO4]° merkezine, yani 360 - 380 nm ve 450 - 470
nm araligmna, atfedilen emisyonlarin ne hassaslastirmadan ne de lineerlikten
etkilenmedigi sonucuna varilabilir. Hoya U-340 ve Corning 7-59 optik filtre kullaniminda

6l¢iilen emisyonlarin, 50 Gy 6n-doz uygulamasindan sonra bile, herhangi bir dogrusallik
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ozelligi gostermemesi nedeni budur. On-doz verilmemis Merck kuvars igin supra-
lineerlik eksikliginin, kuvarstaki 110 °C TL pikinin baskin 360-380 nm spektral
emisyonundan kaynaklandigi agikga ortaya ¢ikmaktadir. Bu tez ¢alismasi ¢ergevesinde,
sadece 420 nm emisyonunun hem hassaslasmaya hem de supra-lineerlik etkilerine yogun

bir sekilde maruz kalmaktadir.

Sekil 5.2°ye gore; (a) supra-linnerite ile hassaslagsma arasindaki gii¢lii deneysel baglanti
ve (b) Schott BG39 filtresi kullanildiginda 420 nm emisyonunun dedekte edildigi
gozlenmektedir. Bu nedenle, Merck kuvars i¢in hem yiiksek dogrusalligi hem de giiglii
hassaslastirmay1 belirleme, Schott BG39 optik filtresinin tek basina veya Corning 7-59
optik filtresi ile birlikte kullanilmasi durumunda gézlenebilecektir, ¢iinkii son emisyonun
agirlikli olarak dedekte edildigi optik filtre kombinasyonu budur. Yukarida belirtilen tiim
sonuglar, ticari Rise TL / OSL okuyucularinda yer alan genis bantli gegirgenlik filtreleri
kullanilarak, belirli kuvars numuneleri i¢in radyasyon doz cevabi iizerinde optik
filtrelerin etkisi incelenmesi ile yapilmistir. Bu filtrelerin ve filtre kombinasyonlarinin
cesitli dalga boyu araliklarinda ¢ok anlamli bir sekilde iist {iste gelmelerinin yani sira,
elde edilen cevabin onemli derecede farklilagsmasini sagladigi gozlenmistir. Isitma
sirasindaki merkezler arasindaki rekabet (competition) modelinin izlenen diisiik supra-
lineerlikten sorumlu oldugunu varsayarsak, bu ¢alismada 50 Gy'nin 6n-dozun tuzak
popiilasyonunun farkli bir derecesini temsil ettigi goriilmiistiir. Bu nedenle, hem 1sitma
modelleri sirasindaki rekabetin ongoriileri hem de Charitidis vd. (1999)’nin deney
sonuglarina gore, rekabet halindeki tuzaklarin popiilasyonu arttik¢a, supra-lineerlik
derecesinin diismesi beklenir. Fakat, mevcut sonuglar i¢in durum boyle degildir. Spesifik
ornek ve ilgili ¢alisgmamiz igin, McKeever ve Chen (1997) tarafindan tartisilan supra-
lineerlik modeli, tek TL tuzagi ve iki yeniden birlesme merkezinden olusan bir model ile
kullanilmalidir. ikinci yeniden birlesme merkezi, termal olarak salinan elektronlar igin
1simali yeniden birlesme merkezi ile rekabet etmektedir (McKeever ve Chen 1997,
Banerjee 2001). On-doz arttikca, rekabet eden merkezlerin sayis1 radyasyon dozu ile
artar, bu nedenle benzer olarak bu tez ¢aligsmasi ger¢evesinde sunulan sonuglara gére 110
°C TL pikinin orta diizeyde olmasina ragmen supra-lineerite davranis1 (McKeever ve
Chen 1997) artmistir.
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Bu calismanin temel amact, 1sitilmamis, 6n-doz verilmis Merck kuvarsin ¢esitli sinyal ve
cesitli bilesenleri arasindaki olasi korelasyonlar1 arastirmaktir. Bu gibi korelasyonlarin
elde edilmesi, 6zellikle kuvars 6rneginde oldugu gibi, coklu pike sahip TL 1s1ma egrisinde
oldukca zordur. Bu ¢alismada, ayristirilmis TL pikleri ve OSL bilesenlerinin ve ayrica
EPR sinyallerinin, termal kararlilik, radyasyon doz cevabi, dogrusallilk ve MDDL
degerleri gibi sonuglarina dayanarak olasi korelasyonlar incelenmistir. Benzer bir
radyasyon doz cevabi korelasyon calismasi da Oniya vd. (2012¢) tarafindan Nijerya

kokenli 1sitilmis kuvarsin TL ve OSL sinyalleri arasinda yapilmastir.

[k olarak, CW-OSL sinyalinin ii¢ bileseninin LM-OSL sinyaline karsilik gelen bes
bileseni ile iligkilendirilecektir. Angeli vd. (2017)’ne gore, CW-OSL'nin hizli bileseni
dogrudan C2pm-osL Ve C3Lm-ost ile iliskili olabilir; ayristirma sonuglar1 ve Cizelge 5.4 ve
5.5'te sunulan ilgili fotoiyonizasyon tesir kesiti degerlerine dayanarak bu korelasyondan
bahsedilebilir. C1lim-osL en hizli bilesen olmasa da, Clim-osL'yi herhangi bir CW-OSL
bileseni ile iliskilendirmek oldukga zordur. En az iki veya ii¢c LM-OSL bileseninin, Kitis
vd. (2007) ve Kiyak vd. (2007, 2008) durumlarina benzer sekilde "hizli" bilesenler olarak
nitelendirilebilecegini vurgulamakta fayda vardir. Ayrica, ikinci CW-OSL bileseni ile
C3Lm-osL arasinda bir korelasyondan bahsedilebilir. Son olarak, son iki LM-OSL
bileseninin (C4rm-os. Ve C5im-osL) toplami yavag CW-OSL bileseni olarak temsil
edilebilir. CW-OSL’deki Daha az bilesen yerine bes LM-OSL bileseninin varligi, LM ve
CW-OSL egrilerindeki ayristirma analizindeki farkli ¢oziiniirlikk olarak yorumlanabilir

(Kitis ve Pagonis 2008).

TL pik 3, hizli OSL bileseninden sorumlu TL pik olarak tanimlanabilir. Bu TL pikinin k
degeri, kullanilan optik filtreden bagimsiz goriinmektedir. Bu TL pikinin yalnizca
MDDL'si filtrenin gegirgenlik dalga boyu ile degismektedir. TL pik 3 ile hizlh OSL
bileseni arasinda bir iliski oldugunu gostermektedir. Bunun Merck kuvarsin LM-OSL
sinyalleri igin gegerlidir, C1m-osL.’nin MDDL’i ile k degerleri benzerlik gostermektedir.
Bununla birlikte, asagidaki iki ilgili 6zellige dikkat etmek oldukca 6nemlidir; (a) sadece
hizli CW-OSL bileseni ile TL pik 3 arasinda korelasyon yoktur, (b) hem dogrusalliga hem
de MDDL o6zelliklerine gore TL pik 3, muhtemelen C4Lm-osc ile de iliskilendirilebilir.
Bir kez daha, bir TL pikinin iki LM-OSL bileseninden fazlasin1 besleyebildigine dair

116



deneysel bir kanit elde edilebilir (Kitis vd. 2010, Angeli vd. 2017); bu son 6zellik, CaF2:N
(Angeli vd. 2017) ve KMgF3:Ce*® (Veronese vd. 2004, Dallas vd. 2010) gibi ¢oklu pik
iceren TL 1s1ma egrileri veren malzemeler i¢in gdsterilmistir. Bununla birlikte, ilk kez
kuvars icin rapor edilmistir. Ne yazik ki, EPR bileseniyle bir korelasyon elde

edilememistir.

Geri kalan TL piklerinde dogrusallik ve MDDL o6zellikleri filtrelerin gegirgenligine
baglidir. Bu nedenle, TL ve OSL arasindaki korelasyon, HOY A U-340 optik filtresinin
kullanildigi durumlar i¢in incelenecektir. Cizelge 5.6 ve 5.7'de, TL pik 4’e dikkat etmek
gerekmektedir, ¢linkii k degeri ve MDDL sadece Hoya U-340 optik filtresi igin
hesaplanabilmistir. Bu sonug¢ bize bu pikin sadece Hoya U-340 optik filtresi ile
Olcebilecegimiz 290 nm ve 320 nm (diger optik filtrelerin disindaki bant genisligi)
arasinda dar emisyonlu bir merkez oldugunu gostermektedir. Buna gore, hizli CW-OSL
bileseni, C2m-osL V& C3Lm-osL ile ayni merkeze baglanir. C2gpr sinyalinin dogrusallik ve
MDDL 6zelliklerinin uyumlulugu oldukga ilgingtir. Ayrica, Cizelge 5.6 ve 5.7'e gore, bu
OSL bilesenlerinin, TL pikleri 1 ve 2 gibi aym tuzaklardan elektron aldig1
anlasilmaktadir. Bu ¢aligma ayni zamanda, iki farkli TL pikinin de aynt CW-OSL
bilesenine katkida bulunabilecegini gostermektedir. Bu deneysel 6zellik, daha 6nce
literatlirde de CaF2:N (Angeli vd. 2017) ve 6zellikle de kuvarsin hizlit OSL bileseni (Kitis
vd. 2010) icin de gosterilmistir. Bu belirtilen tiglii korelasyon, termal kararlilik deneyi
ile de desteklenmistir. CW-OSL azalim egrisinin hizli bileseninin termal kararlilik
davranigini ve EPR sinyalinde C2epr'nin davranisi karsilagtirildiginda aralarindaki olasi
bir iliskiden bahsedilebilir. Bu durumda, [GeO4/Li*]® merkezinin yalmzca 300 °C'ye
kadar olan TL pikleri ile iliskisi oldugu soylenebilir.

C5Lm-osL bileseni, TL pik 5 ve TL pik 6 ile benzer dogrusallik ve MDDL o&zellikleri
saglar. Ancak, bu iki TL pikinin sicakligina (Tm) dayanarak, bu spesifik LM-OSL
bileseni, yalnizca TL pik 5 ile iligkili olabilir, ¢linkii TL pik 6, mavi (470 nm) 151k uyarimi
(Preusser vd. 2009, Wintle ve Adamiec 2017, Better-Jensen vd. 2003) kullanilarak ortam
sicakliginda agartilamaz. Dahasi, bagka bir TL veya LM-OSL bileseniyle
iligkilendirilemeyen orta hizdaki CW-OSL bileseni, Clepr ile benzer dogrusallik ve
MDDL ozellikleri gostermektedir. Herhangi bir TL tepe noktasi ile korelasyon
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olmamasina dayanarak ve bu spesifik CW-OSL bileseni iizerindeki dnceki ¢aligmalara
gore (Polymeris vd. 2009), bu Clepr'nin oda sicakligi ve 180 °C arasinda Tm sicakligina
sahip TL pikleri ile ilgili olabilecegi sonucuna varilabilir. Vaccaro vd. (2017)’na gore,
[GeO4]” merkezinden kaynaklanan sinyal 110 °C TL pik emisyondan sorumludur; bu
nedenle Clepr, 110 °C ile 180 °C arasindaki diger diisiik sicakliktaki TL pikleriyle iliskili
olabilir. Bu ¢alismada, yapilan On-isitmaya ragmen bu bilesen mevcuttur. Bununla
birlikte, Sekil 5.11'e gore, orta hizli CW-OSL bileseninin toplam CW-OSL sinyaline
katkisinin yaklasik % 10 gibi oldukc¢a diisiiktiir. Bu nedenle, bu CW-OSL bileseninin
kaynagi, transfer etkisinin gozlenmesinden dolayi diisiik sicakliktaki TL pikleri olabilir.

Bu sonug, ilgili EPR bileseninin termal kararlilig1 ile oldukg¢a uyumludur.

Bu calisma kapsaminda literatiirde tanimlanmamais ilk kez g = 2.0017°de elde edilen
Cdepr sinyali ile TL pik 1 ortak MDDL ve dogrusallik 6zelliklerine sahiptir. Bu iligki
sadece TL yonteminde Schott BG39 filtresi (veya Schott BG39 ve Corning 7-59 TL
filtrelerin bir kombinasyonuna alternatif olarak) i¢in uygundur. Bu bilgi bize TL pikinin
asil emisyon dalga boyunun mavi bolgede, yani 400 nm'den daha yiiksek dalga boyunda
oldugunu acgiklamaktadir. Bununla birlikte, bu TL pikinin mor dalgaboyu bdlgesinde
bagka bir yeniden birlesme merkezi kullandigi soylenebilir. Hoya U-340 filtresi
kullanilirken bu pikin radyasyon doz cevabinin sub-lineer olmasinin sebebi budur, diger
tiim optik Dedeksiyon filtreleri i¢in supra-lineer olur. Bu nedenle, bu baglamda, Trm = 206
+ 3 °C'de bulunan TL pik 1’in, mor emisyonunun C2gpr sinyali ve buna karsilik gelen
OSL bilesenleri ile korele oldugu, mavi emisyonun ise C4epr ile iliskilendirilebilecegi

sOylenebilir.

TL pik 1’e benzer sekilde, TL pik 2°te hem mor hem de mavi bolgelerde iki farkli yeniden
birlesme merkezi kullanir. Ayrica, Cizelge 5.6 ve 5.7’ye gore, TL pik 3, kullanilan tiim
optik filtreler icin ayn1 doz cevabi 6zellikleri vermektedir. Bu nedenle, bu pikin yeniden
birlesme merkezinin tek oldugu, kullanilan tiim filtre kombinasyonlar1 arasinda, yani 350
- 380 nm arasinda, ortak dalga boyu bélgesinde oldugu sdylenebilir (Sekil 3.3). Son
olarak, TL pik 4 i¢in emisyon dalga boyunun 340 nm civarinda veya altinda oldugu

sonucuna varilabilir.
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Her durumda, sadece k-degeri ve MDDL kullanarak, belirli TL, EPR ve OSL sinyal
bilesenlerinin kesin bir korelasyonunu kurmanin miimkiin olmadig1 vurgulanmalidir; Bu
bilgiler olasi iliskiler hakkinda ipuglar1 sunmaktadir. Doz cevabi bdlgesinin se¢imi, OSL
ve TL sinyallerinin doyma seviyelerine ulasmamasi i¢in dikkatlice yapilmistir. Tabii ki,
bu ¢alismadaki termal kararlilik ¢alismasi ayrica korelasyonlar hakkindaki bu ipuglarini
da desteklemektedir. Termal ve optik sinyal taramasi sirasinda ilgili elektron tuzaklarinin
termal ve optik kararlilig1 ve ayrica agartma islemi sirasindaki azalimlarin daha ayrintili

incelenmesi i¢in daha fazla ¢alisma gereklidir.

LM-OSL sinyallerinin baslangi¢ kisminda gozlenen olagan disi azalim egrisinin
aragtirtlmasinda LM-OSL egrilerinin farkli siirelerde agartilarak farkli uyarim
sicakliklarinda 6l¢iilmesi yontem olarak belirlenmistir. Buna gore elde edilen egriler
ayristirilarak baslangictaki azalim egrisini odaklanilmis ve CW-OSL veya PH yaklasim
kullanilmistir. PH ve CW-OSL bilesenlerinin fit parametrelerinin optimum yaklasimi

se¢cmeye yonelik davranisi arastirilmistir.

Bu verilerden yararlanarak ilk olarak, ultra hizli OSL bileseninin olasiligi tartisilmalidir.
Singarayer ve Bailey (2003), Jain vd. (2003), Kitis vd. (2007) ve Jain vd. (2008)’nin
kuvars liiminesans sinyalinin ayristirildig1 ¢alismalara gore, ultra hizli OSL bileseni i¢in
fotoiyonizasyon tesir kesitleri 10°® cm? arahiginda olmalidir. Diger hizli, orta ve yavas
bilesenler, kuvars i¢in 10717-10-?* cm? arasinda fotoiyonizasyon tesir kesitlerine sahiptir.
Eger bu olagan dis1 bilesen ultra hizli bir OSL bileseni ise (a) bu olagan dis1 bilesenin
yukarida belirtilen fotoiyonizasyon tesir kesiti 10" cm?den daha biiyiik olmasi gerekirdi
ve (b) LM-OSL bileseninin ilkine karsilik gelen fotoiyonizasyon tesir kesiti daha diisiik
olurdu. Tesir kesiti hesaplarina dayanarak, ultra hizli bir bilesenin varlig1 boylece harig¢
tutulmustur. Ayrica, bu olagan dis1 bilesenin 125 °C'den diisiik sicakliklar igin
fotoiyonizasyon tesir kesit degerleri, kuvarstaki 110 °C TL pikinin fotoiyonizasyon

kesitleri ile ayn1 bityiikliktedir (Kiyak vd. 2008, Polymeris vd. 2009).

Herhangi bir CW-OSL bileseni i¢in, yeniden birlesme 6mriiniin (t) artan sicaklikla
azalmas1 beklenmektedir, bu nedenle ilgili fotoiyonizasyon tesir kesitinin artmasi

gerekmektedir (Botter-Jensen vd. 2003, Polymeris vd. 2018). z(S), tuzaktaki elektronlarin
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uyarim olasilig1 (p) ile ters orantilidir, bdylece p(s?) = 1 / v’dir. Aslinda p, ozellikle
eszamanli termal ve optik uyarim gergeklestiginde uyarim yontemine baglhidir. OSL
teorisine gore, oda sicakligi (RT) dlgtimlerinde, toplam p (prota) sadece optik uyarim

katkilidir (Kitis vd. 2010) ve Esitlik 6.1 olarak belirlenir (Better-Jensen vd. 2003):
Popticalt = p(Eo) = a(Ey) - o, (6.1)

burada, o fotoiyonizasyon tesir kesitidir (cm?) ve ¢ optik uyarim siddetidir; Ayrica,
burada Eo esik optik uyarim enerjisidir (eV). Bununla birlikte, yiiksek sicakliklarda
uyarim sirasinda, Arrhenius denklemi tarafindan verilen termal bilesen (ptermar) de dikkate

alimmalidir (Furetta 2003).

E
Pthermat = S * €XP (_k_T ); (6.2)

Bu nedenle pur (yiiksek sicaklikta uyarim hizi) asagidaki iki bilesenin toplami asagidaki
gibi olmalidir (Polymeris 2015):

| =

PHT = Poptical + Pthermal = o(Ep) @ +s-exp (_ & > (6.3)

~

Bu nedenle, yiiksek sicakliktaki OSL 6l¢timleri i¢in 7, 1 / pur'dir:

1
THT = E . (64’)
o(Ey) - +s-exp(—ﬁ )

Esitlik 6.4’¢ gore, 7 artan uyarim sicakligi (T) ile azalmaktadir (Polymeris 2015).
Yukarida sozii edilen teorik olarak elde edilen Esitlik 6.4 ile iyi uyum gosteren deneysel
sonuglar Better-Jensen vd. (2003), Polymeris (2015) ve McKeever (2001) tarafindan
verilmigtir. Ayrica kuvarsta T’nin artmasiyla z’nun azalimi i¢in baska bir olas1 aciklama

termal soniimleme olabilir (Bailiff 2000, Chithambo ve Galloway 2001, Chithambo 2002,
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Pagonis vd. 2010). Sekil 5.19b'de sunulan uyarim sicakligina hem yeniden birlesme
Omriiniin hem de fotoiyonizasyon tesir kesitinin bagimlilig, 6zellikle 100 ° C'den yiiksek
uyarim sicakliklari i¢in bir CW-OSL bileseninin varligindan bahsedilemeyecegini

sOylemektedir.

Yakin tarihli bir makalede, Ankjergaard ve Jain (2010) optik uyarimli fosforesans (OSP)
sinyali kavramini getirmislerdir. Bu yazarlar, herhangi bir OSP bileseni i¢in hem siddetin
hem de azalim sabitinin uyarim sicakligina gore degismesinin beklendigini belirtmistir.
Bununla birlikte, bu davranisin ne basit ne de monotonik olmasi beklenmemektedir. Bu
calismada, azalim katsayist A'nin Sekil 19a'min uyarim sicakligima bagimliligt (ve
dolayisiyla yeniden birlesme omriiniin T = A™Min uyarim sicakligina bagimliligy),
Ankjergaard ve Jain (2010)’deki gibi milisaniye - saniye araliginda OSP sinyali
soniimleme Omriiniin bagimliligina benzerdir (Sekil 6.1b). Bu nedenle, bu ¢alismanin
geleneksel olmayan bileseninin bir OSP bileseni oldugu sonucuna varmak miimkiindiir.
Her iki ¢alismada da (ayn1 zamanda Ankjergaard ve Jain (2010)’de bu bilesen, tek bir
bilesen olarak fit edilebilir. Ayrica, Sekil 6.1a'da gosterildigi gibi, bu OSP bileseninin
sinyali, 75 °C ve 100 °C'de uyarildiginda daha yiiksek siddet vermektedir.

7x10°
- m CW-OSL
4
6xt0* - [ | ® OSP 447 | b)
5x10° - 8 -
_ i 4.21 =
= a0t L i E=0.79 (0.06) eV
" L %
s 3 4| ©
—= 3x10 £ 395 | &
2x10* - I ® o
x10' = g) @ . 368 |
oL = e I
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T, (°C) 1/kT (ev™)

Sekil 6.1 a) CW-OSL ve OSP bilesenlerinin 75 ila 200 °C arasindaki uyarim
sicakliklara (Ti) kadar baslangi¢ siddeti (lo) degisimi ve b) OSP igin In(zosp)
ve 1/ kT'ye kars1 Arrhenius grafikleri. Isitma hiz1 tiim kosullar i¢in 1 °C/s'dir
(Hatalar diisiik oldugu i¢in goriinmemektedir).

Kuvarstaki OSP sinyalinin 125 °C ve iizerinde 6lgiilen hizli OSL bilesenine kiyasla

onemsiz oldugu aciktir. Bu ikinci 6zellik, 125 °C ve altindaki uyarim sicakliklari i¢in bu
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sinyalin kaynaginin 110 °C TL piki olduguna dair bir ipucu saglayabilir. Sekil 5.19b'nin
diistik uyarim sicakliklarma karsilik gelen fotoiyonizasyon tesir kesiti ayrica diisiik
uyarim sicakliklar1 i¢in 110 °C pikinden tiiretilen OSP bilesenini de desteklemektedir.
125 °© C'de optik uyarim i¢in bile, 0,2 sn'lik oldukea kii¢iik azalim émriine ragmen 110 °C
TL piki 6nemli bir rol oynamaktadir (Ankjergaard ve Jain 2010). 1 / kT'ye kars1 In (zosp)
ile ¢izilen Arrhenius grafigi, Sekil 4b'de OSP i¢in goriilmektedir. Agikca goriildiigii gibi,
diisiik uyarim sicakliklarina karsilik gelen ti¢ veri noktasini kullanan lineer bir regresyon,
110 °C TL pikinin aktivasyon enerjisiyle tutarli olmakla birlikte, biraz daha diisiik 0.79
eV'lik bir aktivasyon enerjisini gostermektedir (Polymeris 2015, Pagonis vd. 2002). Daha
yiiksek uyarim sicakliklar1 i¢in, sinyalin 110 °C tuzag ile aynmi yeniden birlesme

merkezlerini kullanan diger TL tuzaklarindan kaynaklanmas1 beklenmektedir.

Farkl1 tavlama sicakliklarinda elde edilen TL, CW-OSL ve LM-OSL sonuglari; kuvarsin,
toplam liiminesans egrisinin degismemesine ragmen, faz doniisiim sicakliklarinda (573
°C ve 870 °C) liiminesans veriminin degisimine sebep oldugunu gostermistir. Bu degisim,
573 °C civarinda ve iizerindeki sicakliklarda artis, 870 °C civarinda ise doyuma ulasma
olarak gozlenmektedir. Olgiim sonucunda elde edilen toplam OSL egrilerinin
ayristirtlmasi, her bir pikin veya bilesenin tavlama sonucundaki davranisini incelemeye
olanak saglayacaktir. Ayrica bu 6lglimlerin verilen test dozunun uygun secilmesiyle veya
siddet azalticilar kullanilmasiyla yiiksek sicakliklarda tavlanan orneklerde gozlenen

doyum problemini ortadan kaldiracag: diistiniilmektedir.

Doz yeniden olusturma testi, farklt on-isitma sicakliklarinin da OSL sinyal siddetine
etkisini icerecek sekilde yapilmistir. Buna gore; 180 — 220 °C araliginda se¢ilen 6n-1sitma
sicakligr calismada kullandigimiz kuvars i¢in uygundur. Kuvarsa dogal radyasyon
dozunu temsil etmesi i¢in uygulanan 50 Gy’lik radyasyon dozu verilmistir. Uygulanan
test sonucunda ortalama 6rnegin esdeger dozu (tlim 6n-1sitma sicakliklarinin sonuglar1 da
dahil edilerek) 47.8 + 0.9 Gy olarak elde edilmistir. Olgiilen ile verilen radyasyon dozu
arasinda yaklasik % 5’lik bir fark elde edilmistir. Olgiim sirasinda uygulanan 1sitma,
1sinlama vb. islemlerden kaynakli hassasiyet degisiminin incelenmesi ve diizeltme
yapilmasi gerekmektedir. Bu amagla hesaplanan Li/Ti oraninin artan radyasyon dozlari

ile degisimi bize drnegin hassasiyet davranisi hakkinda bilgi vermektedir. Caligmamizda
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kullandigimiz kuvars 6rnegi i¢in Li/Ti oranmnin lineer arttigi ancak yiliksek radyasyon
dozlarina ¢ikildik¢a (>50 Gy) lineerlikten saptig1 gézlenmistir. Bu da bu 6rnegin esdeger

dozunun belirlenmesi i¢in hassasiyet diizeltmesi yapilmasi gerektigini gostermektedir.

Literatiirde kuvarsin yapisini, liiminesans mekanizmasini anlamaya yonelik farkl
kaynaklardan elde edilen kuvarslar ile elde edilen deney sonuglarinin bir araya getirilmesi
cabast dikkate alindiginda, bu proje, tek bir tip kuvars ornegi kullanilarak yapilan
deneyler dizisinin sonucunda mekanizma hakkinda farkli yontemlerle desteklenmis

bilgiler sunmaktadir.
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7. DEGERLENDIRME

Tez calismasinin ilk asamasinda 1sitilmamigs Merck kuvarsin 110 °C TL pikinin sekli,
aktivasyon enerjisi ve radyasyon doz cevabi davranisi, Hoya U-340, Schott BG39,
Corning 7-59 ve son ikisinin bir kombinasyonu olarak dort farkli optik filtre
konfigiirasyonu kullanilarak incelenmistir. Ek olarak, 50 Gy 6n-dozun bu parametreler
tizerindeki etkisi incelenmistir. Calismaya gore, asagidaki 6zellikler elde edilmistir: i. 110
°C TL pikinin ayristirtlmasi1 sonucu elde edilen aktivasyon enerjileri, kullanilan optik
filtrelere veya uygulanan 6n-doza bagimlilik gostermemektedir. Ayrica, aktivasyon enerji
degerleri, literatiirde bildirilen diger kuvars 6rneklerine kiyasla azalmistir. ii. On-doz
verilmis Merck kuvars, birin altindaki supra-lineerlik indeksi f(D) degeri ile supra-
lineerlik etkisinin gézlenmedigini gostermistir. Bu sonug, kullanilan optik filtrelerin yani
sira D1 degerinin se¢iminden de bagimsizdir. iii. 50 Gy'lik bir 6n doz, radyasyon doz-
cevabi davranisint 6nemli 6l¢iide etkilemektedir. Aslinda, Hoya U-340 ve Corning 7-59
optik filtreleri, baskin 360-380 nm emisyonu ile iliskili, 10 Gy'ye kadar olan radyasyon
dozlari i¢in dogrusallik dahil olmak {izere benzer deneysel ozellikleri gostermektedir.
Corning 7-59 ile veya tek bagma kullanildiginda Schott BG39 filtresi i¢in baskin
gecirgenlik 400 nm'nin iizerindeki spektral bolgelerdedir. Merck kuvars igin supra-
lineerlik, c¢alisilan radyasyon doz araligi boyunca sadece bu sonraki iki optik filtre
kombinasyonu igin gézlenmistir. iv. Supra-lineerlik sadece 420 nm kuvars emisyonunda
elde edilmistir, bu da interstisyel bir alkali iyonunun termal olarak salinmasi ve bir
[AlO4]” merkezinde yeniden birlesmesi sonucu ortaya ¢ikmaktadir. Diger iki spektral
bolgedeki 360-380 nm ve 470 nm emisyonlar1 [AlO4]° merkezlerinde yeniden birlestigi
igin supra-lineerlikten etkilenmemektedir. McKeever ve Chen (1997) tarafindan 6nerilen
supra-lineerlik modeli, tek bir TL tuzagi ve rekabet eden iki yeniden birlesme

merkezinden olusan radyasyon dozuna bagl supra-lineerlik davranisini agiklayabilir.

Liiminesans odakli ¢alismalar i¢in Merck kuvarsin referans malzemesi olarak
olusturulmasina yonelik mevcut ¢abalar vardir. Literatiirde ilk kez, 1sitilmamis kuvars
ornegi, TL, LM-OSL, CW-OSL ve EPR (oda sicakliginda) 6l¢iimlerini igeren entegre bir
calismaya tabi tutulmustur. Bu ¢aligma tamamen 180 °C'nin {iizerindeki lokalizasyon

sicakligl (Tm) ile HTTL piklerine odaklanmistir. Calismada kullanilan spesifik kuvars
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numunesi konusundaki dnceki deneyimlerimize dayanarak (Kaya-Keles vd. 2016), farkl
yontemlerle cesitli sinyalleri, bilesen ya da TL pikleri arasindaki korelasyonu incelemek
i¢cin 6n-doz verilmis kuvars kullanilmigtir. Altt TL piki, tic CW-OSL bileseni ve bes LM-
OSL bileseni, birinci dereceden kinetige sahip denklemler ile analiz edilerek
ayristirilmigtir. EPR sinyalinde, deneysel elde edilen verilere dayanarak Ge merkezi
oldugu diisiiniilen sinyalin yami sira, g = 2.0017'deki daha 6nce tanimlanmamis bir
bilesenden de literatiirde ilk kez bahsedilmistir. Kuvarsin kullanildigi durumda,
ayristirma prosediriindeki farkli ¢oziiniirliikler nedeniyle, CW-OSL sinyallerine karsilik
gelen LM-OSL’den daha az bilesenden olusmaktadir. Bu nedenle, metodolojik agidan,
kuvars ve benzer durumlarda, CW-OSL yerine TL / EPR ve LM-OSL bilesenleri arasinda
korelasyonun incelenmesi tavsiye edilmektedir. Bu EPR bileseninin spektral ozellikleri
asagidaki gibidir. Bu EPR bileseni, TL yonteminde Schott BG39 (veya Corning 7-59 ile
bir kombinasyonu) kullanarak elde edilen TL pik 1 ile benzer dogrusallik 6zellikleri ve
MDDL degerleri gostermektedir. Bu nedenle, olasi bir korelasyon elde edilebilir. Sadece
burada OSL 6l¢limlerinde kullanilmayan bir optik filtre kullanilarak elde edilmis bir TL
pikidir. Bu ¢aligsma literatiirde ilk kez hizli CW-OSL bileseni ve C2_m-osL Ve C3Lm-osL Ve
209 + 4 °C ve 248+ 4 °C 'de gozlenen sirastyla hem TL pik 1 hem de TL pik 2 i¢in tiglii
bir korelasyon sunmaktadir; tiim bu liiminesans sinyalleri C2gpr'ye baglanmaktadir.
Ayrica, bir kez daha bu calisma, (i) bir TL pikinin iki LM-OSL bileseninden fazlasini
destekleyebilecegine ve (ii) iki farklt TL pikinin de aym1 OSL bilesenine katkida
bulunabilecegine dair deneysel kanitlar sunmaktadir. Burada, calisilan kuvarsin

sinyallerinde sadece TL pik 3 hizli LM-OSL'nin kaynagidir.

Retrospektif dozimetri ¢aligmalarinda 6n 1sitma veya yiiksek sicakliklarda dl¢lim gibi
bir¢ok termal islem uygulanir. Genellikle, bu termal islemler olagan dis1 sekillere sahip
LM-OSL egrileri ile sonuglanabilir. Ayristirma, bu islemler sonucunda elde edilen bu tiir
verilerin analizi i¢in sik kullanilan bir yontemdir. Bu calisma, baslangi¢ uyarim
zamanlarinda hizla azalan baskin bir bilesenin gozlendigi kuvars LM-OSL egrisi igin iki
ayrigtirma yaklasimi sunmaktadir. Bu baslangic, baskin azalim bileseni baska bir CW-
OSL degildir, ¢iinkii baglanti parametrelerinin (z ve o) sicaklik bagimliliklar1 standart
OSL teorisiyle ¢elismektedir. Bu geleneksel olmayan bilesen, azalim katsayisinin 4

deneysel olarak dogrulanmis uyarim sicakligina bagl olarak yogun bir optik uyariml
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fosforesans (OSP) bilesenine baglanabilir. Bu sinyal 125 °C ve altindaki uyarim
sicakliklarinda yogundur, bu argiimanlarda sinyalin 110 °C TL tuzagindan

kaynaklandigin1 gosteren gesitli argiimanlar bulunmustur.
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