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Giiniimiizde liminesans dozimetri sistemlerinde farkli fiziksel formlarda malzemeler termoliiminesans (TL) ve optik
uyarmal liminesans (OSL) yontemleri kullanilarak kisisel, klinik, gevresel vb. birgok uygulama alaninda yaygin olarak
tercih edilmektedir. Yeni arastirmalar dozimetrelerin {iretilmesi tizerine yogunlagsmistir. Bu nedenle, diinyadaki bor
rezervlerinin yaklasik %73 tiniin Tiirkiye’de oldugu da g6z Oniine alinarak, liiminesans uygulamalarinda siklikla
kullanilan borat bilesiklerinden sonra 6zel bor {iriinlerinin de dozimetri aragtirmalarinda degerlendirilmesi ve bu sayede
de 6zel bor tirtinlerinin uygulama alaninin genisletilmesi agisindan 6nem tagimaktadir.

Bu tez ¢alismasinda, iki 6nemli kristal yapidaki bor nitriir (BN): hegzagonal bor nitriir (h-BN) ve kiibik bor nitriir
(c-BN) orneklerinin dozimetrik 6zellikleri incelenmistir. Bor nitriir malzemeler; kimyasal, mekanik 6zellikleri ve
biyouyumlulugu nedeni ile saglik alaninda kullanilmaktadir. Bu malzemelerin doku esdegeri (Zeft = 6,3) olmalari,
kolayca katkilandirilabilmeleri ve toksik olmamalari nedeniyle de dozimetre uygulamalarinda kullanilabilecegi
ongoriilmistir. h-BN ve ¢-BN 6meklerinin; EPR, SEM ve XRD yontemleri kullanilarak karakterizasyonlari
yapildiktan sonra liiminesans teknikler ile dozimetrik 6zellikleri incelenmistir. Her iki bor nitriir 6rneginin TL ve mavi
uyarmali liiminesans (BSL) yontemleri kullanilarak; radyasyon doz cevabi, tekrarlanabilirlik, minimum 6lgiilebilen
doz degeri incelenmistir. TL 1s51ma egrisinde tuzak parametreleri kesikli 151ma egrisi ve ayristirma yontemleriyle
aragtirtlmis ve zamana bagl soniimiin TL sinyallerine etkisi ele alinmistir. Ayrica BSL ve kizil6tesi uyarmali
liiminesans (IRSL) sinyalleri ile OSL sonrasi artakalan TL (RTL) 1s1ma egrileri incelenmistir.

0Sr/Y beta kaynag: ile 1sinlanan h-BN ve ¢c-BN 6rneklerinin minimum 6lgiilebilen doz degerleri sirastyla toplam
alanda TL igin 10+£2 Gy ve 0,08+0,004 Gy; BSL igin 27+5 Gy ve 4+0,2 Gy olarak hesaplanmigtir. TL yonteminde
c-BN’iin tekrarlanabilir oldugu ve h-BN’iin hassasiyetinde artis gozlendigi; OSL y6nteminde ise 4. 6l¢iimden sonra
h-BN ve c-BN o6rneklerinin tekrarlanabilir olduklar1 goériilmiistiir. ¢-BN ve h-BN orneklerinin diisiik sicaklik
bolgelerinde gbzlenen TL tepelerinin artan dozda lineer sinyal siddeti artigina ragmen hizli soniime ugramalart
nedeniyle dozimetrik olarak uygun olmadigi gozlenmistir. Diger bulgularla birlikte degerlendirildiginde h-BN
orneginin Gy mertebesindeki ¢alismalarda kullanilabilecegi, c-BN 6rneginde ise zamana bagli soniimiin hizli olmast
nedeniyle gelistirilmesi gerektigi goriilmiistiir. Ayrica katkisiz bor nitriir 6rneklerinin TL, OSL ve EPR 6zellikleri ilk
defa bir arada ¢alisilmigtir.

2021, 80 sayfa

Anahtar Kelimeler: Bor nitriir (BN), termoliiminesans (TL), optik uyarmali liiminesans (OSL), liiminesans dozimetri,
saglik fizigi
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Nowadays, materials in different physical forms in luminescence dosimetry systems are commonly preferred to be used
in personal, clinical, environmental, etc., applications that using thermoluminescence (TL) and optically stimulated
luminescence (OSL) methods. Recent research has focused on the production of dosimeters. For this reason,
considering that approximately 73% of the world's boron reserves are in Turkey, the evaluation of special boron
products in dosimetry researches after borate compounds, which are frequently used in luminescence applications, is
of importance in terms of expanding the application area of special boron products.

In this thesis, the dosimetric properties of two important crystal forms of boron nitride (BN), namely hexagonal boron
nitride (h-BN) and cubic boron nitride (c-BN) samples were investigated. Boron nitride materials are used in the field
of health due to their chemical, mechanical properties, and biocompatibility. These materials are predicted to be used
in the dosimetry application as they are tissue equivalent (Zefs = 6,3), easily doped, and non-toxic. After characterization
of h-BN and c-BN samples using EPR, SEM, and XRD methods, their dosimetric properties were examined with
luminescence techniques. Using TL and blue stimulated luminescence (BSL) methods of both boron nitride samples;
radiation dose-response, reproducibility, minimum detectable dose values were investigated. Trap parameters in the TL
glow curve are investigated by the fractional glow and deconvolution methods, and the effect of time-dependent fading
on TL signals was discussed. In addition, BSL and infrared stimulated luminescence (IRSL) signals and residual TL
(RTL) glow curves after OSL were investigated.

The minimum measurable dose values in the total area of h-BN and c-BN samples irradiated with %°Sr/°°Y beta source
were found as 10+£2 Gy and 0,08+0,004 Gy for TL, respectively; 27+5 Gy and 4+0,2 Gy for BSL, respectively. c-BN
was found to be reproducible in the TL method and h-BN was found to have increased sensitivity. It was observed that
the h-BN and c-BN samples were reproducible in the OSL method after the 4th measurement. It was observed that TL
peaks in low-temperature regions of c-BN and h-BN samples were not suitable dosimetrically due to their rapid fading
despite the increase in linear signal intensity with increasing dose. When evaluated together with other findings, it was
seen that the h-BN sample could be used in studies at the level of Gy, while the c-BN sample needed to be improved
due to its rapid fading with time. In addition, TL, OSL, and EPR properties of undoped boron nitride samples were
studied combined for the first time.

2021, 80 pages

Key Words: Boron nitride (BN), thermoluminescence (TL), optically stimulated luminescence (OSL), luminescence
dosimetry, health physics
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1. GIRIS

Liiminesans malzemelerin tarihi antik ¢aglara kadar dayanmaktadir; ancak liiminesans
mekanizmasinin daha iyi anlasilmasi, 6zellikle Bologna tasinin kesfiyle 1600’1 yillarda
gerceklesmistir. 1603 yilinda amatdr simyac1 Vincenzo Casciarolo tarafindan italya’nin
Bologna sehri yakinlarinda bulunan ve altin liretimi ¢aligsmalari sirasinda kullandigi dogal
mineral olan barit (BaSO4)’in kendi kendine parladig1 gozlemlenmistir. Bu nedenle barit
ya da Bologna tasi olarak adlandirilan malzemeler iizerine yapilan arastirmalar
literatlirdeki ilk liminesans c¢alismalarini olusturmaktadir. Robert Boyle, 1663 yilinda
karanlik odada elmas benzeri dogal mineraller {iizerinde yaptig1 c¢alismalarla
termoliiminesans ve dogadaki gozlemleriyle de biyoliiminesans gibi farkli gesitte
liminesans calismalarinin temelini atmis ve ilk kez rapor halinde yaymlamistir.
Liiminesans kelimesi ilk kez 1888 yilinda Alman fizik¢i Eilhardt Wiedemann tarafindan
kullanilmistir ve daha sonra 1895 yilinda Wiedemann ve Schmidt yaptig1 arastirmalarda,
giinlimiizde de termoliiminesans uygulamalarinda yaygin olarak kullanilan kalsiyum
floriir (CaF2:Mn) ve kalsiyum siilfat (CaSO4:Mn) gibi minerallerin ¢alismalar ilk kez
yaymlanmistir. Wiedemann ayrica liiminesansi uyarim sekillerine gore fotoliiminesans,
termoliiminesans,  elektroliminesans  kristaloliiminesans, triboliiminesans  ve
kemiliiminesans olarak alti farkli sekilde smiflandirmistir. Yeni kesfedilen farkl

liminesans ¢esitlerinin temelini bu alt1 sinif olusturmaktadir (Virk 2015).

Farkli tiirlerdeki 151k sacan canlilar ve kuzey isiklar1 gibi dogadaki cesitli olaylar
nedeniyle liiminesans ge¢misten giliniimiize insanoglunun ilgisini ¢ekmeye devam
etmektedir. Liiminesans malzemeler, 6zellikle son yillarda gelisen fotoliiminesans ve
elektroliiminesans uygulamalarmin verimli ve siirdiiriilebilir ¢ézlimler iiretmesi
nedeniyle giinliik hayatta en ¢ok kullandigimiz aydinlatma araglari, 151k yayan diyotlar
(LEDs), goriintiileme cihazlar1 ve iyonize radyasyon Ol¢iimiinde kullanilan dozimetri
sistemleri gibi birgok farkli alanda kullanilmaktadir (Armaroli ve Bolink 2016, Poppinga
vd. 2017). Literatiirde liminesans malzemelerin dozimetrik ozellikleri {izerine yapilan
aragtirmalar sonucunda bazi temel 6zelliklere sahip farkli bir¢ok liiminesans malzeme;
kisisel, klinik, ¢evresel ya da yliksek doz gibi dozimetri uygulama alanlarinda yaygin

olarak kullanilmaktadir.



Bor, dogada iki farkli kararli izotoptan (}°B ve !B) olusan metalle ametal aras1 yari
iletken 6zellige sahip bir elementtir. Bor tiriinleri, saglik fizigi uygulamalarinda nétronlari
sogurma Ozelligi nedeniyle kanser tedavisinde (BNCT) kullanilmaktadir ve birgok farkli
bilesik olusturabilme potansiyelinden dolay1r sanayide de yaygin olarak kullanilan
hammaddelerden bir tanesidir. Dogada bulunan bor mineralleri (230°dan fazla),
yapilarinda ¢esitli miktarlarda bor oksit (B203) igeren dogal bilesiklerdir. Bor mineralleri
igerisinde ticari agidan en yaygin olanlari: kolemanit, tinkal, tileksit ve kernittir. Bor,
Sekil 1.1’de gosterilen nihai kullanim alani olan sektorler i¢erisinde genellikle rafine bor
tirtinleri olarak tiiketildigi gibi dogrudan konsantre bor olarak da kullanilabilmektedir.
Ozel bor iiriinleri olarak tanimlanan bor iiriinleri; rafine bor iiriinlerinden iiretilen, iiretim
ve tiiketim miktarlar1 diisiik, tiretim maliyetleri yiiksek, genellikle tiretildikleri iilkelerde
farkli endiistrilerde ileri teknoloji malzemesi olarak tiiketilen ve giliniimiizde ticareti gok
yaygin olmayan triinlerdir. Diinyadaki bor rezervlerinin yaklasik %73’tiniin Tirkiye’de
oldugu goz oOniine alindiginda yakin gelecekte tamamlanmasi planlanan tesisler ile
tilkemizde tiretilecek olan 6zel bor iiriinlerinin yeni arastirma alanlarinda kullanilmasinin

Onemi ortaya ¢ikmaktadir (Yiinli 2016, Eti Maden 2020).
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Sekil 1.1 Bor iirtinlerinin nihai kullanim alanlara gore dagilimi (Eti Maden 2020)

Ozel bor fiiriinleri igerisinde yer alan, 19. yiizyilin baslarinda elde edilmis olmasina
ragmen 20. yiizyilin ikinci yarisina kadar ticari bir onem tasimamis olan bor nitriir (BN);
bor ve azot elementlerinin olusturdugu dogada bulunmayan bir bilesiktir. Sinterlenmesi
zordur, sicak pres ile sekil verilebilir ve karbiir uglarla kolayca islenebilir. Refrakter bor

tirtinlerinde yer alan BN’iin yogunlugu ve 1s1l genlesme katsayis1 diisiik, ergime sicakligi,



termal sok dayanci ve elektrik direnci yiiksektir. Indirgeyici 6zellige sahip olup, asal
atmosferde ve azot altinda 3000 °C’ye kadar kararlidir. Cesitli siv1 oksit ve sivi metalik
cozeltilere kars1 son derece dayaniklidir. Bor nitriiriin kristal yapis1 karbonunkine benzer.
Farkli kristal yapilarda elde edilebilmekle beraber endiistriyel bor {iriinleri olarak
kullanilan en 6nemli iki formu: hegzagonal ve kiibik bor nitriirdiir (Roskill 2010, Yiinlii
2016). Bor nitriiriin diger allotroplar1 arasinda viirtzit, tetragonal, rombik, turbo, eksplosif
ve amorf da sayilabilir (Ornek vd. 2018). Bor nitriir malzemeler; kimyasal, mekanik
Ozellikleri, toksik olmamasi ve biyouyumlulugu nedeni ile saglik alaninda bir¢ok farkl
uygulamada kullanilmaktadir. Yeni yapilan arastirmalar bor nitriiriin yiiksek enerjili foton
dozimetresi i¢in dedektdr malzemesi, bor nitriir kaplamali implant malzemesi ve kemik
doku miihendisligi alaninda kemik grefti olarak kullanilabilecegini gdstermektedir

(Gokmenoglu vd. 2016, Poppinga vd. 2017, Unal vd. 2018).

Bu tez calismasi kapsaminda 6zel bor iiriinleri igerisinde yer alan BN’iin farkli kristal
yapilardaki iki formu hegzagonal bor nitriir (h-BN) ve kiibik bor nitriir (c-BN)
orneklerinin; EPR, SEM ve XRD yontemleri kullanilarak yapisal karakterizasyon
analizleri yapilmis ve liminesans teknikler (TL, BSL ve IRSL) ile dozimetrik 6zellikleri
incelenerek saglik fizigi uygulamalarinda kullanilabilirligi arastirilmistir. Bu ¢alismada
kullanilan her iki malzemenin TL, BSL, IRSL ve EPR ozellikleri ilk defa bir arada
kapsamli sekilde arastirildigi i¢in elde edilen bulgularla literatiire katki sunulmasi
hedeflenmistir. Tezin ikinci bolimiinde, kuramsal temeller bashg: altinda liiminesans
olaymin genel bir tamimi yapilarak enerji band modeli ile liiminesans mekanizmasi
aciklandiktan sonra TL/OSL olaylari, dozimetri sistemleri ve dozimetri uygulamalari
ayrintili bir sekilde ele alinmigtir. Ayrica bu béliimde, bor nitriir malzemelerin yapis ile
ilgili genel bilgiler verilmistir ve h-BN ile ¢c-BN’iin dozimetrik 6zellikleri hakkinda
literatiirde yapilan c¢alismalar Ozetlenmistir. Tezin ii¢lincii bdliimiinde, bu calisma
kapsaminda kullanilan toz formdaki h-BN ve c-BN malzemelerden, olgiimlerde
kullanilan cihazlarin 6zelliklerinden ve 6lgime hazir hale getirilen 6rneklere uygulanan
yontemlerden bahsedilmistir. Tezin dordiincii  boliimiinde, h-BN ile c¢-BN’iin
karakterizasyon analizleri ve dozimetrik 6l¢iimler sonucu elde edilen bulgularina yer
verilmistir ve elde edilen 6l¢tim sonuglart literatiirle karsilastirilarak tartisilmistir. Tezin

son boliimiinde ise elde edilen sonuglar degerlendirilerek oneriler getirilmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER
2.1 Liiminesans

Bir malzeme, radyasyona maruz kalmasi durumunda {izerine gelen enerjinin bir kismini
sogurabilir ve dalga boyu daha uzun olan foton seklinde yeniden yayimlayabilir (Stoke
Kanunu). Malzemenin sogurdugu bu enerjiyi belli bir siire depoladiktan sonra 1sik olarak
yayimlamasi olayma liiminesans denir. Yayimlanan bu 1sigin dalga boyu (1) gelen
radyasyonun karakteristik bir 6zelligi degil, liiminesans malzemesine ait karakteristik bir
ozelliktir. Bu yayimlanan 1sik genellikle elektromanyetik spektrumun kizilétesi (IR),
goriinlir ve morétesi (UV) bolgelerini kapsamaktadir. (McKeever 1985). Liiminesans
malzemeler genellikle kristal yapiya sahiptir. Diger elektromanyetik 1smimlar ile
liminesans olaymi ayiran temel fark, atomun ya da molekiiliin 1sisinda bir degisim
meydana gelmeden de yayimlanabilmesidir. Bu ozelliginden dolayr kara cisim
1s1masindan ayirt etmek i¢in soguk 151k olarak da adlandirilmaktadir. Liiminesans olay1
en genis kapsamda incelendiginde floresans ve fosforesans olmak {izere iki ana
kategoride siniflandirilmaktadir. Chen ve McKeever (1997) tarafindan malzemenin
yaymim yapmasi i¢in gecen siirenin 107 s’den kiiciik oldugu durumlar floresans olay1,
108 s’den biiyiik oldugu durumlar ise fosforesans olay1 olarak tanimlanmustir. Bu
durumda elektronun uyarilmadan tuzakta kaldigi siire ortalama Omiir (r) olarak

adlandirilir. Ortalama 6miir (z) Esitlik (2.1)’de verilmistir (McKeever 1985).
E
r=Le() 2.1)

Burada s, sicakliktan bagimsiz frekans faktérii (s1); E, tuzak derinligi ya da aktivasyon

% ) ve T, mutlak sicakliktir (K).

enerjisi (eV); k, Boltzman sabiti (8,1617x10°
Floresans olayi; uyarilmis elektronun, yari kararli enerji seviyesinden taban durumu
enerji seviyesine gecisi esnasinda meydana gelen 1simadir. Floresansin olusmasi igin
gecen zaman elektronun yar1 kararli enerji seviyesinde kaldigi siire ile

belirlenebilmektedir. Bu siire pikosaniyeler ile ifade edilebilecek kadar kisa olabilecegi



gibi baz1 6zel durumlarda milisaniyeler mertebesinde uzun da olabilir. Farkli siireglerde
(uyaricilarin etkisiyle) meydana gelen floresans olaylarina fotoliiminesans (foton ile
uyarilma), katotliiminesans (elektron ile uyarilma), kemiliiminesans (kimyasal enerji ile
uyarilma), biyoliiminesans (biyokimyasal ile uyarilma) ve triboliiminesans (mekanik
enerji ile uyarilma) 6rnek gosterilebilir. Fosforesans olayinda ise floresanstan farkli
olarak uyarilmis elektron, taban durumu enerji seviyesine dogrudan gegisinin yasak
oldugu yar1 kararli bir enerji seviyesine gegtikten sonra oradan da yeniden uyarilmis
enerji seviyesine ¢ikarak taban durumu enerji seviyesine doner. Bu nedenle floresans
olayi ile karsilastirildiginda uyarilmis enerji seviyesine ¢ikan elektronlarin taban durumu
enerji seviyesine geri donme siiresinde gecikmeler meydana gelir. Bu gecikme
degerlerinin ne kadar uzun olacagi ise floresans olayinda da gozlendigi gibi elektronun
yari kararl1 enerji seviyesinde kaldig: siireye gore degisir. Fosforesans olayinda uyarilmig
ve yari kararli enerji seviyeleri arasindaki fark genellikle ¢ok kiigiiktiir. Bu nedenle
elektronlar disaridan bir enerjiye ihtiyag duymaksizin ortam sicakliginda kristal yapidaki
kafes titresimleri ile temel enerji seviyesine gecis yapabilirler. Termoliiminesans (TL) ve
optik uyarmali liiminesans (OSL) olaylarinda ise yari1 kararli ve uyarilmis durum
arasindaki enerji farki ¢ok fazla oldugundan elektronlarin tuzaklardan kurtulabilmesi
amaciyla disardan bir enerji uygulanmasi gerekmektedir. Malzemelerde liminesans olay;

TL’de 1s1 ile uyarma, OSL’de ise optik uyarma sonucu ortaya ¢ikar (Thomsen 2004).

(@) (®)

Sekil 2.1 a) Floresans, b) fosforesans olaylarinin sematik gosterimi
(Chen ve McKeever 1997°den degistirilerek alinmistir)

Floresans olay1 uyarilmisg enerji seviyesinde (U) bulunan bir elektronun taban durumu
enerji seviyesine (T) gecisinde yayinlanan 151K (Sekil 2.1a), fosforesans olay1 ise yari
kararli enerji seviyesinin (YK) varliginda uyarilmis durumda bulunan bir elektronun
taban durumu enerji seviyesine doniisiinde yayilanan 11k (Sekil 2.1b) olarak sematize
edilmektedir (Chen ve McKeever 1997).



2.2 Enerji Band Modeli

Bir atomun yoriingesindeki bir elektron izin verilen belirli enerji seviyelerinde
bulunabilmektedir. Izin verilen bu enerji seviyeleri disinda atomdaki serbest elektronlarin
bulunmasi yasaktir. Katilarda atomlari birbirine baglayan kuvvetler diger elektronlarin
davraniglarin etkiler. Katilarda atomlarin birbirine yakin olma durumuna gore enerji
seviyeleri ayrilarak izinli enerji bandlar1 olusur. Kristal malzemeleri bu band araliginin
genisligine gore smiflandirmak miimkiindiir. Band aralig1 genis (3-10 eV) malzemeler
yalitkan, band aralig1 sifir ya da ihmal edilebilir olan malzemeler ise iletken olarak iki
smifta toplanabilir. Band aralig1 yalitkan ve iletkenlerin arasinda yer alan malzemeler de
yari iletkenler olarak siniflandirilabilir (Thomsen 2004). Sekil 2.2°de enerji band modeli
tizerinden malzemelerin siniflandirilmasi gosterilmektedir. Sekilde Er, fermi seviyesini

Egise enerji band araligini simgelemektedir.

[

Ef —Eg =-12eV Ef-------------- —Eg =-~3-10 eV
Valans band:
Valans band: 1
Valans bandi
5 iletken Yari iletken Yalhtkan

Sekil 2.2 Enerji band modeli

Liiminesans olayi, yalitkan ve yar1 iletken malzemelerde meydana gelmektedir.
Liiminesansin ana mekanizmasi karmasik ve olusum sekli tam olarak anlasilmamasina
ragmen, yalitkan iyonik kristal malzemelerin enerji band modeli {iizerinden
aciklanabilmektedir. Enerji band modelinde, elektronlarin band diye ifade edilen farkli
enerji seviyelerinde bulundugu kabul edilmektedir. Buna gore en diisiik enerji seviyesi
valans bandi (degerlik bandi), en yiiksek enerji seviyesi iletim bandi (conduction band)

ve bu iki band arasindaki bosluk ise yasak band olarak adlandirilmaktadir. Kusursuz bir



kristalde elektronlar bu yasak band araliginda bulunmamaktadir. Fakat bu ideal durumu
dogada bol miktarda bulunan kuvars, feldspat vb. birtakim kristaller her zaman
saglamazlar ve kristal yapilarinda birtakim kusurlar barindirabilirler. Kristal yapilarin
icindeki bu kusurlar yasak bandda bazi yar1 kararli enerji seviyelerinin olusmasina sebep

olur. Boylece elektronlar yasak enerji araliginda bulunabilme olasiligina sahip olurlar

(Vandenberghe 2004).

Olusum sekillerine gore farkl tipte kristal yapt kusurlar1 vardir (Sekil 2.3). Gozlenen
kusur tiplerinden en yaygimn olani noktasal kusurlardir. Noktasal kusurlar kendi iginde
yapisal kusurlar (intrinsic) ile yapisal olmayan kusurlar (extrinsic) olarak iki ayri sinifta
incelenebilir. Bunlardan yapisal kusurlar, kristal yapida herhangi bir atomun bulunmasi
gereken yerde olmadiginda bosluklar olusmasi ya da herhangi bir atomun yanlis dizilim
sonucu bulunmasi gereken konumdan baska bir yerde olmas1 durumunda meydana gelen
kusurlardir. Yapisal olmayan kusurlar ise kristal yapinin disaridan katkilandirildig: ya da
kristal yap1 igerisine yabanci bir atomun yerlestigi durumda olusan kusurlardir. Eger bu
kristal kusurunun elektron veya elektronun ardinda biraktig1 pozitif yiik tastyicisi olan
serbest desik (hole) yakalama 6zelligi varsa, yiik tastyict bir kusur merkezi (tuzak) gibi
davranarak zit yiikii geker. Bunun sonucunda kusurlar yasak band araliginda yar1 kararli
enerji seviyelerinin olugsmasina neden olur. Gelen radyasyon olusan bu yar1 kararli enerji
seviyelerinde elektronlarin tuzaklanmasini saglar ve liminesans olayr meydana gelir

(Thomsen 2004).

Arayer atomu Biiyiik yeralan atomu
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YYav A4
PO e D

Atomsal bosluk Frenkel cifti Kiiciik yeralan atomu

Sekil 2.3 Farkl1 tipte kristal yap1 kusurlar1 (Bellini vd. 2018'den degistirilerek alinmistir)



Yayinlanan 151k miktar1 (liminesans siddeti) gelen radyasyonun malzeme tarafindan
sogurulan enerjisi nedeniyle tuzaklarda depolanan elektron miktari ile orantilidir. Enerji
belli bir oranda soguruldugu i¢in liiminesans siddeti malzemenin ne kadar siire
radyasyona maruz kaldigina da baglidir. Bu siirenin uzun ya da kisa olmasi elde edilen
sinyalin siddetini de etkiler. Yaymlanan 1s1gin (liiminesans) dalga boyu ise yeniden
birlesme (recombination) merkezlerinin olusmasini saglayan liiminesans merkezinin
tipine gore farklilik gosterebilir (Vandenberghe 2004). Bazi durumlarda elektron-desik
(hole) yeniden birlesme olaylar1 sirasindaki gecisler herhangi bir 1s1ma yapmadan
gerceklesir. Isimali ve 1s1masiz gecislerin orani, kristalin sicakligi ile safsizligi gibi
etkenlere bagl olarak 0 ile 1 arasinda degismektedir (Horowitz 1984). Buradan ¢ikan
sonucla Esitlik (2.2)’de verilen belli bir sicaklikta birim zamanda liiminesans yayinlayan
merkez sayisinin birim zamanda liiminesans yayinlayan ve yaymlamayan merkez

say1sina orani liminesans verimini (7) gosterir (Larsen 1999).

nr

(2.2)

Ny + Npy

Burada nr, liiminesans yayinlayan merkez sayisi; Nnr ise liiminesans yayilamayan merkez

sayisidir.

2.3 Termoliiminesans (TL)

Yar iletken ya da yalitkan yapida kati bir malzemenin 1s1 ile uyarilmasi sonucunda
gbzlemlenen liiminesans ¢esidine termoliiminesans (TL) denir. Termoliiminesans olay1
ile bir malzemenin yiiksek sicakliklarda (200 °C’nin {izerinde) 1sitilmasi sonucu ortaya
¢ikan akkor haldeki kara cisim 1simas1 birbirinden farklidir (Bos 2007). Bu iki 1s1may1
birbirinden ayirt etmek ve termoliiminesans olaymin gdzlenebilmesi i¢in bazi sartlarin
olusmas1 gerekmektedir. Ilk olarak malzeme yar iletken veya yalitkan 6zellikte olmalidir
(metallerde TL gozlenmez). Daha sonra malzeme iyonize radyasyona maruz kaldiginda,
bu siire boyunca enerjiyi sogurarak depolayabilmelidir. Sonu¢ olarak, sogurulan bu
enerjinin 151k (liminesans) olarak yayimlanabilmesi i¢in malzemenin 1s1 ile uyarilmasi
gerekmektedir (McKeever 1985). ideal bir TL malzemesinin soguduktan sonra tekrar

1sitilmast halinde liiminesans yayimlayabilmesi i¢in yeniden iyonize radyasyona maruz



kalmas1 gerekir. Bu sekilde malzeme, enerji depolama kapasitesine bagli olarak
tekrarlanabilir TL dozimetre uygulamalari i¢in uygun hale gelmektedir (Bos 2007).
Termoliiminesans (TL) olayr basitlestirilmis iki seviyeli enerji bandi kullanilarak bir

tuzak-bir yeniden birlesme (recombination) merkezi modeli (Sekil 2.4) ile

aciklanabilmektedir.
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Sekil 2.4 Termoliiminesans olayinin basitlestirilmis iki seviyeli enerji band diyagrami
(Bos 2007°den degistirilerek alinmistir)

Sekil 2.4 gelen radyasyonun bilgisinin nasil depolandig1 ve kullanildigini gosteren enerji
band diyagramidir. Sekilde gosterilen Ef fermi seviyesi, Eg band genisligi, E aktivasyon
enerjisi, T elektron tuzagi ve R yeniden birlesme (recombination) merkezidir. Gelen
radyasyonun enerjisi band genisliginden fazla ise valans bandindaki elektronlarin iyonize
olmasiyla iletim bandina gecerek serbest elektronlar ve valans bandinda da geride
biraktiklar1 pozitif iyon alanlari olan desikler (holler) olusturur (a). Olusan serbest
elektronlar elektron tuzaklari olan T’lerde, holler ise yeniden birlesme (recombination)
merkezlerinde tuzaklanir (b). Elektronlarin birim zamanda tuzaklardan kurtulma olasilig1

Arrhenius esitligi ile verilir (Esitlik 2.3).

E

p=-=seir 2.3)



Burada s, sicakliktan bagimsiz frekans faktérii (s?); E, tuzak derinligi ya da aktivasyon

enerjisi (eV); k, Boltzman sabiti (8,1617x107° %) ve T, mutlak sicakliktir (K).

Malzemeye gelen iyonize radyasyon esit sayida elektron ve desik (hole) ¢iftleri olusturur.
Bu nedenle T tuzagindaki elektron sayisi ile R’deki desik sayis1 ayni olmalidir. Fakat bazi
yar1 kararli durumlarda bu denge degisebilir. Burada olusan durum ile denge dis1 bir
durum (non-equibilirum) temsil edilmektedir. Denge dis1 durum sonsuz bir siire boyunca
varligini koruyabilir. Dengeye gelme durumu Esitlik (2.3)’de verilen E ve s parametreleri
ile ilgilidir. Denge durumunun olugsmasini hizlandirmak i¢in malzemenin termal uyarimi
sonucu tuzaklardaki elektronlarin gerekli enerjiyi kazanarak iletim bandina tekrar ¢gitkmasi
saglanabilir (c). Daha sonra elektronlarin iletim bandi araciligiyla yeniden birlesme
merkezlerinde holler ile birlesmesi sonucunda foton yayinlanarak (d) termoliiminesans

(TL) olay1 gerceklesir (Bos 2007).

Yayinlanan termoliiminesans siddeti (yeniden birlesme merkezinden yayinlanan 1sik
miktar1) Olgiilerek sicakliga gore ¢izilen grafik 1sima egrisi (glow curve) olarak
adlandirilir. Termoliiminesans siddeti baslangigta artar, daha sonra tuzaklarin tamamen
bosaltilabildigi sicakliktaki pik noktasina ulasir ve bu noktadan sonra tekrar diisiise
gegerek sifirlanir. Termoliiminesans siddetindeki bu disiisiin nedeni, tuzaklanmis
elektronlarin azalarak tuzaklarin bosaltilmasiyla ilgilidir. Malzemeler farkli tipte yapi
kusurlarina sahip olabilecegi i¢in, her malzeme farkli enerji seviyelerinde yer alan
birbirinden farkli tuzaklara sahip olabilirler (Thomsen 2004). Bu nedenle isima
egrilerinin sekilleri her malzeme i¢in farkli elde edilmektedir. Sekil 2.5’te lineer 1sitma
hizi (B) ile elde edilen 1s1ma egrisinde, termoliiminesans siddeti (I) ile yeniden birlesme
merkezlerindeki tuzaklanmis hollerin konsantrasyonu ya da derisimi (nn) arasindaki iligki
gosterilmektedir. Sicaklik-zaman grafiginin egimi (m) lineer 1sitma hizina (B) esittir.
Lineer 1sitma hiz1 kullanildiginda, sicaklik (T) artisina bagli olarak belli bir siire sonra,
malzemeye gore degisen farkli sekillerde karakteristik TL pikleri gozlenmektedir

(McKeever 1985, Pagonis vd. 2006).
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Sekil 2.5 Olgiim siiresince lineer 1sitma hiz1 (B) kullanilarak: (a) sicakligin, (b) yeniden
birlesme merkezlerindeki tuzaklanmis hollerin konsantrasyonunun ve (c) TL siddetinin
zamana gore degisimi (Pagonis vd. 2006’dan degistirilerek alinmistir)

S1g tuzaklardaki elektronlarin 6émrii, derin tuzaklardaki elektronlarin 6mriine gére daha
kisadir. Genelde 200 °C’nin altindaki sicakliklarda goézlenen 1sima egrilerinin pik
noktalari, s1g tuzaklarda gergeklesen elektron gecislerinden kaynaklandigi i¢in ortam
sicakliklarinda kararsiz kabul edilmesi nedeniyle dozimetrik olarak uygun degildir.
Dozimetrik uygulamalar i¢in 200 °C ve bu sicakligin iistiindeki kararli 1s1ma pikleri daha
uygundur. Fakat bu sicakliklarda da diisiik sicakliklardaki kararsiz piklerde oldugu gibi
oda sicakliginda anormal soniimlenme (fading) gézlemlenebilmektedir. Bu durumun
olusma sekli kuantum mekanigi lizerinden tiinelleme etkisi ile agiklanmaktadir. Ayrica
TL o6l¢iimlerinde gozlenen diger bir soniimlenme sekli de termal soniimlenme (thermal
quenching) olayidir. Malzemede sicaklik artisina bagli 1s1masiz gegislerin artmasiyla

olusan termal sOniimlenme etkisi liiminesans veriminin azalmasina neden olmaktadir

(Wintle 1973, 1975).
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2.4 Termoliiminesans Kinetigi

Termoliiminesans (TL) stirecini belirleyen birinci mertebe kinetik ifadesi (Esitlik 2.4),
Randall ve Wilkins (1945a, b) tarafindan malzemenin 1sitma islemi sirasinda tekrar
tuzaklanma olasiliginin ihmal edilebilecegi varsayimi yapilarak elde edilmistir. ikinci
mertebe kinetik ifadesi ise Garlick ve Gibson (1948) tarafindan malzemenin 1sitma iglemi
sirasinda tekrar tuzaklanma olasihiginin baskin ve tuzaklarin satiirasyon (doyum)
bolgesine uzakta oldugu varsayimlar1 Esitlik (2.5) ile verilir. Birinci ve ikinci mertebe
kinetik ifadeleri baz1 varsayimlar yapilarak elde edilmistir ; fakat bu varsayimlarin gecerli
olmadig1 ve TL pikinin bu iki kinetik mertebeye de uymadigi durumlarda ¢6ziim olarak
May ve Partridge (1964) tarafindan deneysel olarak gelistirilen genel mertebede kinetik
ifadesi (Esitlik 2.6) kullanilmistir (Randall ve Wilkins 1945a, b, Garlick ve Gibson 1948,
May ve Partridge 1964).

E
I(t) = — jl—’; = nse *T (2.4)
E
10) = -2 =" e (2.5)
dn b _£
I(t)=—5=n s'e kT (2.6)

Burada,

E = tuzak derinligi ya da aktivasyon enerjisi (eV)
k = Boltzman sabiti (8,1617x10° &%)

t = zaman (s)
T = mutlak sicaklik (K)

Tipik bir deney siiresince lineer 1s1tma hiz1 B (Ks™), rnegi degisken sicakliklara 1sitir
(T =To+ pr) ve
To = baslangigtaki sicaklik (K)
= sicakliktan bagimsiz frekans faktorii (s) olarak adlandirilir ve elektron tuzaginin

karakteristigini gosteren bir sabittir. Bu parametre 6rgii fononlar ile elektronlarin
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carpisma frekanstyla orantilidir. Genellikle s’nin maksimum degeri 10 ile 10 (s?)
arasinda (Orgii titresim frekansina karsilik gelir) degisir.

N = toplam tuzak konsantrasyonu (m-)

n = belli bir t zamanindaki tuzaklanan elektronlarin konsantrasyonu (m™)

b = kinetik mertebe (genellikle 1 ile 2 arasinda)

s’ = genel mertebe kinetigi icin kullanilan etkin 6n-eksponansiyel faktorii (m>® s
Yukaridaki esitliklerin lineer 1sitma hizi uygulandig1 distiniilerek integrali alinirsa,

sirasiyla Esitlik (2.7), (2.8) ve (2.9) elde edilir (Bos 2007).
yla Esitlik (2.7), (2.8) ve (2.9)

T
£) [—%f e(_%)dT’]
e T

I(T) = ng s eiwe  Iro @2.7)
)
G
I(T) = ny? ~€ To (2.8)
M
(£ G j L) ary o
I(T) =nys" e To (2.9)

Yukaridaki esitliklerde verilen,
No = baslangicta tuzaklanmis elektronlarin sayisi (m™)
s” =5 no®Y = genel mertebe kinetiginde kullanilan etkin frekans faktoriinii temsil eden

deneysel parametredir (s™).

Sekil 2.6 (a)’ da Randall ve Wilkins’e gore birinci mertebeden kinetige sahip TL 1s1ma
egrisinin geometrik faktore gore pik sekli gosterilmektedir. Geometrik faktor (ug), pikin
yar1 yiikseklikteki tepe noktasina gore sag tarafindaki yari genisliginin (6) pikin yari
yiikseklikteki tam genisligine (w) oranimi veren degerdir. Geometrik faktoriin birinci
mertebeden kinetik (b=1) icin yaklasik degeri 0,42; ikinci mertebeden kinetik (b=2) i¢in
yaklasik degeri 0,52°dir. Genel mertebeden kinetik i¢in ise ug bu iki deger arasinda
degismektedir. Sekil 2.6 (b)’de E = 1 eV, s = 1x10'? s ve g = 1 K/s parametrelerinde
farkli mertebeden kinetige sahip TL 151ma egrilerindeki pik sekilleri gdsterilmektedir.
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Sekil 2.6 a) Birinci mertebeden kinetige sahip TL 1s1ma egrisinin geometrik faktore gore
(ug=0/w) pik sekli ve b) farkli mertebeden kinetige sahip TL 1sima egrilerinin
karsilagtirilmasi (Bos 2007)

Sekil 2.6 (b)’de pikler, birinci mertebeden kinetigin TL siddetine gdére normalize
edilmistir. Tiim piklerin baslangictaki artan kisimlar1 ¢akismaktadir. Birinci ve ikinci
mertebeden kinetige sahip ornekler karsilastirildiginda, iki 1s1ma egrisi arasindaki en
onemli fark egrilerin al¢alan kisimlarinda gozlenmektedir. Bu fark ikinci mertebedeki

tekrar tuzaklanma olasiliginin baskin olmasindan kaynaklanmaktadir (Pagonis vd. 2006,
Bos 2007).

2.5 TL Tuzak Parametrelerinin Belirlenmesi icin Kullanilan Yontemler

TL 1smma egrileri kullanilarak tuzak parametrelerinin belirlenmesi ile ilgili yapilan
caligmalar sonucunda birgok farkli yontem gelistirilmistir. Bu yontemler, elde edilen
Olgim verileri kullanilarak TL mekanizmasinin anlagilmasini saglayan aktivasyon
enerjisi, kinetik mertebe ve frekans faktorii gibi Kinetik parametrelerin belirlenmesini
saglar. TL galismalarinda baslangigtaki artis, farkli 1sitma hizlari, Kesikli 1s1ma egrisi,
ayristirma, izotermal azalim, pik sekli Ve Tmax - Tstop yOntemi gibi farkli yontemler yaygin
olarak kullanilmaktadir. Tez kapsaminda baslangictaki artis (initial rise), farkli 1sitma
hizlar1 (various heating rate), kesikli 1s1ma egrisi (fractional glow) ve ayristirma (CGCD)

yontemleri kullanilmistir.
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2.5.1 Baslangictaki artis yontemi

Garlick ve Gibson (1948) tarafindan ilk olarak Onerilen baslangigtaki artis (initial rise)
yontemi ile analiz, bir TL 1s1ma egrisinde tuzak parametrelerinin hesaplanmasinda
kullanilan temel yontemlerden biridir. Bu yontemde TL 1s1ma egrilerinde pikin ilk artis
kisminin eksponansiyel olarak arttigit ve bu bolgedeki tuzaklanmis elektronlarin
konsantrasyonunun (n) yaklasik olarak sabit kaldigi kabul edilir. Bu nedenle n’nin
sicakliga bagimliligi bu bolgede ithmal edilebilir. Esitlik (2.10), n’nin sabit (a) oldugu
varsayimi kullanilarak TL siddetini ifade etmektedir.

E
I(T) = ae kT (2.10)
(a) (b)
4 20
~.
e I e it 5 18 -
= : .
- / : \ ? . "
E 2 | o 12 '.."'I.H
i [ 1) & |
o f 1 ﬂ
= ! | g B
| ~
T I
; I
0 _j T I T 4 T 1
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Sekil 2.7 TL 1s1ma egrisinde baslangigtaki artis yontemi ile aktivasyon enerjisinin
belirlenmesi (Pagonis vd. 2006)

Bu yontemde 1s1ma egrisinin maksimum TL siddetinin (Im) %15’ine denk gelen siddet
degerindeki sicakliga (Tc) kadar olan kismi kullanilmaktadir (Sekil 2.7a). Bu nedenle
kinetik mertebeden bagimsizdir. Esitlik (2.10)’un logaritmasi alinarak elde edilen
In(l)-1/KT grafiginin egimi ile aktivasyon enerjisi belirlenir (Sekil 2.7b). Bu yontem, iist
iiste gegmis piklerde termal ayiklama (thermal cleaning) yontemi ile tek pik elde ederek
kullanilabilir; ancak i¢ ice gecmis piklerde bu yontem uygun olmayabilir. Bu nedenle
baslangigtaki artis yontemi diger piklerden ayirt edilmis tekli pikler i¢in daha uygundur
(Pagonis vd. 2006).
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2.5.2 Farkh 1sitma hizlar1 yontemi

Isitma hizi, bir malzemenin TL 1s1ma egrisinin maksimum siddet (Im) ya da maksimum
siddete ulasma sicaklig1 (Tm) gibi karakteristik ozelliklerini etkileyen bir parametredir.
Malzeme farkli iki lineer 1sitma hiziyla isitildiginda 1s1ma egrisinin pik noktalar
degisecektir. Termal soniimlenme nedeniyle isitma hiz1 artarsa Iv azalir ve Twm yiiksek
sicakliklara dogru kayar (Sekil 2.8). Bu yontemle tuzak parametreleri, farkli 1sitma hizlar
(various heating rate) kullanilarak Tm degisimine bagl olarak belirlenir. Esitlik (2.7)’nin
tirevi alindiktan sonra tiirevin sifir oldugu noktada T = Tm kabul edilirse, 1. mertebe
kinetik i¢in Esitlik (2.11) elde edilir.

E
LE _ seTim (2.11)

Esitlik 2.11 farkli 1sitma hizlari igin yeniden diizenlenerek, In(Tm?/8) nin (1/Tm)’ye kars1
grafigi ¢izilerek elde edilen dogru bolgesinin egiminden E/k degeri bulunur. Buradan
aktivasyon enerjisi (E) belirlendikten sonra frekans faktorii (S) de hesaplanabilir
(Hoogenstraaten 1958, Chen ve Pagonis 2011).

——— B=1Ks
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Sekil 2.8 Farkli 1sitma hizlarindaki TL 1s1ma egrilerinin maksimum siddet (Im) degerleri
ve buna karsilik gelen Tm degerlerinin degisimi (Pagonis vd. 2006)
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2.5.3 Kesikli 151ma egrisi yontemi

Gobrecht ve Hofmann (1966) tarafindan onerilen Kesikli 1s1ma egrisi (fractional glow)
yontemi, tekrar eden termal ayiklama (thermal cleaning) islemi ile tuzaklarin aktivasyon
enerjilerinin belirlenmesinde kullanilmaktadir. Bu yontem, baslangigtaki artis yonteminin
coklu sekilde uygulanmasi olarak da ifade edilebilir. Buna gore ornek baslangicta
belirlenen bir sicakliga kadar 1sitilir. Daha sonra 6rnek, sicaklik belirli araliklarla (kesik
kesik) artacak sekilde birgok kez tekrar edilerek Tmax’a ulasana kadar 1sitilir. Her 1sitma
islemi sonucu elde edilen TL siddetinin In’i alinip 1/KT’ye gore grafigi ¢izdirilerek
gozlenen egrinin egimi o sicakliktaki tuzaga ait aktivasyon enerjisinin degerini verir. Tim
1sitma iglemleri sonucunda elde edilen aktivasyon enerjilerinin sicakliga bagli degisimini
gosteren grafik {izerinden plato bolgeleri olusur. Bu plato bolgeleri 6rnege ait her bir
tuzagin aktivasyon enerjisi hakkinda bilgi verir. Dogruluk orani yiiksek bu yontemdeki
temel zorluk ise kiigiik sicaklik araliklarinda birgok deneysel 6l¢iim alinmasi gerekliligi

ve bu 6l¢timlerden elde edilen verilerin analizidir.

2.5.4 Aynistirma (CGCD) yontemi

Ayristirma (CGCD) yontemi, karmasik TL 1s1ma egrilerinde birden fazla i¢ ige gegmis
piklerin Sekil 2.9°da gosterildigi gibi tek tek bilesenlerine ayristirilmasi isleminde
uygulanir. Elektron tuzaklariyla iligkili kinetik parametreleri belirlemek i¢in yaygin
olarak kullanilan bir yaklagim olan bilgisayarli 1s1ma egrisi ayristirma yontemi (CGCD)
olarak da bilinmektedir. Literatiirde tekli TL 1s1ma egrisi pikinde birinci, ikinci ve genel
mertebe kinetik i¢in bir¢ok fiziksel model Onerilmistir. Bu uygulamalarda kinetik
parametreleri tanimlayan analitik denklemleri dogrudan TL o6l¢limleri tiizerinden
dontistiirerek degerlendirebilen modeller iizerinde calisilmistir. Isima egrileri analiz
edilirken bu amagla gelistirilmis programlar kullanilir. Programlar iizerinden 1sima
egrilerinin pikleri ayristirilirken, her pike ait maksimum sicaklik, liminesans siddeti ve

kinetik mertebe gibi deneysel veriler girilerek fit edilir (Peng vd. 2021).

Tez kapsaminda Kitis vd. (1998) tarafindan gelistirilen programda Esitlik (2.12)’deki
teorik TL siddet ifadesine fit edilerek piklerin ayristirma islemi gerceklestirilmistir.
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b _ _ b
I(T) = bt exp (5 22) [(b = DA = Dz exp () + Zn] 75 (212)

Burada Im, maksimum siddet; Tm, maksimum sicaklik; b, 1 ile 2 arasinda degisen kinetik
mertebe terimi (b #1); 4 = %; m= 2"% ve Zm =1+ (b-1) 4m ile verilir.

Istma egrilerinin tim ayristirma islemlerinde, Microsoft Excel yazilimi ile ¢oziicii
(Solver) programi kullanilmistir. Ayristirma ile elde edilen fitin deneysel sonuglarla
uygunlugu Esitlik (2.13) tizerinden Figure of Merit (FOM) degeri ile kontrol edilmistir.
FOM degerinin diisiik olmasi, yapilan fit isleminin uygunlugunun iyi oldugunu gosterir

(Balian ve Eddy 1977).

FOM = xi'”m;#f“' (2.13)

Burada Ydeney , deneysel TL 1sima egrisindeki verileri; Ysit, fit edilmis egrideki verileri;

A ise fit edilmis egrinin altinda kalan alan degerini gostermektedir.

—0— Fitted.Curve
1th-Peak
2th-Peak
3th-Peak
4th-Peak
Sth-Peak
6th-Feak
Background

OTOR, FOM=0 564%

TL siddeti (k.b.)

Sicaklik (°K)

Sekil 2.9 CaF2:Dy ornegine ait 1g1ma egrisinin ayrigtirma (CGCD) yontemi ile i¢ ige
gecmis piklerinin bilesenlerine ayristirilmasi islemi (Peng vd. 2021)
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2.6 Optik Uyarmah Liiminesans (OSL)

Optik uyarmali liiminesans (OSL), 1sinlanmis yari iletken ya da yalitkan bir malzemenin
1s18a maruz kalmasi sonucunda gézlemlenen liiminesans g¢esidine denir. OSL siddetinin
ornek tarafindan sogurulan radyasyon dozunun bir fonksiyonu olmasi nedeniyle OSL
olay1 radyasyon dozimetrisinde kullanilabilmektedir. OSL olayinda, malzemenin iyonize
radyasyonu sogurmasi sonucu elektron ve hol ciftleri olusur. Sonrasinda, olusan bu
elektron ve holler malzeme igerisinde daha onceden yer alan kusurlarda tuzaklanirlar.
Tuzaklanmis elektronlar, malzemenin 1gikla uyarilmasi sonucunda gelen enerjiyi sogurur
ve serbest kalarak iletim bandina gegisler gergeklesir. Daha sonra bu serbest elektronlar
taban durumuna donerken yeniden birlesme merkezlerinde hollerle birlesmesi sonucu
optik uyarmali liiminesans meydana getirirler. Burada olusan OSL sinyalinin siddeti
sogurulan radyasyon dozuyla orantilidir. Deneysel olarak bir OSL sinyali, malzemenin
cesitli dalga boylarinda 151k kaynaklariyla uyarildiktan sonra uyarim 1s1§indan farkli
spektral bolgelerde olusan liiminesans siddetinin dlgiilmesi sonucunda elde edilir. TL
sinyali, 1s1ma egrisinin farkl sicakliklarda elde edilen piklerinden tuzak yapilart hakkinda
bilgi verirken, OSL sinyali ise azalim egrisinin tuzak yapilar1 hakkinda bilgi vermeden
1s1ikla uyarilma siiresi boyunca tuzaklardan kurtulan elektron sayisinin giderek azalmasina
bagl liminesans siddetindeki degisimi ifade etmektedir. Bu nedenle OSL yontemi,
TL’den farkli olarak tuzak-yiik yapilar1 hakkinda bilgi vermez. Ancak OSL yonteminin
TL yontemine gore avantaji; malzemenin oda sicakliginda kullanilarak yiiksek
sicakliklara kadar 1sitilmadigi i¢in yapisal bozulma, hassasiyet ve liiminesans verimi gibi

ozelliklerinde ¢ok biiytik degisiklikler gozlenmemesidir.

OSL ile fotoliiminesans olay1 karistirilmamalidir. Fotoliiminesans olayinda malzeme 15131
sogurduktan sonra taban durumundaki elektron uyarilmis duruma gecer ve daha sonra
uyarilmis durumdan taban durumuna donerken fotonun dalga boyundan daha uzun bir
dalga boyunda liiminesans yaymimi gerceklesir. OSL sinyali, malzeme tarafindan
sogurulan iyonize radyasyon dozuyla orantilidir; ancak fotoliiminesans sinyali genelde
malzemenin maruz kaldig1 iyonize radyasyon dozuna bagl degildir (Better-Jensen 2000,
Better-Jensen vd. 2003).
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OSL yo6nteminde optik uyarim, sabit sicaklik ve dalgaboyu ile belirli uyarma siddetinde
gerceklestirilir. Farkli malzemeler i¢in uyarma islemi i¢in farkli dalga boylarinda (UV,
goriiniir ya da kizilotesi) 1siklar kullanilir. Ornegin, kuvars mineralini uyarmak igin 1s1k
kaynagi olarak 420-550 nm dalga boyu araliginda mavi LED (Light Emitting Diode)’ler
kullanilir. Genellikle bu sekilde mavi 151k ile uyarma yapilarak 6l¢iilen liiminesans, optik
uyarmali liminesans (OSL) olarak adlandirilir. Cogu feldspat ¢esidinin uyariminda ise
kizilotesi (infrared) bolgede 1s1k kaynagi olarak dalga boyu 800-900 nm araligina sahip
halojen lambalar kullanilir. Bu sekilde kizil6tesi bolgede uyarim yapilarak olgiilen
liminesans ¢esidine de kizilotesi uyarmali liminesans (IRSL) denir. Farkli uyarma
karakteristigine sahip malzemelerde ise malzemenin hangi uyarma tiiriine uygun oldugu
yapilacak aragtirmalar sonucunda belirlenerek OSL ¢aligmalarinda uygulanir. Farkli 151k
kaynaklar1 kullanilarak uygulanan uyarma islemleri sonucunda elde edilen liiminesans,
uygun filtreler yardimiyla fotogogaltici tiip tizerinden kaydedilir. Malzemeden
yayinlanan liiminesansin enerjisi uyarmada kullanilan 15181n dalga boyu ile ters orantili

oldugu i¢in olusacak liiminesans 1s1ma uygun filtreler kullanilarak olgiiliir (Aitken 1998).

OSL olgtimlerinde farkli uyarim modlar1 mevcuttur. Bu sekilde incelenen malzemeler
farkli uyarim modlar ile uyarilabilmektedir. Sekil 2.10°da malzemelerin farkli uyarim
modlariyla uyarilmasi sonucunda elde edilen OSL egrileri gosterilmektedir. Bu uyarim

modlar {i¢ ana gruba ayrilir:

a) Sirekli dalga OSL (CW-OSL) yontemi: Isik siddeti, malzemenin uyarim siiresi
boyunca sabit tutulur.

b) Lineer modiilasyon OSL (LM-OSL) yontemi: Isik siddeti, malzemenin uyarim siiresi
boyunca lineer olarak arttirilir.

¢) Pulslu OSL (P-OSL) yontemi: Uyarim 1s1g1, malzemenin uyarim siiresi boyunca pulslar

halinde gonderilir ve bu pulslar arasinda OSL 6lg¢iiliir.
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Sekil 2.10 Farkli uyarim modlari ile elde edilen OSL egrileri (Better-Jensen vd. 2003)

2.6.1 OSL’nin genellestirilmis matematiksel modeli

OSL modeli, radyasyona maruz kalan bir tuzak ve bir hol merkezi igerdigi varsayilan
malzemenin 1sikla uyarilmasi islemi igin gelistirilen denklemler ile ifade edilmektedir.
Malzeme 1s1kla uyarildiktan sonra tuzaklanmis elektronlarin serbest hale gegerek yeniden
birlesme merkezlerinde tuzaklanmis hollerle birlesmesi sonucu liiminesans olayi
gerceklesir. Uyarma siiresi boyunca tuzaklanan elektron konsantrasyonu giderek
azalacagindan OSL sinyali de azalmaktadir. Buradan yola ¢ikilarak gelistirilen OSL
modelinde TL kinetiginde oldugu gibi tuzaklanma ve yeniden birlesmede sadece
elektronlar kullanilir. Biitiin gecislerin iletim bandi1 vasitasiyla gergekleserek yeniden
birlesme merkezinde sonuglandig1 varsayilir. Tuzaklanmis bir elektronun sabit bir 1s1kla
uyarilmasi ile elektronun tuzaktan birim zamanda kurtulma olasiligi p terimi (optik

uyarimda olasilik fonksiyonu), @ ve oterimlerinin ¢arpimi ile verilir (Esitlik 2.14).

p(Eo) = o(Eo) (2.14)

Burada @, gelen foton akis1 (foton/cm?s); o, fotoiyonizasyon tesir kesiti (cm?) ve Eo,

tuzaktan elektronun ayrilmasi igin gerekli optik uyarimin esik enerjisidir (eV).

Optik uyarimda tuzaklart bosaltmak i¢in sabit dalga boyu ve uyarma siddeti kullanilirsa
CW-OSL azalim egrisi, sabit dalga boyunda uyarim siddeti zamanla lineer olarak arttirilir
(Esitlik 2.15) ise LM-OSL egrisi elde edilmektedir (Better-Jensen vd. 2003).

D) = Do + Pt (2.15)
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OSL siddeti, termoliiminesans silirecinde oldugu gibi bir tuzak bir yeniden birlesme
merkezi modeline gore yar1 denge yaklagimi yapilir ve tekrar tuzaklanma olasiligi ihmal

edilirse:

dm dn

Ios, = Pl [ (2.16)

olarak elde edilir. Esitlik (2.16)’nin integrali alinirsa:

t
lopso=ngpe P = Iye ™ (2.17)

seklinde ¢6ziim elde edilir. Burada lo, t = 0 anindaki (baslangigtaki) OSL siddeti; zq iSe
CW-OSL azalim sabitidir. Bu sekilde birinci mertebeden kinetik model ile malzemeye
sabit uyarimli 1g1k siddeti uygulandiginda OSL siddetinin iistel (eksponansiyel)
azalacagin1 gostermektedir. Boylece tuzaklar bosaltilirken tiim tuzaklarda elektron
kalmadiginda OSL siddeti de sifirlanacaktir (Better-Jensen vd. 2003).

Esitlik (2.17) ifadesi, tekrar tuzaklanma olasiligi ihmal edildigi i¢in kisith bir durumu
ifade etmektedir. Bu nedenle (Chen ve McKeever 1997) tarafindan CW-OSL azalim
egrileri, tekrar tuzaklanma olasiligmin 6nemli oldugu durumda analize eklenmesi

gerektigini Esitlik (2.18)’de elde edilen OSL siddeti ile gostermistir.
lIps, =np —nAp(N —n) (2.18)

N >>n,ve R=A/An>> n/(N — n) durumu altinda ikinci mertebe kinetik fonksiyonu:

2 d
losy = % = —d—TZ (2.19)

elde edilir. Esitlik (2.19)’un integrali alindiktan sonra ¢éziim:

Iosy, = Io (1 - nopt)_z (2.20)

NR

2 b
olarak elde edilir. Burada I, = %’dir. Daha genel durumlar i¢in I, = % alinirsa
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genel mertebeden OSL siddeti, Esitlik (2.21) ile tanimlanir.

b

t\1-b
Ios, = Io (1 - nlgi )1 ’ (2.21)

Chen ve Leung (2003) tarafindan bu durum daha detayli olarak inceledikten sonra OSL
azalim egrilerinin basit bir tistel azalimi olmadig1 ve onun yerine uzatilmis tistel ifadesini

kullanarak Esitlik (2.22) ile en iyi sekilde fit edildigini géstermislerdir.

(&)’

los, = Iy e ‘% (2.22)
Burada g, 0 ile 1 arasinda bir deger almaktadir.

2.7 Liiminesans Dozimetreler (TLD ve OSLD)

Radyasyon dozimetrisi, bir malzeme veya cihaz araciligiyla radyasyon dozunun tespitini
ve Ol¢limiinii igeren bir arastirma alanidir. Bu alanda kullanilan radyasyon dozimetreleri:
aktif ve pasif dozimetreler olarak iki ana kategoriye ayrilir. Aktif dozimetrelerde,
radyasyon dozunu ger¢ek zamanl olarak 6l¢gmek icin bir malzeme ve elektronik devre
kullanilir. Boylece dozun siirekli takip edilmesine olanak saglar. Buna karsilik pasif
dozimetrelerde; radyasyon dozu ger¢cek zamanli olarak degil, daha sonra yapilan bazi
islemler sonucunda belirlenir. Bu dozimetreler, sogurulan radyasyon dozu ve ge¢cmisi
hakkinda bilgi saglamak i¢in kullanilir. Kiigiik boyutlarda ve ucuz olmalarinin yani sira
pasif dozimetrelerin bulunduklari yerde herhangi bir elektronik gii¢ kaynagina ihtiyag
duymadan ve yiiksek dozlarda da kullanilabilmesi gibi farkli pek ¢ok avantaji vardir
(Ahmed 2007).

TLD ve OSLD malzemelerini i¢eren liiminesans dozimetri sistemleri pasif dozimetreler
kategorisinde incelenmektedir. Liiminesansin go6zlenmesinde kullanilan cihazlar,
geg¢misten giliniimiize kadar ilerleyen siiregte bir¢ok asamadan gecerek ¢ok hassas
Olgtimlerin yapilabildigi sistemlere entegre olmustur; fakat bu hizli ilerleme, yeni

liminesans dozimetre malzemelerinin gelistirilmesinde saglanamamustir.
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Liiminesans malzemeler iizerine yapilan aragtirmalar Boyle’un ¢alismalarini yayinladigi
tarihten giiniimiize kadar artarak devam etmektedir. Literatiirde arkeoloji, jeoloji, tip,
biyoloji, organik kimya ve katihal fizigi gibi farkli disiplinlerde uygulama alani1 bulan
cesitli bircok liiminesans malzemesi ile ilgili ¢alismalar mevcuttur; ancak bu
malzemelerin ¢ogu ozellikle kisisel ve gevresel dozimetrik uygulamalar i¢in uygun

bulunmamistir (Murthy 2014).

Iyi bir liminesans dozimetre malzemesinin dzellikleri:

e Aday dozimetre malzemesi 150-180 °C'nin iizerinde dogal TL (NTL) piki veren
basit 1s51ma egrisi sergilemelidir; yani sicaklik, laboratuvarda yapay i1sinlamanin
neden oldugu kararsiz TL sinyallerinin sicakligindan yeterince yiiksek bir sicaklik
araliginda olmalidir. Bu sayede bu iki sinyal belirgin olarak ayristirilabilmelidir
(Kiyak vd. 2010).

e Kararlh bir TL tuzagi olmadig1 durumda, kararsiz TL pikleri (oda sicakligi ile
150 °C arasindaki sicaklik bolgesi ig¢indeki pikler) (Polymeris ve Kitis 2019)
olduke¢a yiiksek bir hassasiyetin izlenmesini saglanirsa, dnceden birikmis doza
dayali olarak kullanilabilir (6n-doz etkisi) (Bailiff 1994).

e Sifirlama kosulu, kolay ve hizli tekrar kullanim siirecini 6nermektedir.

e Lineerlik gibi uygun doz cevap 6zelliklerine (ilgilenilen doz bdlgesinde), dedekte
edilebilir en diisiik doz limitine ve doyum noktasina sahip olmalidir (McKeever
vd. 1995).

e Yiiksek radyasyon verimi ile liminesans yaymimi yapmalidir.

e Sogurulan enerjiyi uzun siireli depolama 6zelligine sahip olmalidir.

e Ortam kosullarinda (sicaklik, nem, basing vb.) kararli olmalidir.

e Zehirli (toksik) olmamalidir.

e Tekrar kullanilabilir 6zelliklere sahip olmalidir. Bu sayede tek bir temsili 6rnek
ile 6lgtimler alinabilir.

e Termal soniimlenme (quenching) ve anormal soniimlenme (fading) etkileri
olmamalidir.

e Saglik fizigi uygulamalarinda doku esdegeri (Zetf =7,42) olmalidir.
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Gecmiste ve giincel yapilan aragtirmalar sonucunda yukarida belirtilen kriterlerin cogunu
kargilayan bir malzeme bulmak olduk¢a zordur. Halen gilinlimiizde en sik kullanilan
termoliiminesans malzemesi olan Lityum Floriir (LiF) ilk defa 1953 yilinda Wisconsin
Universitesinde (ABD) Farrington Daniels ve arastirma grubu tarafindan &nerilmistir.
LiF’iin TLD malzemesi olarak tercih edilme sebebi yapi igerisindeki Mg ve Ti’nin
varligindan kaynaklanan kompleks kusurlardir. Yapilan ¢aligmalar sonucunda 1963
yilinda Harshaw Chemical Company LiF malzemesini TLD-100 olarak adlandirarak
patentini almistir (Murthy 2014). LiF:Mg,Ti (TLD-100) dozimetreleri medikal fizik
uygulamalarinda ve personel dozimetri alaninda yaygin olarak kullanilan dozimetredir.
LiF malzemesine katkilandirilan farkli elementlerle olusturulan dozimetre olan
LiF:Mg,Cu,P malzemesi de TL dozimetrisi olarak kabul edilmektedir. Yiiksek hassasiyeti
nedeniyle LiF:MCP pnGy’ den kGy’ e genis bir doz aralifinda dl¢lim yapilabilmektedir.
LiF:Mg,Cu,Si dozimetresi 300 °C’ye kadar 1sitildiginda TL hassasiyetinde herhangi bir
kaylp ya da 1sima egrisi yapisinda herhangi bir degisiklik gozlenmedigi ve bu
dozimetrelerin LiF:Mg,Ti (TLD-100) dozimetrelerden ¢ok daha hassas oldugu rapor
edilmistir (Omanwar vd. 2013). Ancak TLD-100"in kompleks TL 1g1ma egrisi (Sadek vd.
2016), OSL sinyalinin olmamasi ve belirli sicakliklarda tavlama sonrasi anormal davranig

sergilemesi (Kitis ve Otto 2000) gibi bazi istenmeyen 6zellikleri nedeniyle:

a) Kisisel dozimetre uygulamalarinda Al203:C (Akselrod vd. 2006, Polymeris vd.
2010), ya da BeO (Aslar vd. 2017a, b, Aslar vd. 2019),

b) Cevresel dozimetre uygulamalarinda ise CaF2 (Chougaonkar ve Bhatt 2004,
Polymeris vd. 2006, Karsu Asal vd. 2018) ya da lityum tetraborat (Annalakshmi
vd. 2011, Celik vd. 2017, Ozdemir vd. 2019) gibi alternatif dozimetreler de
kullanilmaya baslamistir. Biitiin bu bahsedilen dozimetreler, yogun TL ve OSL

sinyalleri vermektedir.

Bilinen dogal ve sentetik termoliiminesans malzemeleri arasinda CaF2’lin 6nemli bir yeri
vardir. CaF2’lin en 6nemli 6zelligi yiiksek ltiminesans (hem TL hem de OSL) hassasiyeti
gostermesidir. Bunun yani sira en diisiik dedekte edilebilir doz limiti (LDDL) nedeniyle
oldukca diisiik ¢evresel dozlarin 6l¢iimiinde OSL’nin kullanilabilir oldugu sonucuna

varilmistir (Polymeris vd. 2006). Karsu Asal vd. (2018) CaF2:Dy (TLD-200) kullanarak
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isinlama sicakligma (oda sicakligi-270 °C) bagh olarak termoliiminesans cevabi
calismiglardir. Yiiksek sicakliktaki daha kararli piklerin aktivasyon enerjilerinin hem
1sinlama hem de 1smnlama sonrast tavlama sicakliklarina bagli oldugu sonucuna

varmiglardir.

Liiminesans dozimetresi olarak berilyum oksit (BeO) kisisel, medikal ve cevresel
dozimetri alanlarda kullanilmaktadir. Etkin atom numarasinin dokunun etkin atom
numarasina (Zess = 7,35-7,65) ya da suyun etkin atom numarasina (Zefr = 7,51) yakin
olmast BeO’ e avantaj saglamaktadir (Aslar vd. 2017a, b, Aslar vd. 2019). Al>0z:C,
iyonlastirict radyasyona karsi yiiksek hassasiyeti nedeniyle tercih edilmektedir. Diger
dozimetrelere kiyasla hem TL hem de OSL egrileri daha sadedir. A1203:C’nin yiiksek
optik hassasiyeti nedeni ile ¢ogunlukla OSL dozimetresi olarak kullanilir (Polymeris vd.
2010). Al203:C’nin OSL sinyalinin, 1 Gy gama dozlarinin saptanmasinda termal olarak
kararl1 ve tekrarlanabilir oldugu gosterilmistir. Bu malzemenin bir diger avantaji da hem
doz hiz1 hem de toplam doz 6lgiilebilmesidir (Akselrod vd. 2006). Ancak, yogun termal
soniimlenme etkisi, hem BeO (Aslar vd. 2017a, b) hem de Al,O3:C (Dallas vd. 2008a, b)

dozimetrelerinin uygulamalarinda dezavantaj olusturur.

Boratlar etkin atom numarasi, lineer doz cevabi, hassasiyeti ve kolay tiretim yontemleri
nedeniyle radyasyon dozimetrisinde siklikla kullanilmaktadir. Borat bilesikleri, infra-red
(IR) dalga boyundan goriiniir ve UV dalga boylarina kadar genis bir spektral cevap
araligina sahiptir (iflazoglu vd. 2019). Liiminesans uygulamalarinda en ¢ok kullanilan
dozimetri malzemeleri: lityum tetraborat, lityum triborat ve magnezyum tetraborattir.
Dokulardaki sogurulan dozun tahmin edilmesinde termoliiminesans dozimetrelerin doku
esdegeri olmasi istenilen bir 6zelliktir. Lityum borat bazli TL dozimetrelerin etkin atom
numarasi 7,3 olup, dokunun etkin atom numarasina en yakin olanidir. Bu sebeple kisisel
dozimetrelerde en c¢ok tercih edilen dozimetrelerden biri lityum borat bazl
dozimetrelerdir. Diislik 1s1ma hassasiyete sahip katkilandirilmamis bu malzemelerin
hassasiyeti aliiminyum, bakir, giimiis, fosfor, magnezyum, gadolinyum gibi katkilarin tek
basina ya da birlikte (co-doped) kullanilmasi ile artirilabilir (Depci vd. 2008, Kafadar vd.
2009, Annalakshmi vd. 2011, Celik vd. 2017, Ozdemir vd. 2019). Bu sayede malzeme

cok 1iyi liiminesans Ozelliklerine sahip olur. Depci vd. (2008) %5 aliiminyum
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katkilandirmanin lityum triboratin hassasiyetini 240 kat arttirdigini, Celik vd. (2017)
%0,08 bakir ve %0,04 giimiisii birlikte katkilandirmanin lityum tetraboratin hassasiyetini

40 kat arttirdigini rapor etmislerdir.

Magnezyum boratin liiminesans 6zellikleri, Tm ve Dy gibi nadir toprak elementleriyle
katkilandirma ile gelistirilebilir. Bu dozimetreler o6zellikle foton, beta ve ndtron
dozimetrisinde kullanilmaktadir. Etkin atom numaras1 8,4 olan magnezyum tetraborat
(MgB4O7: Dy) genelde medikal dozimetre malzemesi olarak kullanilmaktadir (iflazoglu
vd. 2019). Kitis vd. (2016) ve Pagonis vd. (2019), disprosyum ve sodyum birlikte
katkilandirilan magnezyum tetraboratta TL’deki tekrar birlesmenin (recombination)
tiinelleme araciligiyla meydana geldigini kanitlamislardir. Bu nedenle, yogun termal
olmayan s6ntimiin (athermal fading) varligindan dolay1 dozimetrik uygulamalar igin bu

malzemenin uygun bir malzeme olmadigi sonucuna varilmistir.

Bu ti¢ TL/OSL dozimetre grubunun yani sira, literatiirde kolemanit ve tileksit gibi diger
bor bazli malzemelerin liiminesans Ozelliklerini inceleyen ¢ok az sayida makale
bulunmaktadir. Tez kapsaminda, yukarida bahsedilen borat bazli dozimetrelerden farkl
olarak, katkilandirma yapilmamis 6zel bir bor iirlinliniin dozimetre malzemesi olarak

kullanilmasi 6nerilmektedir.

2.8 Liiminesans Dozimetri (TLD ve OSLD) Uygulamalar:

Uygulama alanina 6zgii dozimetre se¢cimi dnemlidir. Bu nedenle liiminesans dozimetri
sistemleriyle ilgili gegmisten giinlimiize yapilan arastirmalar sonucu elde edilen veriler
dogrultusunda hangi malzemenin hangi uygulamalara uygun oldugu belirlenmektedir.
Giincel aragtirmalar yeni ve yliksek performansli dozimetrelerin iiretilmesi ilizerine
yogunlagmistir.  Yapilan bu ¢aligmalar sonucunda en iyi sonucu veren TLD ve OSLD
malzemeler: kisisel, Klinik, ¢cevresel ya da yiiksek doz gibi bir¢ok uygulama alaninda
farkl fiziksel formlarda (toz, ¢ip, pelet, cubuk vb.) yaygin olarak kullanilmaktadir. Bu
ana uygulama alanlarinda calisilan iyonize radyasyon g¢esitleri ve doz araliklar

degiskenlik gdsterebilmektedir.
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Sekil 2.11 (a)’da gosterilen ideal liiminesans malzemeler, belirlenirken bazi temel
ozelliklere sahip olmasma ve kullanildigi uygulama alaninin doz araliginda yiiksek
oranda lineer bir doz cevap egrisi elde edilmesine gore degerlendirilir. Bundan dolay1
liiminesans (TL ve OSL) tekniginin kisisel, ¢cevresel ve retrospektif gibi farkli dozimetri
alanlarinda uygulanabilir olmasi i¢in genellikle bu temel kosullart yerine getirmesi

gerekir (McKeever vd. 1995).

Kisisel dozimetri; niikleer reaktor, hastanelerdeki radyoterapi ve radyoloji ya da niikleer
atik gibi radyasyon alanlarmda gorevli personellerin rutin faaliyetlerin yiiriitilmesi
sirasinda maruz kaldiklar1 radyasyon dozunun olgiilmesini temel almaktadir. Buradaki
amag her bir personelin maruz kaldigi radyasyon dozunu, uluslararasi kuruluslar (IAEA,
ICRP, EURATOM vb.) temel alinarak 6nceden belirlenmis ve izin verilen maksimum
limitlerin altinda tutmaya ¢alismaktir. Bu alanlarda ilgilenilen doz aralig1 ~10° Sy ile
10 Sv arasinda (dozun belirsizligi + %10-20 araliginda olmali) degismektedir. Kisisel
dozimetri; uzuv, tiim viicut ve doku (deri) dozimetresi alt kategorilerinde incelenmektedir

(Sekil 2.11). Bu sekilde maruz kalinan esdeger dozlar hesaplanarak degerlendirilir.

(®)

(© (@

Sekil 2.11 a) Farkl1 fiziksel formlarda (toz, ¢ip ve pelet) liiminesans malzemeler ve kisisel
b) goz (lens) c) yiiziik d) kart tipi liiminesans dozimetreler (Konopka vd. 2017)
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Klinik dozimetri, teshis ve tedavi uygulamalarinda hastanin viicudunun tizerine kiiglik
boyuttaki liminesans materyalleri yerlestirilerek maruz kaldiklar1 iyonize radyasyon
dozu hesabinin yapilmasi amaciyla kullanilmaktadir. Uygulamalardan sonra dozimetri
malzemesi hastadan alinarak 6l¢timler yapilir. Elde edilen doz, doku esdegeridir. Boylece
saglik fizikgileri tarafindan kritik i¢ organlara ulasan gercek doz degerleri hesaplanarak
tedavi planlamasi yapilir. Klinik dozimetri, tanisal (diagnostik) radyoloji ve radyoterapi
(1s1n tedavisi) olarak iki alt kategoride incelenmektedir. Bu uygulamalarda x-1sinlari,
gama 1sinlari, elektronlar, agir yiikli parcaciklar ve notronlar gibi farkli enerji
seviyelerinde iyonize radyasyon cesitleri ile ¢alisiimaktadir. Bu nedenle ilgilenilen doz
aralig1 radyoloji uygulamalar1 icin 10° Gy ile 102 Gy arasinda iken radyoterapi
uygulamalarinda maksimum 20 Gy’e kadardir (radyoterapi doz hata orani + %3’ten az
olmali). Kullanilan dozimetre malzemelerinin bu araliklarda yiiksek hassasiyette ve lineer

doz cevap egrilerine sahip olmasi1 gerekmektedir.

Cevresel dozimetri, karasal ve uzaysal olarak iki alt kategoriye ayrilir. Karasal kategorisi,
tarihlendirme (jeolojik ve arkeolojik) ve retrospektif (geriye doniik) dozimetre
calismalarina dayanir. Retrospektif dozimetre, niikleer enerji endiistrisinin gelismesiyle
beraber artan ¢evresel radyasyon dozunun diizenli olarak Slgiilmesine katki saglamay1
amag¢ edinmistir. Ozellikle niikleer santral kazalar1 ve radyoaktif atiklar gibi ¢evresel
zararlar olusturabilen durumlar bu alandaki ¢aligmalar1 6nemli hale getirmistir. Bu
nedenle niikleer santrallerin bulundugu bolgelerde radyoaktivite seviyesinin belirlenmesi
i¢in kullanilmaktadir. Bu alanda kullanilan dozimetreler, kisisel dozimetrelerden daha
diisiik doz seviyelerinde (esdeger doz genellikle 102 mSv civarindadir) ve uzun siireli
okumalarda yiiksek hassasiyette oldugundan farkli performans kriterlerine sahip olmasi
gerekir. Tarihlendirme ise yer kabugunda belli oranda bulunan kuvars ve feldspat gibi
dogal minerallerin liminesans ozellikleri kullanilarak yapilir. Tarihlendirilmek istenen
ornekte bulunan bu dogal minerallerin ¢evresel radyasyondan kaynakli sogurdugu toplam
doz (6rnegin son 1sitildig1 ya da giin 1s181na son maruz kaldigi zamana gore) ve yillik doz
miktart 6lgtimleri {izerinden yapilan hesaplamalar ile jeolojik ve arkeolojik yas tayinleri
gergeklestirilir. Diger bir alt kategori olan uzay dozimetrisinde ise son yillarda
gerceklesen uzay yolculuklarinin artmasi nedeniyle bu alandaki ¢aligsmalar1 arttirmastir.

Uzay yolculuklar1 boyunca astronotlar ve uzay mekiginin elektronik donanimi gibi hassas
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bilesenleri gilines riizgarlarindan gelen agir yiikli parcaciklara ve yiiksek enerjili
fotonlardan olusan kozmik radyasyona maruz kalmasi ciddi riskler olusturmaktadir. Bu
nedenle liiminesans dozimetreler, son yillarda uzay uguslarinda maruz kalinan esdeger

dozun hesaplanabilmesi igin de kullanilmaktadir.

Liiminesans malzemelerin kullanildig1 diger bir ana uygulama alan1 ise yliksek radyasyon
dozu (10? Gy ile 10° Gy arasinda) oSlgiimleridir. Yiiksek doz uygulamalari; niikleer
santrallerdeki i¢ yapilar, materyal testleri ve gida sterilizasyon alt kategorilerinde
incelenmektedir. Bu alanlarda kullanilan liiminesans malzemelerinin sahip olmasi
gereken dozimetrik Ozellikler karmasik yapidadir; ¢iinkii bu malzemelerin diger
uygulama alanlarinda kullanilan malzemelerden daha yiiksek dozlarda doygunluga
ulastig1 goriilmektedir. Bu nedenle okumalarda kararli (yiiksek sicakliklardaki) pikler
kullanilmaktadir. Ayrica bazi arastirmalar, malzemenin okuma Oncesi yiiksek dozlara
maruz kalmasi (radyasyon hasari) sonucu doz hassasiyetinin azalarak da bu 6zelligin

kullanilabilecegini 6ngormiistiir (McKeever vd. 1995).

2.9 Bor Nitriir (BN) Malzemelerin Yapis1 ve Dozimetrik Ozellikleri ile ilgili

Cahsmalar

Bor nitriir (BN), bor ve azot elementlerinin olusturdugu dogada bulunmayan bir bilesiktir.
Bor nitriiriin  kristal yapist karbonunkine benzer. Farkli kristal yapilarda elde
edilebilmekle beraber endiistriyel bor firiinleri olarak kullanilan 6nemli iki formu:

hegzagonal ve kiibik bor nitriirdiir.

Hegzagonal bor nitriir (h-BN), en ¢ok kullanilan bor nitriir tiirtidiir. Kristal yapisi,
yumusaklik, tabakali olmasi ve kayganlik ozellikleri nedeniyle h-BN grafite benzer.
Bundan dolay1 beyaz grafit olarak da adlandirilir. Yaglayici 6zelligini ¢ok iyi oldugu i¢in
mekanik aksamlarda, seramik ve cam endiistrisinde, kozmetik sanayiinde, kesici ve
agindirict uglarin tiretiminde kullanilir. Ayrica hegzagonal bor nitriir tozu; farkli birgok
malzemeye katki maddesi olarak ilave edilerek, ileri teknoloji uygulamalarinda kullanilan

bu malzemelerin mekanik 6zelliklerinin gii¢clendirilmesini saglar.
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h-BN iiretim yontemleri su sekildedir: bor oksit, karbon tarafindan indirgenmekte ve
aciga c¢ikan bor ile azotun hemen reaksiyona girmesi sonucu olusmaktadir. Diger

yontemde ise 900 °C’de s1v1 haldeki B2Os i¢inden NH3 gaz1 gecirilmesi ile elde edilir.

B20O3 + 3C + N2 — 2BN + 3CO
B,Os + 2NH3 — 2BN +3H20

h-BN’iin baz1 fiziksel 6zellikleri: yogunlugu, 2,2 C“#; sertligi, Mohs’a gore 1-2; ergime

noktasi, ~ 3000 °C; yumusak ve yaglayicidir.

Kiibik bor nitriir (c-BN) ise kristal yapisi ve diger 6zellikleri yoniinden elmasa benzer.
Bu nedenle inorganik elmas olarak da adlandirilir. Saf c-BN renksiz, iyi bir elektrik
yalitkanidir ve elmasin ardindan bilinen en yiiksek sertlik degerine sahip malzemedir.
Elmastan farkli olarak c-BN, yiiksek 1s1l direng 6zelligine sahip olmasinin yaninda ¢ok
yiiksek sicakliklara dayaniklidir. Mekanik etkilere karsi dayanimi yiliksek olmasi
nedeniyle asindirici malzeme olarak, kesme aletlerinde, celik gibi sertlestirilmis
malzemelerin islenmesinde, kuru yaglayici ya da yaglama yagi katkisi olarak, kozmetik

ve seramik sanayiinde kullanilir.

c-BN iiretim yontemi su sekildedir: hegzagonal bor nitriiriin yiiksek sicaklik (1400 °C -
1700 °C) ve basing (60000 atm) altinda 1sitilmast ile elde edilir.

h-BN — c-BN

c-BN’iin baz1 fiziksel ozellikleri: yogunlugu, 3,5 C‘#; sertligi, Mohs’a gore 9,5; ergime

noktasi, 2973 °C; sert ve asindiricidir.

Farkli kristal yapilardaki h-BN ve c-BN (Sekil 2.12); kimyasal olarak kararli, termal (1s1l)
olarak iletken, elektriksel olarak yalitkan, yiiksek sicakliklarda (yaklasik 3000 °C’ ye
kadar) kullanilabilme, oksidasyona ve korozyona karsi direngli Ozelliklere sahip
bilesiklerdir. Bu 0zellikleri nedeniyle; yiiksek sicaklik metaliirji uygulamalarinda,

elektrik-elektronik endiistrisinde, seramik-kompozit malzemelerin yapiminda ve kimya
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endiistrisinde farkli uygulamalarda kullanilmaktadirlar. Hizla gelisen ve yayginlasan ileri
teknoloji uygulamalar1 nedeniyle yeni kullanim alanlari bulmaya yonelik c¢aligmalar
devam etmektedir (Roskill 2010, Yiinlii 2016).

@ (b)

Sekil 2.12 a) Hegzagonal bor nitriir (h-BN) ve b) kiibik bor nitriir (c-BN)’iin kristal
yapilart (Fiume vd. 2015)

Bor nitriir (BN) oOrneklerinin olasi bir tuzaklanmis yilik dozimetresi olarak

degerlendirilebilecek 6zellikleri:

c-BN 6,36 eV, h-BN ise 5,96 eV enerji band araligina sahip olan malzemelerdir

(Evans vd. 2008).

e BN’nin etkin atom numarasi (Zeff) 6,3 olarak hesaplanmistir (Singh ve Badiger
2016).

e BN malzemeler hem mekanik islemlere kolay tabi tutulabilir hem de kolayca

katkilandirilabilir (Manfredotti vd. 2004).

e Bor ve azot zehirli (toksik) maddeler degildir.

Literatiirde bor nitriiriin dozimetrik 6zellikleri ile ilgili sinirli sayida ¢alisma yapilmigtir.
Bor nitriiriin termoliiminesans ozellikleri literatiirde ilk defa 1970 yilinda Bose ve
Henisch tarafindan ¢alisilmistir. Sicak preslenmis hegzagonal bor nitriir tozlar1 kullanilan
arastirmada %58 silika igeren bor nitriir i¢in elde edilen TL 1s1ma egrisinde 425 K ile
543 K'de iki pik gozlenmistir. Ayrica giigliit UV uyarimi sonrast oda sicakliginda birkag

dakika fosforesans gozlenmistir (Bose ve Henisch 1970).
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Lubyanskii vd. (1972) arastirmalarinda h-BN’nin  dozimetrik  6zelliklerini
incelemislerdir. Yapilan ¢aligmada 6rnekler oda sicakliginda gama ve termal ndtronlarla
1sinlandiktan sonra elde edilen TL bulgular1 incelenmistir. Bu ¢alismada farkli
sicakliklarda fading calismasi da yapilmistir. Hegzagonal bor nitriiriin TL ve buna ek
olarak EPR calismalar1 1972 ve 1975 yillarinda Katzir vd. tarafindan yapilmistir. EPR ve
termoliiminesans Ol¢iimleri arasinda bir korelasyon elde edilmistir. Bir ve ii¢ borlu
merkezlerin iki farkl tipte tuzaga neden oldugu tespit edilmistir. Bir tane eslesmemis
elektronun bir 1*B ¢ekirdegi ile etkilesime girdiginde dort ¢izgili EPR spektrumu verdigi
gosterilmis ve bu merkezler bir borlu merkezler olarak ifade edilmistir. Diger bir tipin ise
eslesmemis elektronun ii¢ esdeger !B cekirdegi ile etkilesiminden dolay1 10 ¢izgili EPR
spektrumu verdigi gosterilmis ve bu merkezler li¢ borlu merkezler olarak ifade edilmistir.
Ornekler 1sitildifi zaman elektronlar dnce bir borlu merkezlerdeki sonra ii¢ borlu
merkezlerdeki tuzaklardan kagtig1 ve 1s1ma egrisi verirken ayn1 anda da EPR sinyalinin
diismesine sebep oldugu belirtilmistir (Katzir vd. 1972, 1975). Hegzagonal bor nitriiriin;
UV 15181, X-151nlar1 veya gama 1sinlarina maruz kalmasi sonucunda bir borlu ve ii¢ borlu
merkezlerinin olusmasinin saglanabildigi gosterilmistir ve EPR spektrumunun siddetinin,
uygulanan 1simnlama dozu ile arttigi gozlemlenmistir (Geist 1977, Toledo vd. 2018).
Korsaks (2012) yaptig1 ¢alismada farkli yapilardaki hegzagonal bor nitriir malzemelerin
liminesans Gzelliklerini incelemistir. Bu g¢alismada makro (h-BN) ve nano boyutta
(BNNTS) bor nitriir tozlarinin karakterizasyon islemleri yapilmistir. Karakterizasyonun
ardindan farkli yapilardaki bor nitriir malzemelerin liminesans 6zelliklerine incelenmis
ve UV 1silama sonucu uygun optik cam filtreler kullanilarak TL 1s1ma egrileri (325 nm
ve 375 nm dalga boylarma karsilik gelen) elde edilmistir. Isima egrilerinde 80 °C
civarinda bir s1g tuzak ve 360 ile 520 °C’lerde de derin tuzaklar gdzlemlenmistir.
Weinstein vd. (2013) h-BN toz 6rneginin UV 1sinlama sonrasi spektral ve karakteristik
TL 6zelliklerini incelemislerdir. Ornegin 2 K/s 1sitma hizi ile oda sicakligindan 773 K’ e
kadar 1sitilmasiyla elde edilen TL 1s1ma egrisinde Tmax = 380, 500 ve 600 K’ de ii¢ TL
piki gozlenmistir. Deneysel TL 1sima egrisi, genel mertebeden kinetik ve tuzak
parametreleri analiz edilerek bir borlu ve ii¢ borlu merkezlerle iligkileri gosterilmistir.
Daha sonra yapilan farkli ¢alismalarda mikro ve nano boyutlarda bor nitriir tozlarinin
potansiyel UV radyasyon dozimetresi olarak kullanilabilirligi incelenmistir. UV ile

1sinlanan h-BN orneklerinin, doza bagl TL dzellikleri karakterize edilmis ve farkli dalga
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boylarindaki TL 1smma egrileri incelenerek ayristirilmistir. Elde edilen bulgularda
h-BN’lin farkli sicakliklarda karakteristik TL pikleri gozlenmis ve tuzak parametreleri ile
aktivasyon enerjileri {izerine ¢alismalar yapilmistir. Calisilan UV doz araliginda mikro
boyuttaki h-BN’iin TL cevabinin lineer davranis gosterdigi bulunmustur. Elde edilen
sonuglar dogrultusunda dondr - akseptdr yeniden birlesme mekanizmasinin 1B, On ve Cy
merkezlerinde elektron ve hole tuzaklarmin olustugu belirlenmistir (Vokhmintsev vd.
2014, 2016, 2019, Spiridonov vd. 2018). Hegzagonal bor nitriiriin Berzina vd. 2016
tarafindan oda sicakliginda gergeklestirilen OSL ¢alismasinda, h-BN 260 nm mavi 1s18a
maruz birakildiktan sonra darbeli (pulsed) kirmizi 1s1kla ¢ok kisa zamanda (nanosaniye
mertebesinde) uyarilarak liiminesans sinyali Olc¢lilmiistir ve OSL yOnteminin
uygulanmasinin tuzaklanmis elektronlar i¢in yeniden birlesme siireglerini olusturdugunu
gostermistir. Elde edilen sonuglar OSL’nin karmasik bir spektrum olusturdugu ve bu

spektrumun ana pikinin mavi 151k spektral bolgesini kapsadig1 goriilmiistiir.

Kiibik bor nitriir (c-BN)’{in liiminesans 6zellikleriyle ilgili literatiirde Halperin ve Katzir
(1975) tarafindan yapilan ilk kapsamli ¢aligmada TL 6lgtimleri 77 K ile 450 K araliginda
incelenmistir. Daha yiiksek sicakliklarda O0rnek tutucunun kristalden daha fazla 11k
yaydig1 gézlemlenmistir. UV uyarimi sonrasi 140, 220, 290 ve 360 K’de ¢oziimlenmemis
TL pikleri gézlenmistir. Bu piklerin kararsiz olmasi nedeniyle arasgtirmanin zor oldugu
sonucuna varmislardir. Piklerin aktivasyon enerjileri initial rise yontemiyle 0,15-0,4 eV
araliginda bulunmugstur. Yayimlanan 15181n dalga boyu kararsizdir ama kullanilan farkl
filtreler ile dalga boyunun 9000 A° iizerinde ¢ogunlukla kirmizi 151k bolgesinde oldugu
gozlenmistir. Ornek X-1sinlart ile uyarildiginda elde edilen TL 1sima egrisinin ise en
kararli piki 150 K’de ve yaymmlanan 1s18in dalga boyu 2500-4000 A° araliginda
cogunlukla UV boélgesinde gézlemlemislerdir. Trinkler vd. (2004) kare seklinde tiretilen
c-BN seramiklerin (4x4x0,5 mm?®) TL 6zelliklerini incelemislerdir. Calismada UV ve beta
kaynagi (*°S/°°Y) ile 1s1nlanan drneklerin 700 °C sicakliga kadar 1sitilarak elde edilen TL
1s1ma egrilerinde gozlenen pikleri, mavi ve UV filtreler kullanilarak karsilagtirmislardir.
Ayrica UV ile 1sinlama sonrast fading calismasi yaparak piklerdeki degisimi
gozlemlemislerdir. Manfredotti vd. (2004), farkli katkilar (precursors) ile kiibik bor
niitriir numuneleri hazirlamiglardir. Magnezyum katkilandirma ile siyah, kalsiyum

katkilandirma ile amber renkli numuneler elde etmislerdir. Siyah renkli numuneler,
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yiiksek dozlarda bile belirli bir TL sinyali vermemis, amber renkli numuneler ise genis
ve tekrarlanabilir TL sinyalleri vermistir. Bu calismada, TL 1sima egrilerinin tuzak
enerjileri ve frekans faktorii gibi parametrelerin detayli bir analizi yapilmistir. Ca katkili
kiibik bor nitriiriin doz yanitinin kararli ve tekrar edilebilir olmasindan dolay1 dozimetre
olarak 1-10 Gy araliginda kullanilabilecegini belirtmislerdir. Nistor vd. (2019) oda
sicakliginda °Y kaynagi kullanilarak 1 MeV enerjili elektronlarla 1sinlanan amber renkli
toz formda c-BN’iin 50-500 °C araliginda TL spektrumlarinin yogun ve tekrarlanabilir
oldugunu gozlemlemislerdir. TL 1s1ma egrilerinin seklinin 1sinlama dozuna bagh
olmadigini ve 62 Gy’e kadar lineer doz cevap egrisi verdigini gostermislerdir. Bundan
dolay1 da bu malzemenin yiiksek radyasyon direnci oldugunu bulmuslar ve c-BN’nin
potansiyel bir dozimetre malzemesi olabilecegini sOylemislerdir. c-BN’nin TL 1s1ma
egrisinin i¢ ige gecmis en az dort pikten olustugu, bunun bir¢ok tuzak merkezinin varligini
gosterdigini ve belirli safsizliklardan kaynaklanabilecegini belirtmislerdir. Kiibik bor
nitriiriin kristal yapi analizleri Solozhenko vd. (1990) tarafindan calisilmistir. Farkli
gelistirme sistemleri ile elde edilen i¢ farkli kiibik bor nitriiriin, yapilarindaki
safsizliklarin orani tespit edilmis ve paramanyetik merkezlerinin farkli oldugu ifade
edilmistir. Diger bir ¢alismada da farkli kiibik bor nitriir 6rneklerinin EPR spektrumlarini
incelemis ve koyu kahverengi olan bor niitriir 6rneginin Karakteristik bir spektrum
verdigini, ancak sar1 ya da amber renkli kiibik bor nitriirlerde bu spektrumun
gozlenmedigini belirtmislerdir. Koyu renk ile iligkilendirilen belirli paramanyetik
merkezlerin (D1 ve D2) varligi sonucunda bu spektrumlarin elde edildigi sonucuna
vartlmustir (Nistor vd. 2000). Zhang ve Chen (1992) kiibik bor nitriiriin kusur ve
mikroyapi analizlerini, EPR ve Raman spektrumlarini inceleyerek gerceklestirmistir.
EPR sinyalinin asili duran (dandling) azot bagindan kaynaklandigini belirtmistir. Azarko
vd. (2013) ise EPR karakteristiklerinin c-BN sentezine, nétron ve elektron ile 1ginlama
kosullarina ve tavlama sicakligina baglh oldugunu ifade etmislerdir. Isinlama sonrasinda
da bor iceren kusurlarin olusum stirecinin devam ettigini, bor kusurlarinda oldugu gibi

azot kusurlarinda da benzer EPR sinyallerinin olustugunu gozlemlemislerdir.
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1 Materyal

3.1.1 Bor nitriir (BN)

Tez caligmas1 kapsaminda hegzagonal ve kiibik kristal yapilarindaki bor nitriir 6rnekleri
(h-BN ve ¢-BN) kullanilmistir. Bu 6rnekler iki farkli firmadan (h-BN; BORTEK Bor
Teknolojileri ve Mekatronik San. Tic. A.S., Eskisehir ve c¢c-BN; Elements Six
Technologies Ltd., Giiney Afrika) temin edilmistir. Her iki malzeme de toz formdadir.
Sekil 3.1’de gosterilen hegzagonal bor nitriir (h-BN) ve kiibik bor nitriir (c-BN)

malzemelerin genel 6zellikleri Boliim 2.9°da verilmistir.

Sekil 3.1 Ornek karuseline yerlestirilmis toz formda h-BN (1. ile 27. yuvalar arasinda) ve
c-BN (28. ile 33. yuvalar arasinda) malzemeler

3.1.2 Kullamilan cihazlar

3.1.2.1 TL/OSL okuyucu

TL ve OSL 6lgiimleri i¢in Ankara Universitesi Niikleer Bilimler Enstitiisii Retrospektif
Dozimetri Laboratuvari’nda bulunan Rise TL/OSL DA-20 okuyucu sistemi
kullanilmistir. Bu sistem; jeolojik ve arkeolojik tarihlendirme, radyasyondan korunma,
adli dozimetri, kaza dozimetrisi ve liiminesans arastirmalari gibi uygulamalarda dogal ve

yapay malzemelerdeki radyasyon dozlarini belirlemek i¢in kullanilmaktadir.
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Sekil 3.2’de gosterilen sistemi olusturan iki ayri tinite bulunmaktadir. Bunlar okuyucu ve
kontrol {initeleridir. Okuyucu iinitesi; 6rneklerin yerlestirildigi, optik ya da termal olarak
uyarildigi, dedekte edildigi ve radyasyon kaynagi ile 1sinlandigi tinitedir. Kontrol {initesi
ise sistemin elektronik kontrol kismini olusturur. Programlar ile okuyucu arasinda koprii
gorevi goriir ve ornekler i¢in hazirlanan Sl¢lim parametrelerinin uygulanmasini saglar.
Ayrica yiiksek voltajin uygulanmasi, vakum ortaminin saglanmasi, 6rnek tasiyicinin

acilmasi ve kapanmasi da kontrol iinitesi tarafindan yapilmaktadir.

Sekil 3.2 Rise TL/OSL DA-20 okuyucu sistemi

Sekil 3.3’de sematik olarak gosterilen Rise TL/OSL DA-20 otomatik okuyucu ile hem
TL hem de OSL olciimleri yapilabildigi gibi optik ve termal uyarimlarin birlikte
kullanildig dl¢iimleri de yapmak miimkiindiir. Olgiime hazir 6rnekler 9,7 mm ¢apindaki
alliminyum/paslanmaz celik diskler ya da kaplar (plansetler) {izerine konulduktan sonra
48 drnek kapasiteli karuselin yuvalarma yerlestirilmektedir. Orneklerin 1sinlanmast igin
sistemde dahili bir 1s1nlama tinitesi bulunmaktadir. Bu iinitede silindirik 6zel bir kursun
zirh icerisinde *°Sr/*°Y beta kaynag: (yar1 dmrii 30 y1l, baslangic aktivitesi 1,48 GBq ve
maksimum enerjisi 2,27 MeV) vardir. Kaynagin kuartzdaki doz hiz1 yaklasik 0,115
Gy/s’dir. TL dlgiimlerinde 6rnekler oda sicakligindan 700 °C’ye kadar (1sitma hizi; 0,1-
10 K/s araliginda) 1sitilabilir. 200 °C’nin iizerindeki sicakliklarda azot gazi kullanilarak,

1sitma sisteminin oksidasyondan korunmasi ve hizli sogutma islemi saglanmaktadir.
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OSL odlgtiimlerinde ise siirekli dalga (CW-OSL) ve lineer modiilasyon (LM-OSL) uyarim
modlar1 kullanilir. Optik uyarim kaynagi olarak mavi LED’ler (dalga boyu 470 nm ve
toplam giicii 50 mW/cm?) ve kizilétesi LED’ler (dalga boyu 870 nm ve toplam giicii
145 mW/cm?) bulunmaktadir.

Uyarma 1s18min siddeti, ornekler uyarildiktan sonra olusan liminesans siddetinden
yaklasik 10'® kat daha biiyiik oldugundan yayilan liiminesans siddetinin 6lciilebilmesi
icin uygun optik filtreler kullanilarak uyarma 1s18inin PMT’ye ulagmasi 6nlenmektedir.
Bu TL/OSL okuyucu sisteminde ti¢ farkli filtre kullanilmaktadir. Bunlar Hoya U-340
(7,5 mm kalinhiginda ve @ = 45 mm), Schott BG39 (2 mm kalinliginda ve @ = 45 mm)
ve Corning 7-59 (4 mm kalinliginda ve @ = 45 mm)’dur. Yayilan liiminesans son olarak
maksimum dedeksiyon verimi 200-400 nm dalga boyu araliginda bialkali EMI 9235QB
fotogogaltict tiip (PMT) tarafindan dedekte edilir. Elde edilen veriler kontrol iinitesi
lizerinden bilgisayara aktarilir. Sequence Editor ve Analyst gibi programlar kullanilarak
Risg TL/OSL DA-20 okuyucu sisteminin bilgisayar {izerinden kontrolii ve elde edilen

verilerin goriintiilenmesi saglanmaktadir (Sahiner 2015, Anonymous 2021).

Degistirilebilir

radyasyon kaynagi Fotogogaltici tip

/

Dedeksiyon
filtresi

Isitica plaka ve
kaldirma
mekanizmasi

Ornek kab1 (planset)

Ornek karuseli

Sekil 3.3 Rise TL/OSL DA-20 okuyucusunun sematik gosterimi (Anonymous 2021)
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3.1.2.2 TLD okuyucu

Séniim (fading) olgiimleri igin Ankara Universitesi Fizik Miihendisligi Liiminesans
Tarihlendirme Arastirma Laboratuvarinda bulunan Harshaw 3500 TLD okuyucu sistemi
kullanilmstir. Sekil 3.4°de gosterilen TLD okuyucu sisteminde 6rnekler (¢ip, cubuk, toz,
pelet vb.), paslanmaz ¢elik plansetin bulundugu boélmeye yerlestirilmektedir. Tek 6rnek
kapasiteli bu bolmede orneklerin 1sitilmasi (1sitma hizi, 1-50 °C/s araliginda; maksimum
calisma sicakligi: 600 °C) sonrasinda agiga ¢ikan 151k fotogogaltict tiip tarafindan akim
degerine doniistiirilerek 6rnegin sogurdugu doz bilgisi elde edilmektedir. Soniim
Olgtimlerinde Schott UG-11 (I mm kalinhiginda ve @ = 50 mm) optik filtresi
kullanilmigtir. Elde edilen verilerin  kaydedilerek analizinin yapilmasi, 6l¢iim
parametrelerinin girilmesi ve okuyucu sisteminin bilgisayar iizerinden kontrolii
WINREMS programi kullanilarak saglanmaktadir (Anonymous 2016, Aslar 2020).

Sekil 3.4 Harshaw 3500 TLD okuyucu
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3.1.2.3 Isinlama iinitesi

Séniim (fading) calismalarinda 1silamalar i¢in Ankara Universitesi Fizik Miihendisligi
Liiminesans Tarihlendirme Arastirma Laboratuvarinda bulunan Elsec 9010 okuma
sisteminin 1sinlama {initesi kullanilmigtir. Elsec 9010 sistemi, bilgisayar programi ile
kontrol edilebilen OSL okuma {initesi ve harici 1sinlama iinitesinden olugmaktadir.
Isinlama tinitesinde acilip kapatilmasi bilgisayar programiyla otomatik kontrol edilen
0Sr/Y beta kaynagi (aliiminyum iizerindeki doz hiz1 0,025 Gy/s) kullanilmaktadir.
Olgiime hazir malzemeler 6rnek tepsisinin uygun bdlmelerine (10 mm capli ve 0,5 mm
kalinlikta 64 disk kapasitesine sahip) konularak 1s1nlama tinitesinin altina gelecek sekilde
yerlestirilir (Sekil 3.5). Bilgisayar programi kullanilarak belirlenen dozlarin sisteme
girilmesi sonrasinda 1sinlama baslatilmaktadir. Program ile kontrol edilen 6rnek tepsisi
X-y diizleminde hareket ederek bolmelerin *°Sr/*°Y beta kaynaginin altinda konumlandirir

ve malzemelerin belirlenen dozlarda 1sinlamalari saglanir (Atlthan 2008).

Sekil 3.5 Elsec 9010 1s1lama tinitesi
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3.1.2.4 Taramah elektron mikroskobu (SEM)

SEM ol¢iimleri icin Ankara Universitesi Niikleer Bilimler Enstitiisii Elektron
Mikroskobu Laboratuvari’nda bulunan Sekil 3.6’da gosterilen Zeiss Evo 40 SEM sistemi
kullanilmistir. SEM kullanilarak; belli ¢ap (9-15 mm arasinda) ve kalinliga (0,1-30 mm
arasinda) sahip kati ya da toz iletken 6rnekler, kaplama yapilmis yalitkan 6rnekler, ince
filmler, polimerler ve biyolojik drnekler incelenmektedir. Yiiksek vakum ortamina zarar
vermeleri nedeniyle 6rneklerin yapisinda sivi bulundurmasi durumunda Kritik nokta
kurutucusu ile yapilarinda bulunan sivi uzaklastirilarak incelenebilmektedir. SEM’de,
yiiksek enerjili elektronlarin (kaynak, tungsten filament; gerilim, 500 VV-30 kV araliginda)
numunedeki atomlarla etkilesmesi sonucu olusan elektron ve foton sinyalleri kullanilir.
Dedektor (SE, BSE, EDX ve VPSE) tarafindan farkli agilarda sagilan elektronlar dedekte
edildikten sonra olusan sinyaller toplanir ve SEM yazilimi ile islenerek 6rnegin goriintiisii
elde edilir. Malzeme yiizeyinin topografik goriintiisiinii olusturmak i¢in uyarilan numune
atomlarmim yaydigt ikincil elektronlardan faydalanilir. Numuneden geri sagilan
elektronlardan faydalanilarak ise malzemenin atom numarasina ve kontrasta bagli atomik
kompozisyon yapist analiz edilir ve SEM sistemindeki enerji dagilimi spektrometresi
(EDS) dedektorii kullanilarak bu nitel ve nicel analizler (noktasal, ¢izgisel ya da bolgesel)
ile numunenin igerisinde bulunan elementlerin dagilim haritalamasi yapilmaktadir

(http://emb.ankara.edu.tr/sem, 2021).

Sekil 3.6 Zeiss Evo 40 SEM sistemi
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3.1.2.5 X-sinlar: difraksiyonu (XRD) spektroskopisi

XRD spektroskopi: malzeme bilimi, metalurji, jeoloji, arkeoloji, fizik, kimya, biyoloji,
mineraloji, kalite kontrol ve ar-ge gibi ¢ok genis bir uygulama alanina sahiptir. XRD’nin
calisma prensibi Bragg kanunu ile agiklanmaktadir. XRD spektroskopisinde; numuneye
gelen x-1s1inin dalga boyu ile belirli diizlemlerden yansiyan 1sinin agisi (20) kullanilarak,
malzemenin kristal yap1 6zelliklerine gére mineral tanimlamasi yapilabilir ya da malzeme
icerisindeki safsizliklarin tespit edilmesinde kullanilabilir. XRD 6l¢iimleri i¢in ODTU
Metalurji  ve Malzeme Miihendisligi Bolimii’'nde X-lslart  Difraksiyonu
Laboratuvari’'nda bulunan Sekil 3.7°de gosterilen Rigaku D/Max 2200 PC XRD
spektrometre sistemi kullanilmistir. X-1511 kaynagi olarak Cu Ko, (A = 1,5406 A, 40 kV,
30 mA) ile numuneler uygun boyutlarda olacak sekilde sistemde belirlenen tarama
araliginda analiz edilmektedir. Elde edilen XRD verileri, spektroskopi sistemindeki
yazilim programi iizerinden pdf kart numaralarina sahip maddeler ile karsilastirilarak

numunelerin mineral igerigi belirlenir (Cakmak 2010, Anonymous 2018).

Sekil 3.7 Rigaku D/Max 2200 PC XRD spektrometre sistemi
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3.1.2.6 EPR spektroskopisi

Elektromanyetik radyasyonun madde ile etkilesmesi sonucunda, ¢esitli spektroskopik
yontemlerle maddenin yapis1 hakkinda 6nemli bilgiler elde edilebilir. EPR spektrometresi
ile paramanyetik oOzellik gosteren, elektriksel iletkenligi minimum, nemli 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. Rezonans olayinda, atomik veya
molekiiler durumlar arasindaki enerji farkliligi (4E), gelen fotonun enerjisine (hv) esit
oldugu durumda bir sogurma gergeklesir. Statik bir manyetik alanda elektron spinlerinin
ya da c¢iftlenmemis elektronlarin enerji sogurmalar1 sonucunda enerji seviyeleri
arasindaki elektronik gegisler ile bir EPR spektrumu gézlenir. EPR spektrometresinde
alinacak olgtimler rezonans kosulunu saglayacak sekilde (AE = hv = gugBo) olmalidir.
Buradaki esitlikte Planck sabiti (h), g faktorii (g) ve Bohr manyetonu (ug) sabit
oldugundan; rezonans kosulu manyetik alan (Bo) ya da mikrodalga frekansinin (v)
degismesiyle saglanir. Uygulamada mikrodalga frekansinin hassas bir sekilde degismesi
manyetik alanin degismesine gore daha zor oldugundan genellikle EPR sistemlerinde
frekans sabit tutulur ve manyetik alan degistirilir. Disaridan verilen mikrodalga frekansi
sabit tutularak ve manyetik alan siddeti degistirilerek 6rnegin g faktoriine baglhh EPR
spektrumu elde edilir. Buradaki g faktoriiniin degeri, elektron ve molekiil arasindaki
dogal baglarin kimyasal bilgisi ile molekiiliin elektronik yapisini igermesi nedeniyle
molekiiliin parmak izi olarak kullanilabilir. EPR 6lgiimleri i¢in Ankara Universitesi
Niikleer Bilimler Enstitiisii Elektron Paramanyetik Rezonans Laboratuvari’nda bulunan
Bruker EMX plus X-band EPR spektrometre sistemi kullanilmistir. Bruker EMX plus
X-band (dalga boyu, ~3 cm; frekans, 9,8 GHz) spektrometre sistemi; gii¢ kaynagi,
mikrodalga kaynagi ve dedektoriin bulundugu mikrodalga kopriisii, magnetler ve 6rnegin
koyuldugu kavite ana bilesenlerinden olusmaktadir (Sekil 3.8a). Orneklerden elde edilen
zayif sinyaller kavitede yiikseltilir. Sistemde sinyallerin islendigi ve elektronik kontroliin
yapildig1 konsol iinitesi bulunmaktadir. Ornekler, kuvars tiiplerde (i¢ ¢ap1 3 mm) Kavite
igine (Sekil 3.8b) yerlestirilerek oda sicakliginda 6l¢iim alinmistir. Sistemin bilgisayar
tizerinden kontrolii ve elde edilen verilerin analizi WIN-EPR Acquisition programu ile
saglanmaktadir (Weber vd. 1998, Kaya-Keles 2020).
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Mikrodalga Giic
| kopriisit kaynagi

Sekil 3.8 a) Bruker EMX plus X-band EPR spektrometre sistemi ve bilesenleri, b) kavite

3.2 Yontem

3.2.1 Bor nitriir malzemelerin yapisal karakterizasyonu

Tez ¢alismasi kapsaminda kullanilan h-BN ve c-BN 6rneklerinin yapisal karakterizasyon
analizlerinde EPR, SEM ve XRD yontemleri kullanilmistir.

EPR yonteminde; dogal ve %Sr/*°Y beta kaynagi kullanilarak 200 Gy ile 1sinlanmis h-BN
(m = ~5,5 mg) ve c-BN (m = ~40 mg) orneklerinin, kuvars tiiplerde (i¢ ¢apt 3 mm)
Cizelge 3.1’de gosterilen 6l¢iim parametreleri kullanilarak oda sicakliginda analizleri
yapilmigtir. Kuvars tiiplerin farkli agilarinda yapilan taramalar {i¢ kez tekrar edilerek
ortalamasi alindiktan sonra drneklerin genis ve dar EPR spektrumlari elde edilmistir. Elde
edilen analizlerden sonra h-BN ve c-BN &rneklerinin WIN-EPR Acquisition programi

araciligi ile EPR spektrumlari tizerinden g degerleri belirlenmistir.

Cizelge 3.1 EPR sisteminde kullanilan 6l¢iim parametreleri

h-BN c-BN
Mikrodalga giicii (mW) 2 2
Modiilasyon genligi (mT) 0,2 0,1
Modiilasyon frekansi (kHz) 100 100
Tarama zaman (s) 81,92 40,96
Tarama sayisi 1 1
Doniisiim zaman sabiti (ms) 80 40
Ornekleme sayisi 1024 1024
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SEM yonteminde; ¢alisma mesafesi (WD) h-BN i¢in 8 mm ve ¢-BN igin 12mm, 20 kV
gerilimde tungsten filament kaynak ve EDX dedektorii ile farkli biiyiitme oranlar
kullanilarak malzeme yiizeylerinin topografik gortintiileri ve h-BN ve c-BN 6rneklerinin

igerdigi elementlerin dagilimi (EDX) belirlenmistir.

XRD yénteminde, X-151m kaynagi olarak dalga boyu 1,5418 A olan Cu Ko kullanilarak
h-BN ve c-BN 6rneklerinin analizi yapilmis ve kristal yap1 6zelliklerine gére XRD pikleri

siddet degerleri ve konumlarina gore karsilastirma yapilarak incelenmistir.

3.2.2 Bor nitriir malzemelerin liiminesans ozelliklerinin incelenmesi

Rise TL/OSL okuyucu sistemindeki Hoya U-340 optik filtresi kullanilarak yapilan TL ve
OSL ol¢timlerinde; c-BN 6rnegi igin tek tablet yontemi, h-BN 6rnegi iginse ¢oklu tablet
yontemi kullanilarak 6rnekler hazirlanmistir. TL ve OSL o6lgiimlerinde her bir tablet
h-BN orneginden 4,3 mg (£%S5) ve ¢c-BN 6rneginden 29,5 mg (+%35) olacak sekilde
hazirlanmig ve karusel lizerine yerlestirilmistir. h-BN ve c-BN 6rnekleri, 1sinlanmadan
once TL olglimleri i¢in 500 °C’ ye kadar (8 = 2 °C/s) isitilmistir; BSL Slgtimleri igin
stirekli dalga (CW) modunda %70 giigteki mavi LED ile 100 s uyarilma islemine; IRSL
Olctimleri iginse siirekli dalga (CW) modunda %70 giicteki kizilotesi LED ile 100 s

uyarilma islemine tabi tutularak tuzaklardaki elektronlar bosaltilmistir.

TL 6l¢iimlerinde bor nitriir drnekleri doz hiz1 115 mGy/s olan *°Sr/*°Y beta kaynag: ile
isinlanmistir ve radyasyon doz cevabi, minimum dedekte edilebilen doz (MDD),
tekrarlanabilirlik ve soniim (fading) ozellikleri incelenmis; Kesikli 1s1ma egrisi ve
ayristirma teknigi kullanilarak da tuzak parametreleri aragtirilmistir. Ayrica aym
radyasyon dozu ile isinlanan h-BN ve c-BN o6rneklerinin TL 1sima egrilerinin sekli
Hoya U-340 ve Schott UG-11 kullanilarak incelenmis ve farkli gegirgenlige sahip optik
filtreler ile gozlenen TL tepelerinin siddetindeki degisim karsilastirilmistir. BSL
dlciimlerinde %°Sr/*°Y beta kaynag: ile 1sinlanan h-BN ve ¢-BN 6rneklerinin radyasyon
doz cevabi, minimum dedekte edilebilen doz (MDD) ve tekrarlanabilirlik 6zellikleri
aragtirtlmistir. Bunlara ek olarak bor nitriir 6rneklerinin BSL ve IRSL ile elde edilen

azalim egrileri Karsilastirilmis ve OSL sonrast TL (RTL) 1s1ma egrileri incelenmistir.
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Bor nitriir 6rneklerinin TL sinyallerindeki soniim (fading) calismasi i¢in c¢oklu tablet
hazirlama yontemiyle ¢alisilmistir. Her bir tablette h-BN i¢in 1 mg (+%5) ve c-BN i¢in
5 mg (£%5) 6rnek miktart kullanilmigtir. Isinlamalar Elsec 9010 1sinlama iinitesinde doz
hizi 25 mGy/s olan °Sr/*Y beta kaynagi kullanilarak yapilmistir. TL &lgiimleri
Schott UG-11 optik filtresi kullanilarak Harshaw 3500 TLD okuyucuda
gerceklestirilmistir. 10 Gy 1sinlanan 6rnekler 6l¢iilecegi zamana kadar karanlik ortamda

bekletilmistir.

Her iki 6rnegin de 200 °C’nin altindaki s1g tuzaklarinin bulundugu bdlge, diisiik sicaklik
bolgesi (1. bolge); 200 °C’nin iistiindeki kararli tuzaklarinin bulundugu bolge ise yiiksek

sicaklik bolgesi (2. bolge) olarak adlandirilmig ve ayri ayr1 incelenmistir.

Bir liiminesans malzemenin radyasyon doz cevabi davranisinin incelendigi ¢alismalarda,
belirli bir radyasyon dozunun asilmasindan sonra artan doza karsilik elde edilen sinyal
siddetleri de artmaya baslar. Bu artis malzemedeki tuzaklarin doldugunu gosteren
doygunluk seviyesine kadar devam eder. Dozimetri ¢alismalarinda bu bolge énemlidir;
¢linkii doz cevap egrisinin bu bolgesinden lineer aralik belirlenerek dedekte edilebilen
doz degeri (MDD) hesaplanabilmektedir. Halperin ve Chen (1966)’e gore doz bagimlilig
Esitlik 3.1 ile tanimlanabilir.

Imax NOCDk (3 1)

Burada a, orantililik katsayist; k, egrinin dogrusalligini gosteren bir sabittir. D radyasyon
dozunun bir fonksiyonu olarak maksimum siddet (Imax) l0g-log eksende ¢izildiginde, bu
denklem k egimine sahip bir ¢izgi vermektedir. MDD degeri ile doygunluk seviyesi
arasindaki bolgede k, malzemenin radyasyon dozu lineerlik 6zellikleri hakkinda bilgi
vermektedir. Bu bolgedeki k > 1, artist supralineer oldugunu; k < 1 ise doz cevap egrisinin
davraniginin sublineer oldugunu gostermektedir. ideal durumda k = 1, malzemenin lineer
radyasyon doz cevabinin oldugunu gostermektedir. Dozimetri ¢aligmalarinda ideal durum
olan lineer bir radyasyon doz cevabi istenmektedir; ancak cogu dogal malzemenin doz

cevabinda lineerlikten farkli bulunmaktadir (Kaya-Keles 2020).
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1 Bor Nitriir Malzemelerin Yapisal Karakterizasyonu

4.1.1 X-Isilarn Difraksiyonu (XRD) spektroskopisi analizleri

Hegzagonal ve kiibik bor nitriir 6rneklerinin 2-80° tarama araliginda 0,02 artis ile elde
edilen XRD grafikleri Sekil 4.1 ve Sekil 4.2°de gosterilmektedir. Ana pik h-BN igin
27°de olup diger pikler sirastyla 41,5°, 44°, 50°, 55°, 59,5°, 71,5° ve 76°’de; c-BN i¢inse
ana pik 43°de olup diger pikler 51,5° ve 74°’de konumlanmustir. iki 6rneginde XRD
grafiklerinde gbzlenen piklerin hangi minerale ait oldugu pdf kartlari ile karsilastirma
yapilarak XRD analiz desenleri iizerinde gosterilmistir. Sekil 4.1°deki bor nitriir
orneginin 00-034-0421 ve 01-076-9893 numarali pdf kartlariyla eslestigi ve Ornegin
h-BN oldugu, Sekil 4.2’deki bor nitriir 6rneginin ise 00-035-1365 numarali pdf kartiyla
eslestigi ve ornegin c-BN oldugu goriilmistir. XRD analizleri; spektrumlarindan da
gorildigi tizere her iki ornegin, farkli kristal yapilarda ve piklerinin BN fazina ait
oldugunu gostermistir. Evans vd. (2008) tarafindan yapilan ¢alismada verilen h-BN ve
c-BN orneklerinin XRD analiz sonuglari incelenmis ve Sekil 4.1 ve Sekil 4.2 ile benzer

spektrumlar elde edildigi goriilmiistiir.
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Sekil 4.1 h-BN 6rneginin XRD analizi
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Sekil 4.2 c-BN 6rneginin XRD analizi

4.1.2 Taramah elektron mikroskobu (SEM) ve enerji yayilhmh X-1i51m (EDX)

analizleri

Bor nitriir 6rneklerinin SEM’de farkli biiyiitme oranlart kullanilarak elde edilen malzeme
yiizeylerinin topografik gortntileri ile EDX analizleri Sekil 4.3 ve Sekil 4.4’de
gosterilmektedir. Sekil 4.3’de h-BN 6rneginin, 20000x biiyiitmede elde edilen SEM
goriintiistiniin farkli kistmlarindan alinan parcacik boyutu ~250 nm - 5 pm araliginda ve
ylizeyinin tabakali bir yapiya sahip oldugu goriilmektedir. Sekil 4.4’de c-BN 6rneginin,
2000x biiyiitmede elde edilen SEM goriintiistiniin farkli kisimlarindan alinan pargacik
boyutu ~5-20 um araliginda ve yiizey pargacik dagilimimim homojen bir yapiya sahip
oldugu goriilmektedir. Sekil 4.5a ve Sekil 4.5b’de ise h-BN ve ¢c-BN 6rneklerinin EDX
spektrumlart gosterilmektedir. Noktasal analizler ile numunelerin igerisinde bulunan
elementlerin dagilimi1 incelendiginde, h-BN 6rneginin, agirlik¢a %85,11 N ve %14,89 B;
c-BN 0Orneginin ise agirlikca %83,57 N ve %16,43 B igerigine sahip olduklart

gorilmiistiir.
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Sekil 4.4 c-BN 6rneginin SEM goriintiisii
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Sekil 4.5 a) h-BN ve b) c-BN 6rneklerinin EDX analizleri
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4.1.3 Elektron paramanyetik rezonans (EPR) yontemi analizleri

Boliim 3.2.1°de verilen sartlarda Cizelge 3.1°deki parametreler kullanilarak yapilan
Ol¢timler sonucunda h-BN (~250 nm - 5 pum) ve ¢c-BN (~5-20 pum) orneklerinin oda
sicakliginda dogal ve °Sr/*°Y beta kaynagi ile 200 Gy 1sinlandiktan sonra elde edilen
EPR spektrumlart Sekil 4.6’da gosterilmektedir. Bu spektrumlar incelendiginde; h-BN
orneginde asir1 ince yapisi Ve ii¢ borlu merkezleri nedeniyle (Katzir vd. 1975) 10 tane
EPR ¢izgisi, c-BN o6rneginde ise asili duran azot bagi nedeniyle (Zhang ve Chen 1992)
siddetli bir EPR ¢izgisi goriilmiistiir. Buradaki merkezlerin radyasyon dozuna bagimlilig
oldugu i¢in h-BN ve c-BN spektrumlarinin siddeti, uygulanan radyasyon dozu ile
artmaktadir. On ¢alismalarda alinan o&lgiimlerde elde edilen EPR spektrumlarinin
merkezleri tizerinden g degerleri; Katzir vd. (1975), Solozhenko vd. (1990) ve Fanciulli
(1997) tarafindan yapilan ¢alismalarda da gozlendigi sekilde h-BN i¢in g = 2,0029 ve
c-BN i¢in g = 2,0049 olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.6 a) h-BN ve b) c-BN 6rneklerinin oda sicakligindaki EPR spektrumlari
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4.2 Bor Nitriir Malzemelerin TL Ozelliklerinin incelenmesi

Bor nitriir malzemelerin TL 6zellikleri incelenmeden 6nce h-BN ve c-BN ornekleri
Bolim 3.2.2°de belirtildigi gibi hazirlanarak 6lglime uygun hale getirilmislerdir. Her
6l¢timden 6nce dogal dozu okuma islemi i¢in 6rnekler 2 °C/s’lik 1sitma hizi ile 500 °C’ye

kadar 1sitilmigtir.

4.2.1 Farkl filtreler kullanilarak TL 1s1ma egrilerinin karsilastirilmasi

Ayni radyasyon dozu ile 1ginlanan bor nitriir 6rneklerin; farkli gegirgenlik spektrumlarina
sahip optik filtreler kullanilarak malzemelerden yayimlanan 118 dalga boylar1 ve TL
1stma egrilerinin sekli incelenerek gozlenen TL tepelerinin siddetindeki degisimler
karsilastirilmistir. Bor nitriir drnekler *°Sr/*°Y beta kaynagi ile ~10 Gy 1sinlandiktan sonra
Sekil 4.7°de farkli dalga boyu araliklarinda 151k gegirgenlikleri gosterilen filtreler (Hoya
U-340 ve UG-11) kullanilarak 2°C/s’lik 1sitma hiz1 ile 500 °C’ye kadar 1sitilarak TL 1g1ma
egrileri elde edilmistir. Orneklerin ~10 Gy doza karsilik ve dogal fon (background, BG)
1s1ma egrileri Sekil 4.8”de verilmistir. Elde edilen 1s1ma egrileri incelendiginde c-BN ve
h-BN orneklerinin, Hoya U-340’a gore Schott UG-11 optik filtresi ile alinan 6lgiimlerde
TL siddetinin daha yiiksek oldugu gériilmiistiir. Bunun nedeninin UG-11 optik filtresinin
hem daha genis gegirgenlik dalga boyu araliginda hem de bu araliktaki % gecirgenliginin

daha yiiksek olmasina ve kalinliginin daha az olmasina bagli oldugu diigiiniilmektedir.
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Sekil 4.7 Kullanilan filtrelerin: Schott UG-11 (Anonymous 2020) ve Hoya U-340 (A.U.
Fizik Miih. Bolimii Optik Arastirma Laboratuvari’ndaki UV-1800 model Shimadzu
marka cihaz ile elde edilmistir.) farkli dalga boyu araliklarinda gegirgenlik spektrumlari
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Sekil 4.8 ~10 Gy 1sinlanmig a) h-BN ve b) c-BN 6rneklerinin farkli filtreler (Hoya U-340
ve Schott UG-11) kullanilarak elde edilen TL 1s1ma egrileri

4.2.2 TL 1s1ma egrileri

Bor nitriir 6rneklerinin ilk olarak 2 °C/s’lik 1sitma hiz1 ile 500 °C’ye 1s1tilmas1 sonucunda
dogal, 25 Gy ve BG 1s1ma egrileri elde edilmistir (Sekil 4.9a ve Sekil 4.10a). Daha sonra
artan doza gore elde edilen TL 1s1ma egrileri Sekil 4.9b ve Sekil 4.10b’de goriilmektedir.
Her iki 6rneginde diisiik sicakliklarda sig tuzaklarinin ve yiiksek sicakliklarda kararli
tuzaklarmin oldugu goézlenmistir. TL 1s1ma egrileri incelendiginde h-BN’in ~150 °C ve
450 °C’de konumlanmis yiiksek siddette TL tepelerinden olustugu, en az bir derin
tuzaginin olabilecegi (Korsaks 2012); c-BN’in ise ~130 °C’de konumlanmig TL tepesi ve
2. bolgede diisiik tuzak konsantrasyonuna sahip i¢ i¢e ge¢mis TL tepelerinin varlig
gozlenmektedir. h-BN 6rneginin yiiksek sinyal siddeti fotogogaltic tiipii doyum sinirina
getirerek sayim almasmi engellemesi nedeniyle 500 °C’nin iizerindeki sicakliklara
cikilamamustir. Iki &rnegin 1smma egrilerinin sekilleri ve tepe noktalari, h-BN igin
Lubyanskii vd. (1972) ve Korsaks (2012) ’nin ¢alismalariyla; c-BN i¢inse Manfredotti vd.
(2004) ve Trinkler vd. (2004)’iin ¢aligmalar1 ile uyumludur.
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Sekil 4.10 c-BN 06rneginin; a) dogal, 25 Gy, background TL 1sima egrileri ve b) artan
doza karst TL 151ma egrilerinin degisimi

4.2.3 TL doz cevap egrileri

Dozimetrik malzemeler, artan doza karsilik elde edilen sinyal siddetlerine gore farkli
davranislar (sublineer, lineer ve supralineer) gostermektedirler. Iyi bir dozimetrik
malzemenin ilgilenilen doz bdlgesinde lineer davranis gostermesi gerekmektedir.
Bor nitriir orneklerinin radyasyon doz cevabinin belirlenmesi i¢in h-BN ve c-BN
ornekleri 2°Sr/*®Y beta kaynagi ile 0,2 Gy’den 100 Gy’e kadar isinlanmustir. Her
1sinlanma isleminden hemen sonra TL (Tmax = 500 °C ve B =2°C/s) 6l¢timleri yapilmistir.
Elde edilen 1.bolge, 2.bolge ve toplam alan siddetlerinden doz-cevap grafikleri
olusturulmustur. Buradan ¢ikan sonugclarla bor nitriir 6rneklerinin artan doz ile TL 1sima

egrileri arasindaki iliski incelenmistir. Her bir radyasyon dozuna karsilik elde edilen 1s1ma
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egrilerinin pik bolgelerine ve toplam alan degerlerine gore olusturulan doz cevap egrileri
Sekil 4.11°de verilmistir. Doz cevap egrilerinin lineer oldugu bolge kullanilarak
minimum olgiilebilen doz degerleri belirlenmistir. Sekil 4.11a’da h-BN 6rneginin ve Sekil
4.11b’de ise c-BN 6rneginin doz cevaplarinin lineer oldugu araliklar gosterilmektedir. TL
doz cevap egrilerinin bu araliklarindan Bolim 3.2.2°de tanimlanan Esitlik 3.1 ile
belirlenen k degerleri Cizelge 4.1’de gosterilmektedir. h-BN 6rneginde, 2. bolge ve
toplam alan i¢in 25 Gy’e kadar sinyal siddetinde doza bagh bir artis gozlenmedigi,
25 Gy’den sonra uygulanan radyasyon dozuyla siddetin artmaya basladigi gozlenmis ve
lineer egri bu doz degerinden sonra belirlenerek doz cevap egrisinin davranisinin
sublineer Ozellik gosterdigi; c-BN 6rneginde ise; i1sinlanan doz araliginda 1. bolge, 2.
bolge ve toplam alan incelendiginde lineer doz cevap davranist gosterdigi goriilmiistiir.
Ayrica her iki bor nitriir 6rnegi igin de isinlamalarda TL siddetinin doyuma ulastigi
bolgenin gozlenmesi i¢in daha yiiksek radyasyon dozlartyla isinlama yapmak

gerekmektedir.
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Sekil 4.11 a) h-BN ve b) c-BN 6rneklerinin artan doza karsi (0,2-100 Gy) TL siddetlerinin
farkli bolge ve toplam alan degerlerine gore doz cevap egrileri

Cizelge 4.1 Bor nitriir 6rneklerinin TL doz cevap egrilerinden elde edilen k degerleri

k degeri
h-BN c-BN
1. bolge 1,07 1,07
2. bolge 0,80 0,99
Toplam alan 0,81 1,07
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4.2.4 TL minimum o6l¢iilebilen doz (MDD) degerleri

Bor nitriir 6rneklerinin minimum 6l¢iilebilen doz (MDD) degerleri, Esitlik (4.1) ile
hesaplanmustir (Furetta vd. 2000).

MDD = (Bort + 20Bort) F (4.1)

Burada Bort, tez kapsaminda kullanilan h-BN ve ¢-BN orneklerine ait BG (dogal fon)
ortalamasini; ogort, dogal fonlarin ortalama standart sapma degerini ve F, TL Ol¢iim
sisteminin dozimetrik malzemenin lineer doz-cevap araligindan belirlenen kalibrasyon
faktoriinii gostermektedir (Yiksel 2018). Bor nitriir 6rneklerinin TL radyasyon doz
cevabi egrilerinden belirlenen lineer doz-cevap araliklarindan Esitlik (4.1) kullanilarak

hesaplanan MDD degerleri Cizelge 4.2°de gosterilmektedir.

Cizelge 4.2 Bor nitriir 6rneklerinin TL i¢in elde edilen MDD degerleri

F (kalibrasyon faktorii) MDD (Gy)
h-BN c-BN h-BN c-BN
1. bolge 1,21x107° 1,57x107 0,06+0,012  0,03+0,0015
2. bolge 2,87x1077 6,81x10* 1042 2+0,1
Toplamalan ~ 2,78x107 1,53x10° 1042 0,08+0,004

4.2.5 TL tekrarlanabilirlik dl¢iimleri

Bir liiminesans malzemenin ayni kosul ve parametreler kullanilarak art arda alman TL
Ol¢timleri sonucunda TL hassasiyetinin ayni kalmasi dolayisiyla tekrarlanabilir olmasi
gereklidir. Bu amacla h-BN ve ¢c-BN o6rneklerinin liminesans verimlerindeki degisimi
gozlemlemek igin tek tablet yontemi kullanilarak *°Sr/°Y beta kaynag ile 25 Gy
isinlandiktan hemen sonra 6rneklerin TL (Tmax = 500 °C ve f = 2 °C/s) olgtimleri
yapilmistir.  Ayni islem ayn1 Ornege 10 kez uygulanarak 1sima egrilerinin
tekrarlanabilirligi incelenmistir. Elde edilen TL siddetlerinin degerleri ilk 6l¢iimde elde

edilen TL siddetlerine gore normalize edilerek Sekil 4.12°de gosterilmistir.
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Elde edilen tekrarlanabilirlik sonug¢larina gére h-BN 6rneginde, 4. TL 6l¢iimiinden sonra
diisiik sicaklik bolgesindeki TL tepelerinin toplam siddetinin tekrarlanabilir oldugu ve
yuksek sicaklik bolgesinde yer alan TL tepesinin her 1sinlama ve i1sitma igleminin
ardindan hassasiyetinin arttig1 gézlenmistir. c-BN 6rneginde ise diisiik sicaklikta yer alan
(1. bolge) TL tepesi ve toplam alan incelendiginde tekrarlanabilir oldugu ve yiiksek

sicaklik bolgesinde (2. bolge) 1sitma ve 1sinlamanin TL hassasiyetine etkisi oldugu

gozlenmistir.
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Sekil 4.12 a) h-BN ve b) c-BN 6rneklerinin ilk siddete gére normalize edilmis farkli bolge
ve toplam alan degerlerinin TL tekrarlanabilirligi

4.2.6 Farkl 1sitma hizlar1 yontemi ile 151ma egrisinin incelenmesi

Farkli 1sitma hizinin TL 1s1ma egrilerine etkisini gozlemlemek i¢in h-BN ve c-BN
orneklerine *°Sr/*°Y beta kaynagi ile 25 Gy doz verildikten sonra 1, 2, 4, 6, 8, 10 °C/s
1sitma hizlarinda oda sicakligindan 500 °C’ye kadar 1sitma islemi uygulanmistir. Elde
edilen TL 1sima egrileri Sekil 4.13a ile Sekil 4.14a’da ve toplam alan TL siddet
degerlerinin degisimi Sekil 4.13b ile Sekil 4.14b’de gosterilmistir. TL dozimetrisinde,
1sitma hiz arttikga termal sonlimlenme nedeniyle 1s1ma egrisinin TL tepe sicakliklarinin
yiiksek sicakliklara kaymasi, toplam alan sabit kalirken maksimum TL siddetinin diigmesi
beklenen bir durumdur. h-BN ve c-BN 6rnekleri i¢in artan 1sitma hizina bagl olarak TL
1sima egrilerinde TL tepe sicakliklarmin yiiksek sicakliga kaydigi ve toplam alan
degerinin 1sitma hizinin artmasiyla azaldigi gézlenmistir. Bu da termal soniimlenme

olayinin varligin1 géstermektedir (Chen ve Pagonis 2011).
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Sekil 4.13 h-BN 6rneginin artan 1sitma hizlarma goére a) TL 1s1ma egrileri ve b) toplam
alan TL siddet degerlerinin degisimi
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Sekil 4.14 c-BN 6rneginin artan 1sitma hizlarina gére a) TL 1s1ma egrileri ve b) toplam
alan TL siddet degerlerinin degisimi

4.2.7 TL tuzak parametrelerinin incelenmesi

h-BN ve c-BN 6rneklerinin aktivasyon enerjileri (E), frekans faktorii (s) ve ortalama tuzak
omrii (7) gibi TL tuzak parametreleri kesikli 1s1ma egrisi (FGT) ve ayristirma yontemleri
kullanilarak arastirilmistir. FGT igin orneklere *°Sr/*°Y beta kaynagi ile 25 Gy doz
verildikten sonra 50 °C’den baglayarak 10 °C’lik sicaklik artiglariyla 500 °C’ye kadar
isitilmistir. Her bir 1sitma iglemi sonucu elde edilen TL siddetinin Bolim 2.5.3’de
anlatildig1 gibi Inl-1/KT grafigi ¢izilerek egrinin lineer oldugu bolgenin egimi araciliiyla
o sicakliktaki tuzaga ait aktivasyon enerjisi belirlenmistir. Sekil 4.15a ve Sekil 4.15b’de
h-BN ve c-BN o6rnekleri i¢in FGT ile elde edilen Tmax’a karsilik gelen plato bolgelerinin
aktivasyon enerjileri belirlenmistir.
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Ayristirma yonteminde ise Boliim 2.5.4°de belirtildigi gibi Kitis vd. (1998) tarafindan
gelistirilen program kullanilarak TL siddet ifadeleri fit edilerek piklerin ayristirma islemi
gergeklestirilmis ve kinetik parametre degerleri elde edilmistir. Ayristirma isleminde
Esitlik (2.12) ile verilen genel mertebe denklemi; b = 1,00000001 kullanilarak birinci
mertebeye indirgenerek kullanilmistir. Kesikli 1s1ma egrisi ve ayristirma yontemleri ile
elde edilen h-BN ve ¢-BN o6rneklerinin TL tuzak parametre degerleri Cizelge 4.3’de
gosterilmektedir. Elde edilen sonuglar iki 6rnegin de belirgin tuzak boélgeleri oldugunu
gostermektedir. h-BN ve ¢c-BN 6rneklerinin iki ayr1 plato bolgesinden olustugu, h-BN
Orneginin 1s1ma egrisi i¢ i¢e geemis piklerden olustugu igin plato bolgelerinin daha

karmasgik bir yapiya sahip oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 4.15 a) h-BN ve b) c-BN 6rneklerinin kesikli 1s1ma egrisi yontemi kullanilarak elde
edilen analiz sonuglar1 (Sekil tistiinde gosterilen platolar ayristirma islemi ve FGT ile elde
edilen TL tepelerinin aktivasyon enerjilerini gostermektedir.)

Cizelge 4.3 Bor nitriir 6rneklerinin kesikli 1g1ma egrisi yontemi (FGT) ve ayristirma

yontemi kullanilarak elde edilen kinetik parametre degerleri

Ornek Yontem Tmax (°C) E (eV) s (s1) T (5)
FGT 105417  0,44+0,01  5,25x10*  7,04x10?
c-BN FGT 370420 0,02+0,06  1,39x10%®  1,45x10°
Ayristirma 127+4 0,51+0,05  1,44x10° 2,75x10°
FGT 85+17 0,45£0,02  1,76x10°  3,12x10?
FGT 140+14 0,53+0,02  2,11x10° 6,17x10°
FGT 195+17  0,62+0,02  3,12x10°  1,48x10°
h-BN FGT 470420 1,36+0,01  9,60x10"  2,58x10'°
Ayristirma 75+2 0,41+0,01  4,76x10*  1,59x10?
Ayristirma 140+2 0,45£0,01  1,89x10* 2,89x10°
Ayristirma 19543 0,51+0,02  1,28x10*  3,11x10*
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4.2.8 Soniim (Fading) sonuclari

Dozimetrik malzemeler 1sinlandiktan sonra TL 6l¢iimiinden 6nce bulunduklar1 ortamda
151 ya da 151k gibi uyaricilara maruz kalabilirler. Bu nedenle 6zellikle s1g tuzaklardaki
elektronlar TL olglimiine kadar gegen siirede bekletildikleri ortamda tuzaklardan
kurtularak siddetin diigmesine sebep olmaktadir. Boliim 3.2.2°de belirtildigi gibi h-BN ve
¢-BN orneklerine *°Sr/*Y beta kaynagi ile 10 Gy doz verildikten sonra 6rnekler karanlik
odada farkl siirelerde (0, 15, 30, 60, 120, 1440, 10080, 20160, 40320 dak.) bekletilerek
TL oSlglimleri (Tmax = 500 °C ve B = 2 °C/s) Schott UG-11 optik filtresi kullanilarak
yapilmustir. Orneklerin 1s1ma egrilerinden elde edilen toplam alan, diisiik ve yiiksek
sicaklik piklerinin alanlarindan TL siddetleri elde edilmis ve ilk okumaya gore normalize
edilen TL siddetlerinin bekleme siirelerinin degisimi Sekil 4.16°da gosterilerek, h-BN ve
c-BN malzemelerin soniimii incelenmistir. Her iki 6rneginde diisiik sicaklik bolgelerinin
daha fazla soniime ugradigi gézlenmistir. c-BN 6rneginin dozimetrik bdlgelerinin ¢ok
fazla sontiime ugradigi; 1. bolgesindeki TL siddetinin 1. giin sonunda sifirlandigi, 2.
bolgesinde ise 28 giin sonunda TL siddetinde belirgin bir artis oldugu goriilmektedir. Bu
artisin nedeninin yiiksek sicakliklardan diisiik sicaklik enerji seviyelerine gegis
olabilecegi diistiniilmektedir. h-BN 6rneginin dozimetrik bolgelerinin c-BN’e gore daha
az soniime ugradigi; 1. bolgesindeki TL siddetinde 28 giin sonunda yaklasik %80

oraninda, 2. bolgesindeki TL siddetinde ise yaklasik %50 oraninda soniim gézlenmistir.
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Sekil 4.16 a) h-BN ve b) c-BN o6rneklerinin farkli bolge ve toplam alan TL siddetlerinin
zamanla degisimi (sonlim) analiz sonuglar1

59



4.3 Bor Nitriir Malzemelerin OSL Ozelliklerinin incelenmesi

h-BN ve c-BN o6rnekleri OSL 6zelliklerinin incelenmesi amaciyla Bolim 3.2.2°de
anlatildig1 gibi hazirlanmistir. Hoya U-340 optik filtresi kullanilarak CW-OSL modunda
elde edilen OSL azalim egrileri i¢in 100 s boyunca oda sicakliginda mavi ve kizilGtesi
151k ile uyarim yapilmistir (sirasiyla BSL ve IRSL olarak adlandirilmigtir). OSL
Olctimlerinin ardindan 6rnekler 500 °C’ye kadar 1sitilarak artakalan TL 1s1ma egrileri

(RTL) olgiilmiistiir.

4.3.1 BSL ve IRSL sinyallerinin incelenmesi

Bor nitriir 6rnekler °Sr/®Y beta kaynagi ile 55 Gy isinlandiktan sonra CW-OSL
modunda %70 giigteki kizilotesi 151k ile 100 saniye uyarilarak IRSL ve %70 giigteki mavi
1sikla 100s uyarilarak BSL sinyalleri elde edilmistir. Sekil 4.17a’da gosterilen h-BN
orneginin BSL ve IRSL azalim egrileri incelendiginde BSL siddetinin IRSL’ye gore daha
yiiksek oldugu goriilmekte ve egri sekillerinin birbirinden farkli oldugu gézlenmektedir.
c-BN o6rneginin de BSL siddetinin IRSL siddetine gore yiiksek oldugu (Sekil 4.17b) ve
azalim egrilerinin birbirlerine benzer oldugu gozlenmistir. Her iki 6rnek i¢inde OSL

sinyal siddetinin mavi 151k ile uyarimda daha yiiksek oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 4.17 55 Gy radyasyon dozu ile 1sinlanmig a) h-BN ve b) ¢c-BN 6rneklerinin BSL ve
IRSL azalim egrileri
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4.3.2 RTL 1s1ma egrileri

RTL 1s1ma egrileri, malzemelerin iginlanmasinin ardindan 6lgiilen OSL sinyallerinin
hemen devaminda elde edilen egrilerdir. Bu islem ile OSL yontemiyle Uyarmanin hangi
TL tepelerine etki ettigi ve uyarma isleminin ardindan tuzaklarin tamamen bosalip
bosalmadigr hakkinda bilgiler sunmaktadir. RTL isleminin TL sinyalleri {izerindeki
etkisinin az olmasi durumunda ayni numunelerde BSL sonrast RTL sinyalleri
tarihlendirme gibi uygulamalarda da kullanilabilir. (Better-Jensen 2000). Sekil 4.18’de
h-BN ve ¢-BN 6rneklerinin Sr/®Y beta kaynagi ile 55 Gy 1sinlandiktan sonra oda
sicakligindan 500 °C’ye kadar (B = 2 °C/s) 1sitildiginda elde edilen TL ve OSL (CW
modunda %70 giicteki mavi ve kizilotesi LED ile 100 s) 6l¢iimii sonrasi elde edilen RTL
1s1ma egrileri gosterilmektedir. ki 6rneginde IRSL sonrasi elde edilen RTL egrisinin
siddeti, BSL sonrasi elde edilen RTL egrisinin siddetine gore daha yiiksek oldugu
goriilmektedir. Bunun sebebinin, kizilétesi 1s18in enerjisinin mavi 1s18a gore diisiik
olmasindan dolay1 daha diisiik aktivasyon enerjisine (E) sahip olan s1g tuzaklarin IRSL

ile uyarilmalarindan kaynaklandig diisiiniilmektedir.
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Sekil 4.18 a) h-BN ve b) c-BN orneklerinin TL ve OSL (%70 giicteki mavi ve kizilotesi
LED ile 100 s) sonrasi elde edilen RTL 1s1ma egrileri
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4.3.3 BSL doz cevap egrileri

h-BN 6rneginin doz cevap egrilerinin elde edilmesinde ¢oklu tablet yontemi
kullanilmistir. Orneklere artan radyasyon dozlari verilmeden dnce tiim 6rneklere CW
modunda %70 giicte mavi LED kullanarak 100 s boyunca (Hoya U-340 optik filtresi
kullanilarak) agartma islemi uygulanmis ve dogal BSL egrileri elde edilmistir. Sekil
4.19a’da tek bir 6rnegin elde edilen dogal BSL sinyali, ayni 6rnege 25 Gy radyasyon dozu
verilmesinin ardindan Olgiilen BSL sinyali ve bu Olgiimden sonra ayni sartlarda doz
verilmeden Olgiilen BG sinyali 6rnek olarak verilmistir. ¢c-BN 6rneginin doz cevap
egrilerinin elde edilmesinde ise tek tablet yontemi kullanilmistir. Artan radyasyon dozlari
verilmeden O6nce drnek h-BN 6rnegindeki agartma parametreleri kullanilarak dogal BSL
sinyali elde edilmistir. 4.19b’de c-BN 6rneginin dogal BSL sinyali, ayn1 6rnege 25 Gy
radyasyon dozu verildikten sonra elde edilen BSL sinyali ve devaminda 6l¢iilen BG
sinyali gosterilmektedir. Her 6lgiimden 6nce dogal dozun silinmesi igin 6rneklere CW
modunda %70 giicte mavi LED ile 100 s agartma islemi yapilmistir. Dogal sinyalin
bosaltilmasinda Orneklerin liiminesans hassasiyetlerinde degisim gdzlenmemesi igin

1sitma islemi uygulanmamustir.
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Sekil 4.19 a) h-BN ve b) c-BN 6rneklerinin;

egrileri
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Bor nitriir 6rnekleri 0,2 Gy ile 100 Gy arasinda 1sinlanmis ve CW modunda %70 giigteki
mavi LED ile 100 s uyarilarak artan dozlara kars1 elde edilen BSL azalim egrileri elde
edilmistir (Sekil 4.20a ve Sekil 4.20b). Her iki ornegin BSL azalim egrileri
incelendiginde; h-BN 6rneginin BSL sinyal hassasiyetinin c-BN’e gore daha yiiksek
oldugu gozlenmistir. Ayrica her iki 6rnegin baslangictaki BSL siddetlerinin ilk 10 saniye

icerisinde hizl1 bir azalima ugradig1 gézlemlenmistir.
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Sekil 4.20 a) h-BN ve b) c-BN orneklerinin artan doza karst BSL azalim egrilerinin
degisimi

Elde edilen BSL toplam alan ve baslangictaki siddet degeri (lo) kullanilarak doz-cevap
egrileri olusturulmustur (Sekil 4.21). BSL doz cevap davraniginin incelenmesi amaciyla
doz cevap egrilerinin lineer oldugu bolgede Esitlik 3.1 ile tanimlanan k degerleri
hesaplanmis ve Cizelge 4.4’de gosterilmistir. Her iki Orneginde Io degerlerine gore
olusturulan doz cevap egrileri lineer davranig gostermektedir. Toplam alan degerlerine
gore olusturulan doz cevap egrileri incelendiginde Sekil 4.21a’da h-BN 6rneginin diisiik
dozlarda sinyal siddetinde artig gostermedigi ve 8 Gy’in iistiinde sublineer davrandigt;
c-BN o6rnegi ise 0,2-100 Gy doz araligindaki degerlerde lineer davranig gostermektedir.
(Sekil 4.21b). h-BN ve c-BN o6rneklerinin doz cevap egrilerinde 100 Gy’e kadar olan
1sinlamalarda BSL siddetinin doyuma ulagsmadig1 gozlenmistir. Doyuma ulastigi bolgenin

gozlenmesi i¢in daha yliksek radyasyon dozlariyla 1sinlama yapmak gerekmektedir.
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Sekil 4.21 a) h-BN ve b) c-BN orneklerinin artan doza karst BSL azalim egrilerinin
toplam alan ve lo (t = 1 s’deki BSL siddeti) degerlerine gére doz cevap egrisi

Cizelge 4.4 Bor nitriir 6rneklerinin BSL doz cevap egrilerinden elde edilen k degerleri

k degeri
h-BN c-BN
lo 0,99 1,04
Toplam alan 0,55 0,99

4.3.4 BSL minimum o6l¢iilebilen doz (MDD) degerleri

Bor nitriir 6rneklerinin BSL MDD degerleri, TL yonteminde de kullanilan Esitlik (4.1)
ile hesaplanmistir. h-BN ve c-BN orneklerinin BSL radyasyon doz cevabi egrilerinden
belirlenen lineer doz-cevap araliklar1 kullanilarak hesaplanan MDD degerleri ve

hesaplamada kullanilmak tizere belirlenen f faktorleri Cizelge 4.5’ de gosterilmektedir.

Cizelge 4.5 Bor nitriir 6rneklerinin BSL i¢in elde edilen MDD degerleri

F (kalibrasyon faktorii) MDD (Gy)
h-BN c-BN h-BN c-BN
lo 2,9x10° 2,2x10°3 0,6+0,12 0,140,005
Toplamalan ~ 1,2x10° 1,2x10°° 27+5 4+0,2
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4.3.5 BSL tekrarlanabilirlik dl¢iimleri

Tekrarlanabilirlik 6l¢giimlerinde h-BN ve ¢c-BN o6rnekleri tek tablet olarak kullanilmastir.

Her bir 6rnege *°Sr/*°Y beta kaynag ile 25 Gy doz verildikten hemen sonra érneklerin

BSL (%70 giicteki mavi LED ile 100 s) olgiimleri yapilmistir. Ayni islem 10 kez

uygulanarak azalim egrilerinin tekrarlanabilirligi incelenmistir. Elde edilen her bir

tekrarlamaya ait azalim egrilerinin lo ve toplam alan degerleri ilk 6l¢timlerde elde edilen

BSL sinyallerine gore normalize edilerek Sekil 4.22°de gosterilmistir. Buradaki sonuglara

gore h-BN ve c-BN o6rneklerinin, 4. 6l¢iimden sonra BSL siddet degerlerinin kararli hale

geldigi goriilmektedir. Dolayisiyla 4. olgiimden sonra h-BN ve ¢-BN o6rneklerinin

tekrarlanabilir olduklar1 gériilmistiir.
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Sekil 4.22 a) h-BN ve b) c-BN 6rneklerinin toplam alan ve o (1. saniye) degerlerine gore
BSL tekrarlanabilirlik sonuglari

65




5. SONUC

Bu tez ¢alismasi kapsaminda bor nitriiriin iki 6nemli formu h-BN ve ¢-BN o6rneklerinin
liiminesans yontemlerle dozimetri alaninda kullanilabilirligi incelenmistir. Bu amacla
orneklerin yapisal karakterizasyonunun belirlenmesi i¢in EPR, SEM ve XRD yoOntemleri
kullanilmistir. Dozimetrik 6zelliklerinin belirlenmesinde ise TL ve OSL (BSL ve IRSL)
yontemleri kullanilarak 1s1ma egrisi, radyasyon doz cevabi davranigi, soniim,

tekrarlanabilirlik ve MDD degerlerinin belirlenmesine yonelik ¢alismalar yapilmstir.

EPR yontemi ile bor nitriir 6rneklerinin oda sicakliginda elde edilen EPR spektrumlari
incelenmistir. h-BN o6rneginde Katzir vd. (1975) tarafindan yapilan c¢aligmalarda
belirlenen asir1 ince yapisi ve ii¢ borlu merkezleri nedeniyle 10 tane EPR ¢izgisi, c-BN
orneginde ise Zhang ve Chen (1992) tarafindan yapilan ¢alismaya benzer olarak asili
duran azot bagi nedeniyle siddetli bir EPR c¢izgisi goriilmistir. h-BN ile c-BN
orneklerinin dogal ve %°Sr/*°Y beta kaynagi ile 200 Gy 1sinlanmasinin ardindan dlgiilen
EPR spektrumlari incelendiginde; sinyal siddetlerinin uygulanan radyasyon dozu ile
arttig1 gozlenmistir. Elde edilen EPR spektrumlarinda h-BN igin g =2,0029 ve c-BN igin
g = 2,0049 oldugu goriilmiistiir.

SEM yoéntemi ile alinan dlgiimlerde h-BN 6rneginin pargacik boyutunun ~250 nm - 5 um
araliginda ve yiizeyinin tabakali bir yapiya sahip oldugu, c-BN Orneginin ise parcacik
boyutu ~5-20 pm araliginda ve yiizey parcacik dagiliminin homojen bir yapiya sahip
oldugu gorilmiistiir. Yapilan EDX noktasal analizleri ile h-BN 6rneginin, agirlik¢a
%85,11 N ve %14,89 B; c-BN orneginin ise agirlikga %83,57 N ve %16,43 B icerigine

sahip olduklar1 goriilmiistiir.

XRD spektrumlarinda ana pik pik h-BN i¢in 27°°de olup diger pikler sirasiyla 41,5°, 44°,
50°, 55°, 59,5°, 71,5° ve 76°’de; c-BN i¢inse ana pik 43°°de olup olup diger pikler 51,5°
ve 74°°de konumlanmistir. Iki 6rneginde XRD grafiklerinde gdzlenen pikler pdf kartlart
ile eslestirilmis ve XRD spektrumlarinin uyumlu oldugu gézlenmistir. Elde edilen XRD
verilerine goére her iki 6rnegin, farkli kristal yapilarda ve piklerinin BN fazina ait oldugu

goriilmiistiir.
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h-BN ve c-BN orneklerinin TL 6zelliklerinin belirlenmesi amaciyla radyasyon doz
cevabi, minimum dedekte edilebilen doz (MDD), tekrarlanabilirlik, sontim (fading)
caligmalar1 yapilmis ve tuzak parametrelerinin incelenmesi i¢in farkli 1sitma hizlari,
kesikli 1s1ma egrisi Ve ayristirma yontemleri kullanilmistir. Ayrica aymi radyasyon
dozunda 1sinlanmigs h-BN ve c¢-BN orneklerinin TL 1s1ma egrileri iki farkl filtre
kullanilarak karsilastirilmistir. Her iki 6rnegin de 200 °C’nin altindaki s1g tuzaklarinin
bulundugu bolge, diisiikk sicaklik bolgesi (1. bolge); 200 °C’nin iistiindeki kararli
tuzaklarinin bulundugu bolge ise yiiksek sicaklik bolgesi (2. bolge) olarak adlandirilmis

ve ayri ayrl incelenmistir.

TL g¢alismalarinda iki 6rnegin 1s1ma egrileri incelendiginde, h-BN’iin oda sicakligindan
baslayarak yaklasik 200 °C’ye kadar olan bolgede i¢ ice ge¢cmis TL piklerinin olustugu
ve 450 °C’de yiiksek siddetli bir TL tepesine sahip oldugu gozlenmistir. c-BN’ilin ise
~130°C’de bir TL tepesine sahip oldugu, 200 °C’nin tstiindeki sicakliklarda diisiik tuzak
konsantrasyonuna sahip i¢ i¢e gegmis TL tepelerinin varligi gozlenmistir. Doz cevap
egrileri incelendiginde h-BN orneginde, yiiksek sicaklik tepesi ve toplam alan igin
25 Gy’e kadar sinyal siddetinde doza baglh bir artis gozlenmedigi, 25 Gy’den sonra
siddetin artmaya baslayarak sublineer 6zellik gosterdigi; c-BN orneginde ise; 1sinlanan
doz araliginda diisiik ve yiiksek sicaklik pikleri ile toplam alan incelendiginde lineer doz
cevap davranisi gosterdigi belirlenmistir. Ayrica h-BN ve ¢c-BN 6rneklerinin doz cevap
egrilerinde 100 Gy’e kadar olan isinlamalarda TL siddetlerinin doyuma ulagmadigi
gozlenmistir. TL doz cevap egrilerinin lineer araliklarina gore belirlenen bor nitriir
orneklerin MDD degerleri h-BN i¢in diisiik sicaklik piklerinde 0,060,012 Gy, yiiksek
sicaklik piklerinde ve toplam alanda 102 Gy; c-BN ig¢in ise diisiik sicaklik piklerinde
0,03+0,0015 Gy, yiiksek sicaklik piklerinde 2+0,1 Gy ve toplam alanda 0,08+0,004 Gy
olarak hesaplanmistir. Bor nitriir 6rneklerin liiminesans hassasiyetlerindeki degisimi
gozlemlemek i¢in elde edilen tekrarlanabilirlik sonuglart incelendiginde; h-BN
orneginde, 4. TL dl¢iimiinden sonra diisiik sicaklik tepelerinin tekrarlanabilir oldugu ve
yiiksek sicaklik tepesinin her 1g1nlama ve 1sitma igleminin ardindan hassasiyetinin arttigt,
kararli bir davranis gostermedigi elde edilmistir. c-BN 6rneginde ise diisiik sicaklikta yer
alan TL tepesi ve toplam alan incelendiginde tekrarlanabilir oldugu ve yiiksek sicaklik

tepesinde 1sitma ve 1sinlamanin TL hassasiyetine etkisi oldugu gozlenmistir. Farkli 1sitma
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hizlar1 yontemiyle bor nitriir 6rneklerin 1g1ma egrileri incelendiginde; her iki 6rnek i¢in
de artan 1sitma hizina bagli olarak TL 1s1ma egrilerinde TL tepe sicakliklarinin yiiksek
sicakliga kaydigi ve toplam alan degerinin 1sitma hizinin artmasiyla azaldigi gézlenmistir.
Isitma hizinin arttirilmasiyla yiiksek sicakliklara kayan TL tepelerinin toplam alani
incelendiginde, toplam siddetin sabit kalmasi gereklidir. Bu ¢alismada gozlenen toplam
siddetteki azalis termal soniimlenme (thermal quenching) olaymm varliginm
gostermektedir. Bor nitriir 6rneklerin TL tuzak parametreleri FGT ve ayristirma
yontemleri kullanilarak incelenmistir. h-BN 6rneginin 1s1ma egrisi i¢ ice ge¢mis piklerden
olustugu i¢in plato bolgelerinin daha karmasik bir yapiya sahip oldugu goriilmiistiir.
h-BN 6rneginin diisiik sicaklik bolgesinde en az 3 TL tepesi, yiiksek sicaklik bolgesinde
en az 1 TL tepesi; c-BN o6rneginde ise diisiik sicaklik bolgesinde ve yiiksek sicaklik
bolgesinde en az 1 TL tepesi bulunmaktadir. Son olarak TL ¢alismalarinda h-BN ve
c-BN malzemelerin zamana bagli soniimleri incelenmistir. Her iki 6rneginde diisiik
sicaklik tepelerinin daha fazla soniime ugradigi gozlenmistir. c-BN 6rneginin dozimetrik
bolgelerinin ¢ok fazla soniime ugradigy; diisiik sicaklik bolgesindeki TL siddetinin 1. giin
sonunda sifirlandigi, yiiksek sicaklik bolgesinde ise 28 giin sonunda TL siddetinde
belirgin bir artig oldugu goriilmektedir. Bu artigin nedeninin yiiksek sicakliklardan diisiik
sicaklik enerji seviyelerine gecis olabilecegi disliniilmektedir. h-BN 6rneginin
dozimetrik bolgelerinin c¢-BN’e goére daha az sonliime ugradigi; diisiik sicaklik
bolgesindeki TL siddetinde 28 giin sonunda yaklasik %80 oraninda, yiiksek sicaklik

bolgesindeki TL siddetinde ise yaklasik %50 oraninda séniim gozlenmistir.

OSL o6zellikleri radyasyon doz cevabi, minimum dedekte edilebilen doz (MDD) ve
tekrarlanabilirlik yontemleri ile arastirilmigtir. Bunlara ek olarak h-BN ve c-BN
orneklerinin BSL ile IRSL sinyalleri ve OSL sonras: elde edilen RTL 1gima egrileri

incelenmistir.

OSL ¢alismalarinda ilk olarak iki 6rnegin azalim egrileri incelendiginde, h-BN 6rneginin
BSL siddetinin IRSL’ye gore daha yiiksek oldugu goriilmekte ve egri sekillerinin
birbirinden farkli oldugu; c-BN 6rneginin ise BSL siddetinin IRSL siddetine gore yiiksek
oldugu ve azalim egrilerinin birbirlerine benzer oldugu gozlenmistir. Her iki 6rnek i¢in

OSL sinyal siddetinin mavi ile uyarimda daha yiiksek oldugu goriilmiistiir. Ayrica h-BN
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ve c-BN orneklerinin IRSL sonrasi elde edilen RTL egrisinin siddeti, BSL sonrasi elde
edilen RTL egrisinin siddetine gore daha yiiksek oldugu goriilmektedir. Her iki 6rnek
icinde BSL sonrasi elde edilen RTL egrilerinin siddet degerlerinin TL 1s1ma egrilerinin
siddetine gore daha diisiik olmasi malzemelerin BSL-TL ortak tuzak yapilarinin
olabilecegini gostermektedir. Artan doza karsilik elde edilen azalim egrilerinin toplam
alan ve lo siddet degerlerine gore olusturulan doz cevap egrileri incelendiginde; Her iki
orneginde Io degerlerine goére olusturulan doz cevap egrileri lineer davranis
gostermektedir. Toplam alan degerlerine gore olusturulan doz cevap egrileri
incelendiginde h-BN 6rneginin diisiik dozlarda sinyal siddetinde artis gostermedigi ve
8 Gy’in Ustlinde sublineer davrandigi; c-BN ornegi ise 0,2-100 Gy doz araligindaki
degerlerde lineer davranig gostermektedir. Bor nitriir 6rneklerinin doz cevap egrilerinde
100 Gy’e kadar olan 1sinlamalarda BSL siddetlerinin doyuma ulasmadigi gézlenmistir.
Ayrica her iki 6rnegin elde edilen dogal BSL sinyali, ayn1 6rnege 25 Gy radyasyon dozu
verilmesinin ardindan Olglilen BSL sinyali ve bu 6l¢iimden sonra ayni sartlarda doz
verilmeden olgiilen BG sinyali de incelenmistir. Berzina vd. (2016) tarafindan h-BN
orneginin mavi 1sikla ile uyariminin ardindan oda sicakliginda olgiilen IRSL azalim
egrileri incelenmis ve mavi 1s1ikla uyarmanin yeniden birlesme siireglerini olusturdugu
tespit edilmistir. BSL doz cevap egrilerinin lineer araliklarina gdre belirlenen bor nitriir
orneklerin MDD degerleri h-BN igin Ip’da 0,6+0,12 Gy ve toplam alanda 27+5 Gy;
c-BN i¢in ise Ip’da 0,1+0,005 Gy, toplam alanda 4+0,2 Gy olarak hesaplanmistir. Son
olarak BSL ¢alismalarinda bor nitriir 6rneklerin tekrarlanabilirlik 61¢timleri incelenmistir.
Elde edilen sonuclara gére h-BN ve c-BN 6rneklerinin 4. lglimden sonra BSL siddet
degerlerinin kararli hale geldigi goriilmektedir. Dolayisiyla 4. 6l¢limden sonra h-BN ve

c-BN orneklerinin tekrarlanabilir olduklart goriilmiistiir.

Tez calismasi1 kapsaminda 1sitma ya da 1s1nlama yapilmamis h-BN 6rneginin dogal sinyali
TL ve BSL yontemleriyle incelendiginde s1g tuzaklari tanimlayan diisiik sicaklik
bolgesinde sinyal siddetlerinin oldukga yiiksek oldugu gozlenmistir (Sekil 4.9a). Oysa bu
bolgede diisiik tuzak dmriine sahip olan piklerin dogal sinyalinin BG’ye yakin olmasi
beklenmektedir. Bunun nedeninin Poppinga vd. 2017 tarafindan yapilan g¢alismada
bahsedildigi iizere genis bant aralifina (6 eV) sahip olmasina ragmen iyon ve desik

mobilitesinin (10° cm? V1 s?) yiiksek olmasindan kaynaklandig1 diisiiniilmektedir. Dogal
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sinyalin disiik sicaklik bolgesinde c-BN 6rneginin de sinyal siddetinin h-BN’deki gibi
arttigr gozlenmektedir (4.10a). Bunun disinda h-BN 6rneginin hem TL hem de BSL
egrilerinde sinyal siddetinin diisiik dozlarda yapilan 1sinlamalarda dahi c¢ok yiiksek
oldugu ve ol¢limler sirasinda kullanilan PM tiipi doyum siniria getirdigi gozlenmistir.
Bu yiiksek sinyal siddetinin; Museur vd. 2007, Silly vd. 2007, Watanabe vd. 2011 ve
Koronski vd. 2019°da bahsedildigi lizere fotoliiminesans Ozelliginden kaynaklandigi

distintiilmektedir.

Diinyadaki bor rezervlerinin yaklasik %73’ Tiirkiye’de oldugu igin bor iiriinlerinin farkli
alanlarda kullanimma yonelik caligmalar giin gegtikce artmaktadir. Son yillarda
teknolojinin gelismesiyle birlikte yapilan arastirmalar bor nitriir (BN) malzemeler gibi
0zel bor triinleri lizerinde yogunlagmistir. Farkli kullanim alanlarina sahip bor nitriiriin
onemli iki formu hegzagonal bor nitriir (h-BN) ve kiibik bor nitriir (c-BN) malzemelerin
literatiirde dozimetrik 6zellikleri ile ilgili sinirli sayida ¢alisma yapilmistir. Bu nedenle
tez kapsaminda yapilan ¢aligmalar ile literatiirdeki bor nitriir malzemelerin liiminesans
Ozelliklerinin arastirilmasi, dozimetrik ozelliklerinin degerlendirilmesi ve dozimetre
alaninda yeni bir malzeme olarak kullanilabilirligi agisindan katkilar yapilmistir. Literatiir
arastirmasindan da goriildiigii tizere hegzagonal ve kiibik bor nitriiriin TL ve EPR
Ozelliklerinin ¢alisildigi ¢ok az sayida arastirma mevcuttur. Buna ek olarak, hegzagonal
ve kiibik bor nitriirin TL, OSL ve EPR o6zelliklerinin bir arada c¢alisilmadigi, bu
malzemelerin kapsamli BSL ve IRSL arastirmasmnin yapilmadigi gorilmistiir.
Literatiirde h-BN ve c-BN oOrneklerinin geriye doniik doz Ol¢limii {izerine iyonize
radyasyon kullanilarak yapilan herhangi bir OSL ¢alismasi bulunmamaktadir. Iyonize
radyasyon dozlar1 verildikten sonra h-BN ve c-BN orneklerinin BSL 6zellikleri
literatiirde ilk defa bu tez calismasinda incelenmistir. Bu nedenle iki 6rnegin birlikte
calisildigr ve farkli tekniklerin kullanildig: bu tiir ¢alismalar ileride yapilabilecek yeni
calismalara yol gostermesi agisindan oldukg¢a 6nemlidir. Calisma h-BN 6rneginin, yiiksek
dozlarda lineer olmas: ve doyuma ulasmamasi nedeniyle saglik fiziginin radyoterapi
yiiksek doz uygulamalarinda ya da niikleer santrallerdeki i¢ yapilar, materyal testleri ve
gida sterilizasyonu gibi uygulamalarda isinlamanin hemen ardindan yapilmak iizere

kullanilabilir oldugunu gostermektedir.
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Bor nitriir malzemeler; kimyasal, mekanik 0Ozellikleri, toksik olmamasi ve
biyouyumlulugu nedeni ile saglik alaninda birgok farkli uygulamada kullanilmaktadir.
Yeni yapilan arastirmalarda bor nitriiriin saglik alaninda yiiksek enerjili foton dozimetresi
icin dedektér malzemesi, bor nitriir kaplamali implant malzemesi ve kemik doku
mihendisligi alaninda kemik grefti olarak olarak kullanilabilecegini gdstermektedir

(Gokmenoglu vd. 2016, Poppinga vd. 2017, Unal vd. 2018).

Bor nitriiriin etkin atom numarasinin dokuya esdeger olmasi, kolayca katkilandirilabilir
bir malzeme olmast ve toksik bir madde olmamasi gibi oOzellikleri dozimetrik
caligmalarda Onemli bir avantaj saglamaktadir. Dolayisiyla her iki Ornegin tez
kapsamindaki sonuglar1 ile birlikte radyoterapi ve radyoloji gibi saglik fizigi
uygulamalarinda in-vivo dozimetresi olarak yapilacak ¢alismalarda incelenebilmesi i¢in
bor nitriir malzemelerle benzer ¢alismalarin farkli radyasyon kaynaklar1 (UV, alfa,
nétron, X-1511 ve gama 1s1n1) ile de ve dzellikle fotoliiminesans gibi diger lliminesans
tekniklerle birlikte gelistirilerek yeni uygulama alanlarinda kullanilabilirliginin
arastirilmasi 6nerilmektedir. Ayrica bu calisma katkili BN 6rnekleri i¢in de tekrarlanip

dozimetrik uygulamalarda incelenebilir.
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