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GADOLINYUM KATKILANMIS ZnO NANOKRISTALLERIN
TERMOLUMINESANS OZELLIKLERININ INCELENMESI

Melek GUNER
Nevsehir Universitesi, Fen Bilimleri Enstitiisii
Yiiksek Lisans Tezi, Ocak 2013
Tez Damismani: Dog¢. Dr. Tacettin YILDIRIM

OZET

Bu calismada, sol-jel yontemi kullanilarak ZnO nanokristalleri biyiitiildii. Biiyiitme
isleminin gergeklesip gergeklesmedigini anlamak i¢in ZnO nanokristallerin XRD ve
SEM analizi yapildi. ZnO nanokristallerin **Sr p-1s11 kaynag: ile islandiktan sonra
termoliiminesans (TL) 1s1ma egrisi verdigi ve 1sima egrilerinin siddetinin radyasyon

dozuna bagl degistigi gézlemlendi.

Gd katkilt ZnO nanokristalleri, nitrik asit yontemiyle %1, %3 ve %5 oraninda Gd;03
katkilandiktan sonra 300 °C’de kalsinasyon ve 600, 800 ve 900 °C’ de sinterleme islemi
uygulanarak elde edildi. XRD o6l¢iimlerinden bazi ZnO nanokristallerinde Gd katkilama
isleminin gergeklestigi, tek fazin olustugu gozlendi. Katkilanan 6rneklerin nano boyutta
olmast ve tek faz olusmasina ragmen disiik doz araliginda (0.143-1.43Gy)
mikrodozimetride kullanmak i¢in dogal fon seviyesinin lizerinde TL 1s1ma egrisini
vermedigi bulundu. Gd katkilanmig ZnO nanokristaller ince tanecik yontemiyle
hazirlandi. Bu 6rnekler 90Sr/gOY-B radyasyon kaynagi ile farkli dozlarda i1sinlanarak TL
1stma egrileri kaydedildi. Sicakligin ve katki oranmin TL pik siddetinin degisimi
tizerine etkisi incelendi. Sonu¢ olarak pellet yapilmamis Orneklerin TL 1s1ma pik
siddetinin pellet yapilan orneklere gore daha yiiksek oldugu bulundu. TL i1s1ma
egrilerinden tuzak merkezlerinin aktivasyon enerjisi (E) ve frekans faktorii(s) ilk artis,
pik sekli ve maksimum TL siddetindeki sicaklifa dayanan yontem kullanilarak

hesaplandi.

Anahtar Kelimeler: ZnO nanokristaller, Termoliiminesans, Nitrik asit ydntemi,

Mikrodozimetri



INVESTIGATION OF THERMOLUMINESCENCE PROPERTIES OF
GADOLINIUM DOPED ZnO NANOCRYSTALS

Melek GUNER
Nevsehir University, Graduate School of Natural and Applied Sciences
M.Sc. Thesis, January 2013
Thesis Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Tacettin YILDIRIM

ABSTRACT

In this study, ZnO nanocrystals were grown by using Sol-gel method. Analysis of x-ray
difraction (XRD) and scanning electron microscope (SEM) of ZnO nanocrystals were
performed to understand whether ZnO nanocrystals were synthesized. We observed that
ZnO nanocrystals produced thermoluminescence (TL) glow curve after irradiated with

%035r/%0y_g radiation source and intensity of TL peak changed with doses of radiation.

Gd doped ZnO nanocrystals were obtained with process of calcination at temperature of
300 °C and process of sintering at temperatures of 600, 800 and 900 °C after doped with
%1, %3 and %5 Gd,O3 using nitric acid method. We observed that ZnO nanocrystals
were doped with Gd and obtained single phase in some samples from XRD
measurements. Despite having a single phase and nano-sized of doped samples, TL
glow curve has not been observed over the level of natural background in low dose
range of 0.143-1.43Gy, which is required to be used in microdosimetric applications.
Gd doped ZnO nanocrystals were prepared fine grain deposition method. After this
samples were irradiated with different doses from *°Sr/*®Y-p radiation source, TL glow
curves were recorded. The effects of temperature and percentage contribution over
intensity of TL glow curves were studied. As a result, We found that TL peak intensity
in non pelleted samples is higher than that of in pelleted samples. In the samples whose
TL glow curves obtained, activation energy, frequency factor were calculated using

initial rise method, peak shape method and maximum temperature method.

Key words: ZnO nanocrystals, Thermoluminescence (TL), Nitric acid method,
Microdosimetry
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SIMGELER VE KISALTMALAR

Bu c¢alismada kullanilmis simgeler ve kisaltmalar, aciklamalar1 ile birlikte asagida

sunulmustur.

Simgeler Aciklama

E Tuzak derinligi (tuzak enerjisi)

B Uyarma orani

b Kinetik derece parametresi

Kk Boltzmann sabiti

u Simetri faktorii

N Birim hacimdeki tuzak sayisi

S Frekans faktorii

T Tuzagin yar1 dmru

Tc Uyarim ve yaymim arasinda gegen siire
T Mutlak sicaklik (K)

To Isinlamanin oldugu sicaklik

Twm Maksimum sicaklik

On Serbest yiik tagtyicilarinin yeniden yakalama tesir kesiti
Omn Serbest yiik tastyicilarinin yeniden birlesme tesir kesiti
Mg Magnezyum

Mn Mangan

NaOH Sodyum hidroksit

CaSO, Kalsiyum siilfat

Cd Kadmiyum

Gd Gadolinyum

Gd,03 Gadolinyum oksit

HNO; Nitrik asit

Gy Gray

mGy mili Gray

mCi mili Cruie

mg miligram

mL mililitre



Kisaltmalar
eV

exp
FWHM
K.b.
MeV
QE
PMT
SEM
TEM
TL/TSL
TLD
uv
XRD

XVi

Aciklama

Elektron volt, enerji birimi
Eksponansiyel

Maksimum yiiksekligin yar1 genisligi
Keyfi birim

Mega elektron volt

Sanki denge

Fotocogaltici tiip

Taramali elektron mikroskobu
Gegisli elektron mikroskobu
Termoliiminesans
Termoliiminesans Dozimetre
Ultra-viyole

X 111 kirinimi



1.BOLUM

GIRIS

Bilimin ilerlemesi ve teknolojideki gelismeler, yeni malzemelerin gelistirilmesi i¢in itici
giicii olusturmaktadir. Malzemelerde yenilikler ve kesifler, yiiksek kalitede
malzemelerin lretilmesine odaklanmaktadir. Malzeme Ozelliklerini ve performansini
belirleyen parametreler arasinda, yalnizca bilesim degil, uygun iiretim yontemleri ile
yapt ve/veya mikro yapimin kontrolii de yer almaktadir. Teknolojik uygulamalarda
yariiletkenlerin 6nemi oldukca biyiiktiir. Elektronik ve bilgisayar teknolojisindeki
ilerlemeler, yariiletkenlerin 6zelliklerinin daha iyi bilinmesi ile miimkiin olmustur ve

boylece teknolojik gelismeler hiz kazanmistir [1].

ZnO’ in temel fiziksel ozelliklerinin aydinlatilmasi ve bunlarin uygulamaya aktarilma
calismalar1 1935 ve daha onceki yillara dayanmaktadir. Ornegin ZnO’in orgii
parametreleri gibi bazi fiziksel 6zelliklerin 6lgiilmesi 1935 lerde ilk olarak Bunn[2]
tarafindan yapilmistir. Damen ve arkadaslar1 [3] 1965°te Raman sagilmasi yontemi ile
ZnO’in dinamik titresim Ozelliklerini ¢aligmiglar, Mollwo [4] ise 1954’lerde ZnO’in
optiksel oOzelliklerini detayli bir sekilde incelemistir. Benzer sekilde, ZnO tabanl
Schottky engelleri, 151k yayan diyotlar, metal-yalitkan-yariiletken yapilar gibi bir¢ok
aktif elektronik ve optoelektronik aygit tasarimlarimin yapilmasi ve bazi sonuglarin

literatiire aktarilmasi da yine 1970’ 1i yillarda gerceklesmistir [5].

ZnO, ¢ok cazip Ozelliklere sahip direk bant aralikli bir yari iletkendir. Yasak enerji
aralig1 oda sicakliginda 3.4 eV’dur. Yasak enerji aralig1 safsizliklar eklenerek modifiye
edilebilir. Ornegin bu aralik Cd katkilanmasiyla azalirken, Mg katkilanarak artmaktadir.
Zn0O’in en yaygin kristal yapisi hegzagonal (altigen) yapidir [6]. ZnO, optoelektronik
uygulamalarda bilesenlerin gelistirilmesi i¢in dikkat g¢ekici ozellikler sergiler. Bu
nedenle ZnO’in fiziksel 6zellikleri, potansiyel teknolojik uygulamalarda kullanilmak

tizere optoelektronik bir madde olarak uygun oldugu i¢in yogun bir sekilde optik ve



elektriksel ozelliklerinin karakterizasyonuna odaklanilmistir. Uygulama 6rnekleri; ince
film gaz sensorleri, varistorler, ultraviyole ve goriiniir lazer ve giines hiicreleri

bilesenlerini igerir [6-9].

Termoliiminesans (TL), yalitkanlarda ve yariiletken malzeme kusurlarinin
incelenmesinde kullanishi ve giivenilir bir yontem olarak kabul edilir. Bununla birlikte
TL’ in yaygin ve basarili bir uygulamasi radyasyon dozimetri alanindadir [10]. Bircok
materyal, O6zellikle klasik termoliiminesans dozimetreler yliksek dozlarda radyasyondan
zarar gorebilir. Bu nedenle, bu tiir uygulamalar i¢in uygun materyallerin sayis1 sinirlidir

[10-11].

ZnO0, farkli radyasyon kaynaklariyla (a, B ve y) 1sinlandiginda radyasyona dayaniklilik
gosterir [12-15]. ZnO, disiik sicakliklarda radyasyona maruz kaldiginda elektriksel
ozellikleri ¢ok az degistigi icin radyasyona dayanikli bir yariiletkendir [15]. Zehirli
olmayan ZnO, cevre kosullarindan etkilenmez ve suda ¢oziinmez. Bu ozelliklerine
ragmen, TL dozimetrelerde ZnO ’in potansiyel uygulanabilirligi hakkinda ¢ok fazla
bilgiye literatiirde rastlanmamistir. ZnO ’in dozimetrik malzeme olarak yeterince ilgi
gormemesinin nedenleri arasinda optoelektronik uygulama alanlarinin olmasi ve daha

once rapor edilen caligmalarda TL emisyon veriminin diigiik olmas1 gosterilebilir [12-

14].

Termoliiminesans olayi, ilk kez 1663 yilinda Robert Boyle tarafindan karanlik bir odada
isittigr  elmasin piriltt vererek goriiniir 151k yaydigmi gozlemlemesi sonucunda
kesfedildi. 1676 yilinda Oldenburg, fosforun termoliiminesansindan bahsederek bunu
“phosphorus smaragdinus” olarak adlandiriyordu ve materyalin 1s18in1 igerisindeki
atesten aldigmi savunuyordu. Deribere (1936) 1821°de Fransa-Annecy ’den bir
kimyager olan Calloud tarafindan, kinin siilfatin 1sitilmasiyla 100°C ve 180°C
sicakliklar arasinda siddetli bir 1s1ma elde ettigini rapor etti. Bu gozlem daha sonra

Pelletier tarafindan da dogrulandi [16].

Termoliiminesans kelimesi ilk defa 1895°te degisik tiirleri bulunan sentetik olarak
tiretilmis fosfor iizerinde c¢alisan Wiedeman ve Schmidt tarafindan kullanilmistir.

Ancak, dogal Orneklerle laboratuarda olusturulan termoliiminesans 1sima ilk kez



Trowbridge ve Burbank tarafindan yayinlandi. Marie-Curie’nin 1904’teki doktora tez
calismasinda fosforesans ve radyasyon arasindaki baglanti vurgulanmis ve biiyiik destek
almistir. Marie-Curie tezinde “Florit gibi bazi materyaller 1sitildiklar1 zaman 1s1k

sacarlar; bunlar termal 1s1malard1 (termo-liiminesans)” demistir [16].

Lind & Bardwell (1923), degisik taslardan ve saydam minerallerden 1s1may1 uyarmak
icin radyum kullanarak radyasyonla uyarilmis termoliiminesans caligmasina devam
ettiler. Bunu 1924’te floritte kendi dogal termoliiminesans gozlemini yapan Wick takip
etti. O ve meslektaslar1 secilmis dogal mineraller ve sentetik fosforlarda x-isin1 ve
elektron demeti ile uyarilmis termoliiminesans hakkinda detayli ¢alismalar yapmislardir.
Wick & Slattery (1928), se¢ilmis ayni sentetik fosforlarda x-ismi ile uyarilmig
termoliiminesansin incelemesini yapmislardir. Bu fosforlar mangan (Mn) ile
katkilanmig CaSOs4’tan  olugmaktaydi. CaSO4:Mn  oOzellikle mikkemmel bir
termoliiminesans fosfordur. Bu malzeme Lyman tarafindan (1935), fosforun 1s1ga maruz
kalmasiyla uyarilan termoliiminesansi gozleyerek mor-6tesi radyasyonu belirlemek igin
kullanildi. Kivileim ile fosfor arasindaki havanin seffaflik derecesi termoliiminesansin
parlakligi ile anlagildi. Bir anlamda Lyman tarafindan yapilan ¢alisma dozimetride

termoliiminesansin ilk kullanimlarindan biri oldu [16].

Termoliiminesans esas olarak, kristal Orglideki bozukluklarin bir sonucudur. Yani
safsizlik icermeyen bir materyalin TL 6zelligi gostermesi miimkiin degildir. Tabii ki
dogada ideal kristal yoktur. En 1yi sekilde dizilmis kristallerde bile basibos safsizlik
atomlar1, orgiideki yerini terk etmis atomlar, bolgesel yanlis dizilmeler mevcuttur.
Safsizliklar, yari iletken ve yalitkanlarin elektronik ve optik 6zelliklerini belirlemede
onemli rol oynamaktadir. Inorganik yalitkanlarda, ara enerji seviyelerinin olusmasina
neden olan safsizliklar kontrol edilerek, endiistriyel yeni maddeler tretilmektedir.
Elektron ya da desik tuzag: olarak davranan safsizliklarin olusturdugu yasak bolgedeki
enerji seviyelerinin c¢alisilmasi, elektronlarin radyasyona duyarliligindan dolay:
dozimetre ve tarihlendirme uygulamalarinda genis kullanim alan1 bulmustur. Yapilan
caligmalarda, materyalin ve bulundurdugu safsizliklarin faz gegislerinin liiminesansi

etkiledigi goriilmiistiir [17].



Gliniimiizde son derece yaygin kullanim alanina sahip olan niikleer teknolojilerin ve
uygulamalarinin en 6nemli ve hassas noktasi, canli ya da cansiz, hedefe uygulanan ve
cevreye yayilan radyasyonun siirekli olarak kontrol altinda tutulmasidir. Bilindigi gibi
radyasyon canli hiicre ve organizmalarda yapict etkisinin yani sira zararh etkilere de
sahiptir. Niikleer tekniklerin uygulanmasinda dikkat edilmesi gereken en 6nemli faktor,
bilingli ya da bilingsiz uygulanan radyasyon dozunun kontrol altinda tutulmasidir.
Radyasyona maruz kalan, canli ya da cansiz, tiim cevrenin radyasyon gilivenligini
saglamak amaciyla gerekli 6l¢iimlerin yapilmasi ve radyasyonun denetimli bir bigimde
kullanilmast ¢ok biiyiilk Onem tasimaktadir. Termoliiminesans dozimetri (TLD)
radyasyon dozlarmin o6l¢iilmesinde yaygin olarak kullanilan pasif bir doz olgme

yontemidir [18-20].

Uygulama alan1 bu kadar genis olan TLD konusunda bu giine kadar bir¢cok ¢alisma
yapilmigtir. Bu c¢alismalardan bir kismi yeni termoliiminesans malzemelerin
arastirilmasi  {lizerine yogunlasirken diger kismi, var olan termoliiminesans
dozimetrelerin  Ozelliklerini  gelistirmeye  yoneliktir  [21].  Termoliiminesans
malzemelerin en onemli Ozellikleri, radyasyona karsi hassasiyetinin yiiksek olmasi,
dogrusal doz cevabina sahip olmasi ve tasidigir doz bilgisini termoliiminesans okuma
islemine kadar saklayabilmesidir. TLD malzemelerinin TL 6zelliklerini belirleyen tuzak
parametrelerinin  bilinmesi bu dozimetrelerin hassasiyetini, giivenilirligini ve

kullanilabilirligini arttiracaktir [20].

Termoliiminesans dozimetrelerin ¢evresel ve medikal doz o6l¢iimiinde yaygin
kullanimlariyla birlikte bu konudaki ¢aligmalar yogunluk kazanmistir. Yeni dozimetrik
malzemelerin {iretilmesi, beraberinde bu malzemelerin karakterizasyonunu da
getirmistir. Bir dozimetrik malzemenin 1s1ma piklerine ait aktivasyon veya tuzak
enerjisi (E), frekans faktorii (s) ve kinetik derece (b) gibi parametrelerin belirlenmesi

malzemenin karakterizasyonunda biiyiik 6nem tagimaktadir [22].

Bu calismada, sol-jel yontemi kullanilarak ZnO nanokristalleri biiylitiildii. ZnO nano
kristallerin  XRD ve SEM analizi yapilarak biiyiitme isleminin gerceklestigi
gozlenmistir. ZnO nanokristallerin 905r/Py B-is1m1  kaynagi 1sinlandiktan sonra

termoliiminesans (TL) 1s1ma egrisi verdigi ve 1sima egrilerinin siddetinin radyasyon
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dozuna bagh degistigi gozlemlenmistir. Gd katkili ZnO nanokristaller, nitrik asit
yontemiyle %1, %3 ve %5 oraninda Gd,Os katkilandiktan sonra 300 °C’de kalsinasyon
ve 600, 800 ve 900 °C’ de sinterleme islemi uygulanarak elde edilmistir. TL dl¢iimleri
icin katkisiz ve Gd katkilanmigs ZnO nanokristaller ince tanecik yoOntemiyle
hazirlanmustir. Bu 6rnekler °Sr/*°Y-p radyasyon kaynag ile farkli dozlarda 1sinlanarak
TL 1s1ma egrileri kaydedilmistir. Orneklerin TL spektrumlari {izerinde hem sicakligin
hem de 1s1nlama dozunun etkisi incelenmistir. Isima egrilerinin analizi yapilarak, E, s ve
b parametreleri belirlenmistir. Sicakligin ve katki oraninin TL pik siddetinin degisimi
tizerine etkisi incelenmistir. TL 1s1ma egrilerinden tuzak merkezlerinin aktivasyon
enerjisi (E) ve frekans faktorii(s) ilk artis, 1s1ma egrisinin sekline dayanan yontem ve
maksimum TL siddetindeki sicaklia dayanan yontem kullanilarak hesaplanmistir.
Katkilanmamis ZnO ve Gd katkili ZnO nanokristallerinin dozimetrik uygulanabilirligi

incelenmistir.



2.BOLUM
GENEL BIiLGILER
2.1. Yarniiletkenler

Yariiletkenler, katilarin en ilging ve onemli sinifin1 olustururlar. Bunlar, metallerden
yalitkanlara kadar uzanan bolgeyi kapsayan genis bir olaylar zincirini sergilerler ve ¢ok
cesitli uygulama alanlarina sahiptirler. Yariiletkenlerin 6zdirencleri oda sicakliginda 10
2.10° Qcm araligina yayilir. Bu aralik; iyi iletkenler (10°® Qcm) ve yalitkanlar (10*4-10%
Qcm) arasindaki bolgeye diiser. Mutlak sifir sicaklifinda, yariiletken maddelerin saf ve
milkemmel kristalleri yalitkan 6zelligi gosterir. Tanitict yariiletken olma 6zelligi ise;
termal uyarma, safsizlik atomlari, 6rgii kusurlar1 veya kimyasal diizende meydana gelen

degisiklikler sonucu ortaya ¢ikar [23].

En iyi bilinen yariiletkenler periyodik cetvelin IV. grubunda bulunan Si ve Ge’dur ve bu
yariiletkenler tek cins atomdan olustugu i¢in elementel yariiletkenler olarak adlandirilir.
Periyodik cetvelin I11. (Al, Ga, In) ve V (P, As, N) grup elementlerinin sentezlenmesiyle
elde edilen GaAs, InP ve GaN gibi I11-V. malzemelerle, 11. (Zn,Cd) ve VI. (O, S, Se)
grup elementlerinden elde edilen ZnO, ZnSe, ZnS, CdO ve CdSe gibi II-VI

yariiletkenler ise bilesik yariiletkenler olarak adlandirilir [24].

Yariiletkenler || Elementel Si. Ge

ITI-V GaAs, InP,

II-VI ZnS.CdSe

IV-VI PbS, SiC

Sekil 2.1.Yariletken tipleri [24].



2.1.1. Katkisiz Yariiletkenler

Safsizlik veya oOrgii kusuru bulunmayan bir yariiletken malzeme, katkisiz (asal)
yariiletken olarak tanimlanir. Boyle bir malzemede, mutlak sifirda (T=0 K) valans band1
elektronlarla dolu olup iletkenlik bandinda serbest elektronlar bulunmamaktadir.
Sicaklik arttikca kirilmis valans baglarin sayisi artar ve bu nedenle serbest elektronlarin
ve desiklerin konsantrasyonu artar. Katkisiz yariiletkenlerde iletkenlik bandindaki
elektronlarin yogunlugu, valans bandindaki desiklerin yogunluguna esittir. Ciinkii bir
elektron termal uyarma sonucu geride bir desik birakarak iletkenlik bandina gecer. Bu
malzemelerde elektrik alan ve termal enerji ile uyarilan elektronlar yasak enerji araligini

atlayarak iletkenlik bandina gegerler ve bdylelikle iletimi saglarlar [25].

2.1.2. Katkih Yaniletkenler

Yariiletkenlerin ¢cogunlugunda oda sicakliginda iletkenlik katki atomlarinin etkisiyle
degisir. Iletkenligi katki atomlar1 ile belirlenen yariiletkenlere katkili yariiletkenler
denir. Katki atomlari ile belirlenen iletkenlik yiiksek sicakliklarda saf iletkenlige gegis
yapabilir [25].

Yariiletken icerisine yapilan katkilamadan sonra, elektriksel oOzelliklerinde Onemli
degisiklikler meydana gelir. Bu durumda istenilen 6zellikte yariiletken elde etmek i¢in,
yariiletken igerisine belirli oranda safsizlik atomlar1 katkilanir. Yaruletkenler katkilama
isleminden sonra n-tipi ya da p-tipi ozellik gosterirler. Sekil 2.2° deki gibi n-tipi
yariiletkenlerde yariiletkenler donor atomlariyla, p-tipi yariletkenlerde yariletkenler

akseptor atomlar ile katkilanir.

Yariiletkende elektron veren katki atomuna verici veya donor denir. iletkenligi dondr
katkisiyla karakterize olunan yariiletkene n-tipi yariiletken denir. n-tipi yariiletkenlerde
cogunluk yiik tastyicilar1 elektronlar ve azinlik yiik tagiyicilar1 desiklerdir. Yariiletkende
elektron alan katki atomuna alict veya akseptdr denir. Iletkenligi akseptdr katkisiyla
belirlenen yariiletkene p-tipi yariiletken denir. p-tipi yariiletkenlerde ¢ogunluk yiik
tasiyicilart desikler ve azinlik yiik tasiyicilart elektronlardir [25].
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2.1.3. Kiristal Kusurlari

Kristal yapi, birbirine 6zdes yapilarin ard arda eklenmesi ile olusur. Bu yapitaslar1 tek
atomlar veya atom gruplar1 olabilir. Bir kristal bu atom ve atom gruplarinin yerlestigi
varsayllan ii¢ boyutlu Orgiiden olusur ve kristaller bu ii¢ boyutlu 6rgii noktalarina
yerlesen atomlarm periyodik dizilisi ile meydana gelir. Ideal bir kristalde atomlarin
orgiideki dizilisi miikemmeldir. Fakat bir yariiletkenin 10%? cm™ yogunlugunda atom
oldugu diistintiliirse biitlin atomlarin kristal orgiide yerlesmeleri gereken yerde
bulunmalar1 beklenemez. Her zaman bazi atomlar kristal 6rgiide olmalar1 gereken yerde
olmazlar. Sonug olarak miitkemmel bir kristal orgii sistemi yoktur ve orgii kusurlar ve

bazi eksiklikler igerir.

Bu kusurlarin varligi, malzemenin 6zelliklerini ¢ok az etkileyebilecegi diisiiniilebilir.
Fakat aciktir ki katilarin elektriksel direncleri, mekanik oOzellikleri gibi bazi
parametreleri orgiideki belirli tiirdeki kusurlarin varligr ile belirlenir. Bir kristaldeki
kusurlar ikiye ayrilir; bunlar son derece konumlanmis olan ve atomik boyutta olanlardir.
Atomik boyutta olan kusurlar noktasal kusurlardir. Diger konumlanmis kusurlar
(dislokasyonlar) ise genellikle boyutlarina gore incelenir ve bunlar ¢izgisel kusurlar,

diizlemsel kusurlar (dislokasyonlar) ve hacimsel kusurlardir.

Bir kristalde kusurlarin olugmasinda etkin olan onemli bir faktérde stokiyometridir.

Genellikle bir AB seklindeki bilesigin esit sayida A ve B atomu igerdigi diisiiniiliir. Bu



tip bir kristalin stokiyometrik oldugu sdylenir. Anyon katyon orani birden farkli olan
kristaller stokiyometrik degildir. Stokiyometrinin birden farkli olmasi bir ¢ok kat1 igin
1yl bir {stiinliik olmadig1 gibi bu tip bilesik yariiletkenler, yapilarini bosluklar, arayer
atomlar1 ya da her ikisi ile birlikte dengelerler [27,28].

2.1.3.1. Noktasal Kusurlar

Bu tiir kusurlar; sivi katilasirken, metalin plastik sekil degistirmesi esnasinda, yiiksek
sicaklikta 1s1l titresim etkisinde atomun yer degistirmesi nedeniyle olusabilir. Atom
bosluklar1 (normal olarak dolu olmasi gerektigi halde bos olan yerler), arayer atomu
(normal olarak dolu olan konumlarin disinda bulunan atomlar ya da iyonlar), ayrigsmis
arayerler (bir arayer, diger bir atomun ya da iyonun normal konumunu degistirdiginde)

goriiliir.

i) Atom boslugu (Bos nokta kusuru): Bir atom bulunmasi gereken yerde
bulunmuyorsa buna atom boslugu denir. Bu bosluklar katilasma sirasinda atomlarin
hatal1 yerlere yerlesmesi, baz1 6rgii noktalarini doldurmamalar1 nedeniyle ve kat1 fazda
yiiksek sicaklikta termal titresimler nedeniyle bazi atomlarin Orgii noktalaridan

firlamalar1 nedeniyle olusabilir (Sekil 2.3).

Bosluk

ceeeerer ’ '
'*tﬁrﬁr*t

r? d r*r"h'
(>3 ivi!’

Sekil 2.3. Atom boslugu kusuru [29].

ii) Arayer kusuru: Fazla bir atom orgiide yerlesebilecegi uygun bir yer yokken orgiiye
yerlesmesi icin zorlanirsa Orgilinlin sikistirilmasi ile kristal orgiideki yerinden ayrilip

atomlar arasindaki bir bosluga yerlesir ve bu atoma arayer atomu denir (Sekil 2.4).



10

Arayer atomu

Sekil 2.4. Arayer atomu kusuru [29].

Yukarida bahsettigimiz iki kusur, kristallerde 1sisal uyarilmanin bir sonucu olarak

meydana gelirler ve sayilari sicaklikla hizla yiikselir [30].

1ii) Schottky kusuru: Bu kusur iyonik bagli malzemelerde bos nokta cifti seklinde
meydana gelir. Bu tiir malzemelerin kristal yapilar igerisinde esit elektriksel yiikiin
korunmasi i¢in kristal orgliden bir anyon ile katyonun ayrilmasi gerekir. Bunun

sonucunda da schottky kusuru olusur (Sekil 2.5.a).

iiii) Frenkel Kusuru: Bir iyonun komsu yiiksek enerjili bir bolgeye gegmesi ile olusan
kusurdur (Sekil 2.5.b).

PR
PN N LN

’oA
NLN AN
PR N ¥

&
'
4
P
A\
’

®
PR

4

(h)

Sekil 2.5. (a) Schottky kusuru, (b) Frenkel kusuru [31].

2.1.3.2. Cizgisel Kusurlar

Kristallerde diizensizlik merkezi bir ¢izgi boyunca yer almaktadir ve cizginin her iki

tarafinda kristal kusursuz olabilir. Fakat orgli noktalar1 birbirlerinin devami degildir.

Bagka bir deyisle; kristalin bir bolgesi bu bolgeyi alt ve iist kisimlara ayiran bir diizlem
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lizerinde kaymaya ugramissa, alt ve iist noktalar birbirlerine gore belirli bir miktar
Otelenmisse kaymaya ugramis ve ugramamis bolgeleri ayiran ¢izgi bir kristal hatadir ve
dislokasyon denir. Bu kusurlar metallerin ve alasimlarin mekanik 6zelligini agiklamay1
saglar. Dislokasyon kusurlar1 elektron mikroskoplarin goriintii ekranlarindan izlenebilir.

Dislokasyonlar; kenar, vida ve karisik olmak tizere {i¢ gesittir:

i) Kenar Dislokasyonu: Kusursuz bir kristalde ekstra bir atom tabakasinin ilavesi ile
kenar dislokasyonu olusur. Malzemenin sekillenmesini saglayan kuvvetin geldigi yone
dik olarak olusan dislokasyonlardir. Bir kristal yap1 igerisinde ortaya ¢ikan
dislokasyonlarin olusum 6zellikleri ve tiirii Burgers vektorii ile tanimlanir, bu ise kayma

vektoridiir (Sekil 2.6).

Fazladan atom
dizlemi

Kayma veya Burgers
= veklni b

Kenar aykin
yerlesim gizgisd

~ Burger devresi

Sekil 2.6. Kenar dislokasyonu [29].

i) Vida Dislokasyonu: Malzemenin sekillenmesini saglayan kuvvetin geldigi yonde
olusan dislokasyonlardir. Diger bir ifade ile Burgers vektorii sekillendirme kuvvetine

paralel olan dislokasyonlardir (Sekil 2.7).
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Sekil 2.7. Vida dislokasyonu [29].

iii) Karisik Dislokasyonu: Vida ve kenar dislokasyonunun birlikte bulundugu haldir.

Gergekte dislokasyonlar kristalde karisik dislokasyonlar halindedir (Sekil 2.8).

FETANESF

Kenar

PWEESN CNSYVEN

Sekil 2.8. Karisik dislokasyon [29].

2.1.3.3. Diizlemsel (Yiizeysel) Kusurlar

Diizlemsel kusurlar bir malzemeyi ayn1 orgii yapisina sahip, ancak farkli dogrultularda
yonlenmis degisik bolgelere ayiran yiizeylerden olusur. Bu yiizeyler kesit {izerinde sinir

biciminde goriiniir (Sekil 2.9).

i) Tanecik Simiri: Her tanedeki atomsal diizen ve yonlenme farklidir. Tane sinirlari

taneleri birbirinden ayiran yiizeylerdir.
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ii) Ikizleme smrlari: Ikizleme smiri, kristal 6rgii yapisindaki atom diizenlerinin
simetrik olarak farkli dogrultularda yonlenmesi sonucunda birbirinin ayna goriintlisii

seklinde olusan iki bolge arasindaki diizlem olarak tanimlanir.

(a) (b)

Sekil 2.9. (a) Tane sinir1 kusurlari, (b) Ikizleme siirlari kusurlari [30].

2.1.3.4. Hacimsel Kusurlar

Hacimsel kusurlarin olugmasi i¢in gereken enerji miktar1 oldukca fazladir. Bu kusurlar
ic boyutlu olup, malzemenin iiretimi sirasinda ve malzemenin dokiim, dévme, hadde
gibi sekillendirmesi esnasinda ortaya cikar. Ornek olarak, dokiim kusurlar,

bigimlendirme, dovme kusurlar1 ve kaynak kusurlart verilebilir [23, 28-29, 31].

2.2. Liiminesans

Bir materyal radyasyona maruz birakildiginda, gelen radyasyonun enerjisinin bir kismi
materyal tarafindan sogurulur ve daha uzun dalga boylu bir 151k olarak yeniden
yayinlanir (Stoke Kanunu). Bu siire¢ “liiminesans ’’olarak adlandirilir. Yayinlanan
1518in  dalga boyu gelen radyasyonun degil liminesans malzemenin karakteristik
ozelligidir. Liiminesans olaylarmin cogu, goriiniir 1518in salinimiyla ilgilenmektedir,

fakat mor 6tesi (UV) ve kizil 6tesi (IR) gibi diger dalga boylart da salinabilir [16].

Liiminesans olayi, yariiletken veya yalitkan malzemelerde gozlenir. Bu olayin ana
prensibi sudur: Gelen radyasyon malzeme icerisindeki atomlarin valans elektronlarina

enerji kazandirarak (uyararak) bulunduklari seviyeden bir iist seviyeye (iletkenlik bandi)
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cikmaya zorlar. Bdylece atom kararliligmni yitirir. Elektron yeni yoriingesinde
dolanirken enerji kaybeder ve kararli duruma tekrar donebilmek icin (yani eski
yorlingesine donebilmek i¢in) belirli bir enerji degerine sahip (uyarilmis yoriinge ile
eski yoriinge arasindaki enerji farki kadar) bir foton yayinlar ve eski kararli durumuna
doner [32]. Sekil 2.10° da kati bir malzeme icindeki olasi elektron gegisleri ve

liminesans islemleri gosterilmektedir [31].

a) b) c) d) e)

liminesans

akseptir

Sekil 2.10. Kat1 bir malzeme igindeki elektron gegisleri ve liiminesans islemleri [31].

Liiminesansin temel isleyisi;

a) Uyarma enerjisinin sogurulmasi sonucunda elektronun iletkenlik bandina gegisi ve
buradaki elektronun degerlik bandina gecerken 151n yayinlamasi,

b) Uyarilma enerjisinin 1 ve 2 durumlarindan yeniden birlesme merkezleri (akseptor)
seviyelerine gec¢isinde 151n yayinlanmast,

€) Tuzak seviyelerinden iletkenlik bandina ve yine oradan yeniden birlesme
merkezlerine (akseptorlere) gegiste 151in yayinlanmast,

d) Tuzaklardan akseptorlere gegis sonrasinda 1sin yayinlanmasi,

e) Tuzaklardan direkt degerlik bandina gegis sonrasinda 1sin yaymlanmasi
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seklindedir. Liiminesans islemi, 6zellikle malzeme igerisindeki elementlerin enerji
seviyeleri hakkinda bilgi vermektedir. Bu bilgi sayesinde orneklerin kristal yapisi
hakkinda da bilgi edinilmektedir. Liiminesans genis bir terimdir; atomlarin uyartildigi

metotlara ve uyartilan seviyelerin dmiir siirelerine gore gruplandirilabilir [33,31].

Liiminesansa, uyarmanin c¢esitliligine gére yayimnima neden olan radyasyon tipine gore
isimler verilmistir. Bunlar fotoliiminesans (optik veya UV 1sikla uyarma),
radyoliiminesans (niikleer radyasyonlar, 6rnegin gama i1sinlari, beta pargaciklari, x
isinlan ile uyarma) ve katodoliiminesans (elektron demeti ile uyarma) Ornek olarak
verilebilir. Buna ek olarak liiminesans, kimyasal enerji (kemiliiminesans), mekanik
enerji (triboliiminesans), elektrik enerjisi (elektroliiminesans), biyokimyasal enerji

(biyoliiminesans) ve ses dalgalari (sonoliiminesans) ile de elde edilebilir [16].

Bazi yalitkan ve yari iletken maddeler, 1sitildiklar1 zaman 1s1ma yaparlar. Bu fiziksel
olaya "isitma ile 1smma" anlamina gelen termoliiminesans (TL) denir. Genelde
termoliiminesans olarak adlandirilan termal uyarmali liiminesans, yaygin olarak
yariiletken malzemelerdeki ve yalitkanlardaki kusurlari ¢aligmak icin kullanislt ve

giivenilir bir teknik olarak kabul edilir [34].

Isigin yaymimi, radyasyonun sogurulmasindan sonra karakteristik bir siirede (7
meydana gelir ve bu parametre liiminesans siirecini alt kategorilere siniflandirmay1
saglar ( Sekil 2.11). Dolayisiyla, floresans 1.<10%s’de meydana gelirken fosforesans

1:>10%’de meydana geldiginden ayirt edilebilirler [35,38].
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(Foto-, Radio, Katodo-, Tribo-, Elekiro-, Bio-, Sono-,)

Liiminesans
Floresans Fosforesans
s 10%s Tex10%s
|
[ |
Kisa Perivotlu Uzun Perivotlu
. <1045 e > 1045

Termoliiminesans
dakikalar < T < 4 6 x 10*yi

Sekil 2.11. Liiminesans olayin soy agaci (7¢; uyarim ve yaymim arasinda gegen siire)
[16].

<108 s degeri, floresans yayiliminin kendiliginden olusan bir siire¢ oldugunu gosterir
bir tanimdir. Dolayisiyla, floresans yayilimi radyasyonun sogurulmasi ile ayni anda
gerceklesen ve radyasyon kesildiginde hemen durma olarak tanimlanmaktadir. Diger
taraftan fosforesans, sogurulan radyasyon ile maksimum siddete ulagmasi i¢in gegen
stire (tmax) arasindaki gecikme ile karakterize edilmektedir. Ayrica fosforesansin,
uyarilma kaldirildiktan sonra bir siire devam ettigi goriilmektedir. Agik bir sekilde
gortliiyor ki, gecikme zamani T, 1s mertebesindeyse fosforesans olarak siniflandirmak
kolaydir. Ancak daha kisa siireli gecikmeler icin, floresans ile fosforesans arasinda
ayrim yapmak daha zordur. Kendi arasinda fosforesans, kisa siireli (tc<10™ s) ve uzun

siireli (te>10 s) fosforesans olarak iki ana gruba ayrilabilir [35-38].

Floresans ile fosforesans arasindaki farki ayirt etmenin bir tek yolu liiminesans
bozunum iizerine sicakligin etkisini incelemektir. Floresans bozunumu sicakliktan
bagimsizken fosforesans, giiclii bir sekilde sicaklik bagimlilig: sergiler [16].

2.2.1. Termoliiminesans Olay

Termoliiminesans olay, termodinamik denge durumunda bulunan bir sistemin dis enerji

kaynagindan enerji sogurarak uyarilmasi sonucunda yari kararli duruma gegmesi ve



17

ardindan 1s1 enerjisi yardimiyla sistemdeki fazla enerjinin yayinlanarak sistemin denge
durumuna donmesi olarak tanimlanabilir. Burada uyarilmaya neden olan dis enerji

kaynag1 iyonlastirici radyasyondur.

Sekil 2.12°de TL olay basamaklar halinde gosterilmistir. Bir yalitkan ya da yariiletken
kristal, iyonlastirici radyasyona maruz kaldiginda enerji sogurur (Sekil 2.12a). Bu
sogurulma, valans bandindaki elektronlarin bir kisminin serbest kalmasina ve kristal
icerisinde serbest elektron-bosluk c¢iftlerinin meydana gelmesine neden olur (Sekil
2.12b). Serbest kalan elektronlar iletim bandinda ve bosluklar valans bandinda hareket
ederler. Bu hareket sirasinda serbest yiik tastyicilar zit isaretli baska yiik tasiyicilar ile
yeniden birlesebilir ya da kristal icerisindeki kusur ve safsizliklar tarafindan meydana
getirilmis olan yiik tasiyict tuzaklar (tuzak durumlari, trapping states) tarafindan
yakalanabilirler (Sekil 2.12¢). Tuzaklara yakalanan elektronlar, ortamin sicakligi ve
tuzak seviyesinin aktivasyon enerjisine (tuzak derinligi) bagli olarak tuzaklarda bir siire
kalirlar. Iyonlastirici radyasyonun ortamdan uzaklastirilmasmin ardindan kristal
kontrollii bir sekilde 1sitilir. Isitma siirecinde tuzaklardaki yiik tasiyicilar yakalandiklari
tuzaklardan kacabilecek kadar 1s1 enerjisi kazandiklarinda serbest kalarak yeniden iletim
bandina gecerler (Sekil 2.12d). Serbest kalan elektronlar, kristal icerisinde hareket
ederken zit isaretli ylik tasiyicilari ile yeniden birlesirler ve eger yeniden birlesme olay1

1s1niml ise liminesans bir foton yaymlanir (Sekil 2.12¢). Bu siire¢ TL olayinin en basit

agiklamasidir.
(5] o
fleim Bands | | V]./}; sone T
| OO0
fvonlastirics :
radyasyon :
Valans Band :
Ny, o N J
(a) (b) (c) (d) (e)

Sekil 2.12. Termoliiminesans olay [19].
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Is1 enerjisi yardimiyla sistem denge durumuna donerken yayinlanan liiminesans 1s1ma
tiim silire¢ boyunca izlenir. Kristalden yayinlanan liiminesans isima, sicakligin bir
fonksiyonu olarak kaydedilir ve 1s1ma egrisi grafigi elde edilir. Bu 1s51ma, sistemin denge

durumuna déonme hiziyla orantilidir.

Termoliiminesans 06zellik gosteren kristaller, radyasyona maruz kaldiktan sonra,
isitildiklarinda 1s1ma  yaparlar; ancak bu 1sima siyah cisim 1simasindan farklidir.
Bilindigi gibi dogadaki biitiin cisimler, sicakliklarina bagli olarak, elektromanyetik
1s1ma yaparlar ve bu 1s1ma siyah cisim i1s1mast olarak bilinmektedir. Cismin sicakligina
bagli olarak siyah cisim 1simasinin yogunlugu da degismektedir [39]. TL olayda ise
yalnizca iyonlastirict radyasyona maruz kalan cisim TL 1s1ma yapabilir ve bu siireg

sonunda cismin yeniden TL 1s1ma yapabilmesi i¢in tekrar 1sinlanmasi gerekmektedir.

Termoliiminesans olay1 agiklayip, enerji seviyeleri arasindaki yilik tasiyici trafigini
belirlemek i¢in su sekilde baz1 tanimlamalar ve kabuller yapmak gerekmektedir (Sekil
2.13):

e  Sadece yiik tasiyicilarmin (elektron, bosluk) valans ve iletim bantlarindan yiik
tasiyic1 tuzaklarina gecisleri veya bunun tam tersi gecisler ile ilgilenilecektir.
Tuzaklar aras1 yiik tasiyict gecisleri yalnizca bazi malzemelerde ortaya ¢iktigi ve
diisiik diizeylerde gerceklestigi i¢in basitlik agisindan dikkate alinmayacaktir.

e  Bir yiik tasiyicisinin 1s1l olarak uyarilip tuzaktan kurtularak kendi delokalize enerji
bandina ge¢me olasiligi, zit isaretli bir serbest yiik tasiyicisi ile karsilagarak
yeniden birlesme olasiligindan biiytiktiir.

e  Tuzaktaki bir yiik tasiyicisinin, zit isaretli baska bir yiik tasiyicist ile yeniden
birlesme olasiliginin 1s1l uyarilma olasiligindan biiyiik oldugu merkezlere yeniden
birlesme merkezleri denir.

e  Yeniden birlesme olasilig1 ile delokalize banda ge¢cme olasiliginin birbirine esit
oldugu enerji seviyesine demarkasyon seviyesi denir. Her iki tip yiik tasiyicisi i¢in
demarkasyon seviyeleri tanimlanmaktadir. (Elektronlar i¢in Ep,, bosluklar igin
Ebp.)

[letim bandinda bulunan bir elektronun (enerjisi > E¢), E enerjili Ec > E > Ep, bir

tuzaga gecisi 1smimsizdir ve sadece oOrgii titresimi (fonon) yayinlanir. Benzer
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sekilde, valans bandindaki bir boslugun (enerjisi < Ey), E enerjili Epp > E > E, bir
tuzaga gegisi 1sinimsizdir ve sadece fonon yayimlanir.

. E > Ec, yani iletim bandindaki serbest elektronlarn, Er > E > Ep, bolgesinde
bulunan tuzaklara yakalanmis bosluklarla yeniden birlesmesi 1sinimlidir ve foton
yayinlanir.

e E <E, olan serbest bosluklarin serbest elektronlarla yeniden birlesmesi 1sinimlidir

ve foton yayinlanir.

Sekil 2.13. Delokalize enerji seviyeleri [19].

Yk tasiyicilarin tuzaklardan kurtulma olasiligi denklem (2.1) ile tanimlanabilir.

E
p=s exp(— E) (2.1)
Burada k Boltzmann sabiti ( k = 1,38 x 102%J / K ), T sicaklik ve s kagmaya tesebbiis
etme frekansidir. s’nin degerinin 6rgii titresimi ile ayni derecede oldugu (106 - 10 S'l)
kabul edilir [10,20].
T sicakliginda yari-kararli diizeydeki ytik tasiyicilarinin T Omiir siiresi;
T = p_l (22)

seklindedir.

Birinci ve ikinci dereceden kinetige sahip 6rneklerin tuzak omiirleri
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r=—1 (2.3)

formiiliiyle hesaplanir.

2.2.2. Termoliiminesansin Temel Teorileri

2.2.2.1. Yar1 Denge (QE)

TL siddeti ve sicaklik arasinda bir baglanti olusturmak icin oran denklemlerine bazi
varsayimlar yerlestirilmelidir. Bu denklemlere yerlestirilen tiim varsayimlarin en

onemlisi yar1 dengedir.

QE varsayimu;

|dn¢
dt

< |ghla (2.4)

Bu varsayim basitce, iletim bandindaki serbest elektron yogunlugunun yari kararh
oldugunu belirtir. Eger bu varsayimi, baslangictaki serbest yiik yogunlugunun ¢ok az
oldugu varsaymmiyla (n;=0) birlestirirsek, 1sisal uyarilma sirasinda iletim bandinda

hi¢bir zaman elektron birikmez. Bu esitsizligi uygulayarak;

dn __ dm

bagintis1 kullanilarak n¢ hesaplanir ve yerine yazilarak asagidaki denklemler bulunur:

__ ns exp{—E¢/kTimomn
I'= (N-n)op+momn (2.6)

I = ns exp{—E;/kT} [1 - M] (2.7

(N-n)op+momn

(2.5) ve (2.6) denklemleri TL yaymimi igin genel bir tuzakli denklemi (GOT) olarak
adlandirilir [40-41]. (2.7) denklemindeki kare parantez igerisindeki ifade 1sisal olarak

yeniden tuzaklanmama olasiligidir. GOT denkleminde verilen parametreler ise;
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e omn : serbest yiik tasiyicilarinin yeniden birlesme tesir kesiti
e o, :serbest yiik tasiyicilarinin yeniden yakalama tesir kesiti

e N : birim hacimdeki tuzak sayisi

seklinde ifade edilir.
2.2.2.2. Birinci Derece Kinetikler (yavas yeniden tuzaklanma)

Randall ve Wilkins [36, 37], termal uyarma periyodu siiresince ihmal edilebilir yeniden
tuzaklanmalari, O6rnegin mom,>>(N-n)o, oldugunu varsaydi. Bunun n(t) ve m(t)
fonksiyonu arasindaki bir durum olduguna dikkat edilerek bu ylizden tepenin
baslangicinda dogru olabildigi zaman, bunun daha sonraki basamaklarda ilerledikce
dogru olmamasi olasilig1 bulunur. Bu “yavas yeniden tuzaklanma’’ sartlart altinda GOT

denklemi,

I, = ns exp (— :—;) (2.8)

olur. O-t araliginda integrali alinirsa ve 1sitma hizi sabit olarak alinirsa, It i¢in birinci

dereceden asagidaki Randall - Wilkins fonksiyonu elde edilir.
E T E
Iy, = n,s exp {— k—;} exp {— (%) fTo exp {— k—é} dH} (2.9)

Burada , n,, n’nin t=0"daki degeridir ve 0, sicaklig1 gésteren iki degerli bir degiskendir.
Fonksiyonun 6zellikleri (a) sabit E; ve P i¢in, n, ile degisimleri, (b) sabit n,ve P i¢in,
E; ile degisimleri, (c) sabit E; ve n,igin, B ile degisimleri, Sekil 2.14’de gosteriliyor.

Birinci derece kinetiklerin maksimum kosulunu veren ifade:

28 = sexp (- =) (2.10)

KTE Ty

olur. s faktoriiniin fiziksel anlami yalmzca birinci derece olay igin ve birimi s™

oldugunda gegerlidir. Birinci dereceden egri igin
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N [2kTH

s = Fexp (— %) - TZM exp (— :—9) d9]_1 (2.12)

elde edilir. Buradan da gerekli islemler yapilarak

— PE £
s = ) exp (kTM) (2.12)

esitligi elde edilir.
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Sekil 2.14. Randall-Wilkins birinci-derece TL denkleminin (a) n, ile degisimi, (b) E; ile
degisimi, (c) B ile degisimi [10].
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2.2.2.3. Ikinci derece kinetik (hizh yeniden tuzaklanma)

Garlick ve Gibson [35], 1sitma siirecinde tuzaklardan serbest kalan elektronlarin tekrar
tuzaklara yakalanma olasiliginin, yeniden birlesme olasiligindan biiyiik oldugunu kabul
etmislerdir.

Momn<<(N-n)o, (2.13)
Ayn1 zamanda tuzaklarin doyuma ulagsmadigini kabul ederek, GOT denklemini yeniden

diizenlemislerdir:

N>>n ve n=m

= 8= () e ) an

Burada dn/dt, 1sitma siirecinde elektron konsantrasyonunun degisim hizidir.
Elektronlarin 1s1l uyarilma sonucu serbest kalma olasiligi (n.s.exp[-E/k.T]) terimi ifade

edilmistir.

Esitlik (2.14)’e dikkat edilir ise dn / dt *nin n? ile orantili oldugu goriilmektedir. Bylece
termoliiminesans 1s1ma i¢in ikinci dereceden bir ifade elde edilmis olmaktadir. Bu ikinci
dereceden denklemde o, = 0, olarak alinir, s'=s/N tanimlamasi yapilir ve 0-t

araliginda integral alinirsa (2.15) denklemi elde edilir.

Iy = s’ exp {~ £} [1 4 (%) 7 exp (~Et}ao] (215)
Bu denklem ikinci dereceden Garlick-Gibson TL denklemi olarak bilinmektedir. Bu
denklemin ¢6ziimii olan termoliiminesans 1s1ma egrisinin yliksek sicaklik bdlgesinde
kalan kismi, diisiik sicaklik bolgesinde kalan kismindan daha genistir. Garlick-Gibson
termoliiminesans denklemi tiiretilirken 1sitma siirecinde serbest kalan elektronlarin
yeniden tuzaklar tarafindan yakalanma olasilifi hesaba katildigr i¢in liiminesans
yayinlanmadaki artisin bir miktar gecikmesi ve bdylece egrinin yiliksek sicaklik
bolgesinde kalan kisminin daha genis olmasi beklenen bir sonugtur (Sekil 2.15.). Ikinci

derece kinetikler i¢in maksimum kosulu veren ifade:
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BE 2kTM]

iz = S exp (— %) [1 += (2.16)

olur. Ikinci derecede s yerine pre-exponential faktor olarak bilinen s’ = s/N geger,

birimi de cm>s™dir. (N birimi cm™ olan tuzak konsantrasyonudur).

s=f [@ exp (— %) - (b-1) f;;M exp (— %) d@]_l (2.17)

olur. Yapilan islemler sonucunda ikinci dereceden kinetik durumunda frekans faktorii

s = B—E{ZRTM + 1}_1 exp [L (2.18)

T kil E KTy

bulunur.
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Sekil 2.15. Garlick-Gibson ikinci-derece TL denkleminin (a) n, ile degisimi, (b) E; ile
degisimi, (c) B ile degisimi [10].

2.2.2.4. Genel Derece Kinetikler
Randall-Wilkins birinci dereceden ve Garlick-Gibson ikinci dereceden termoliiminesans

1sima yogunlugunu ifade eden denklemlerini tiiretirlerken, onceki boliimlerde s6z

edildigi gibi, yeniden tuzaklara yakalanma ve yeniden birlesme olasiliklarinin oranlari
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hakkinda baz1 6zel kabuller 6ne siirmiislerdir. May ve Partridge [42], bu kabulleri ve
elde edilen denklemleri hesaba katarak, termoliiminesans 1s1ma yogunlugunu ifade eden

yeni bir deneysel bagint1 tiiretmiglerdir.

E
Iy, = nPs’ exp {— k—;} (2.19)

Burada s’, m*® Vst boyutundadir, b genel dereceden parametre olarak tanimlanmaktadir

ve degeri 1 ya da 2 olmak zorunda degildir. Esitlik (2.12) b#1 durumu i¢in integre

edilirse;

b

Ir, = nys' exp {— %} I <(b —1)2 )f exp {— %} d@l = (2.20)

burada s" =s n(b D dir. May ve Partridge’nin Onerdikleri bu esitlik, 1. ve 2.
dereceden denklemlerin uygulanamadigi durumlar igin tiiretilmistir. Bu denklem 1. veya

2. derece olmayan durumlari agiklamakta faydali olmaktadir [43].

f—E = s exp (— —) [1 +((b-1) ZkTM] (2.21)

seklinde verilir. Boylece genel dereceden kinetik durumunda b#1 olmak kaydiyla

frekans faktori:

s=2LE {(b -1H)== 2kTM 1} exp [—— (2.22)

KT

seklinde yazilabilir.
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Sekil 2.16. Birinci derece (b=1), ikinci derece (b=2) ve ara derece (b=1.3 ve b=1.6)
kinetiklerinin karsilastirilmast E; = 1 eV,n, = N = 1 konsantrasyon birimi
ve [ =1K/s kullanilarak TL tepeleri. Birinci derece tepe i¢in sekiller 1
yogunluk birimine normalize edilmistir [10].

2.2.3. TL Isima Egrisi Analiz Yontemleri

Termoliiminesans 1s1ma egrilerinin kinetik parametrelerinin analizinde bir¢ok yontem
kullanilmaktadir. Bu yontemler; ilk artis yontemi, 1s1ma egrisinin sekline dayanan
yontem (pik sekli), maksimum TL siddetindeki sicakliga bagli yontem, izotermal
bozunum yontemi, ¢esitli 1sitma hizlarina dayali olan yontem ve bilgisayarli 151ma egrisi
ayristirma yontemi (CCGD) gibi yontemlerdir. Bu boliimde, sadece bu tez ¢alismasinda

kullanilan analiz yontemleriyle ilgili ayrintili teorik bilgiler verilmistir.
2.2.3.1. Tlk Artis Yontemi

[k artis ydntemiyle analiz, ilk defa Garlick ve Gibson tarafindan énerilmistir [35]. TL

1s1ma egrisinin diisiik sicaklik kisminda, n(T)’nin sicakliga (T) bagimliliginin ihmal
edilebilmesi i¢in, TL 151ma egrisinin bu sicaklik araliginda tuzaklanmis elektronlarin
miktarinin yaklagik olarak sabit oldugu kabul edilebilir. Aslinda, sicaklik artarken
Denklem (2.9.)’daki ilk iistel ifade artarken, buna karsin ikinci terimin degeri sabit kalir.

Bu ifade, T; kesme sicakligina kadar gegerlidir. T, kesme sicakligi ise maksimum TL
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siddeti |y’ nin yaklasik olarak %15’ inden daha kii¢lik olan TL siddeti I’ ye karsilik
gelir. Sicaklikta daha fazla artis (T>T;) denklem (2.9.)’daki ikinci terimi azaltir;
denklem (2.9.)’daki iki terim arasindaki iligki TL 1s1ma egrisinin pik seklini meydana
getirir. n(T) nin sabit oldugu varsayimini kullanarak termoliiminesans yayimi su sekilde

yazilabilir.
E
I(T) x exp (- =) (2.23)

Sekil 2.17, bir TL 1s1ma egrisinin ilk artis kismimi gostermektedir. Ilk artis yontemi
uygulanirken, In(I)’ya karst 1/kT’ nin grafigi ¢izilir ve lineer bir dogru elde edilir (Sekil
2.18.). Elde edilen bu dogrunun egiminden frekans faktorii s hakkinda herhangi bir sey
bilmeden aktivasyon enerjisi (E) degerlendirilir. Bir ilk artis ¢izim 6rnegi Sekil 2.17°de

verilmistir [44].

TLx 10° (kb)

100 'm 150

Sicaklik (°C)

Sekil 2.17.Termoliiminesans 1s1ma egrisinin ilk artis kismi [44].
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Sekil 2.18. Sekil 2.17° de verilen 1s1ma egrisinin ilk artis kismina bu teknigin
uygulanmasi [44].

2.2.3.2. Istma Egrisinin Sekline Dayanan Analiz Yontemi (Pik Sekli Yontemi)

E, s ve b kinetik parametrelerini elde etmek igin pikin geometrik ozellikleri veya sekli
dikkate alinarak TL 1s1ma egrisinin analizi yapilir. ikinci derece kinetikleri i¢in TL 1s1ma
pikleri hemen hemen simetrik bir sekilde olmasina karsin, birinci derece pikler
asimetriktir. TL 1s1ma egrisinin geometrik sekline bagli parametreler, Sekil 2.19° da

gosterildigi gibi tanimlamaktadir:

Twm = Maksimumdaki tepe sicakligi

T1 ve T sirastyla Ty’ nin yart siddetinde her iki yanindaki sicaklik degerleri
7= Tm-T1 pikin diistik sicaklik tarafindaki yar1 genislik degeri

6= T, — Tm pikin yiiksek sicaklik kismindaki yar1 genislik degeri

w= Ty — T1 151ma pikinin toplam yar1 genislik degeri

U = & /w geometrik sekil veya simetri faktorii olarak adlandirilir [44].
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Sekil 2.19. Geometrik sekil degerleri 7, w, & [44].

Grossweiner, E tuzak derinligini hesaplamak i¢in 151ma egrisinin seklini kullanan ilk
kisidir [45]. Grossweiner yontemi, Ty maksimum siddet sicaklifima ve Tjp yar
siddetteki dusiik sicakliga dayanir. Birinci derece Kinetikleri varsayarak (2.24)

denklemini elde etmistir.

E =151k 2 (2.24)

Tm-T1

Grossweiner 1 elde ettigi 1.51 faktorii Chen tarafindan deneysel olarak diizeltilmis ve
1.41 olarak belirlenmistir [46]. Bu aktivasyon enerjisinin daha dogru hesaplanmasini

saglamustir.
Lushchik, 1s1ma egrisinin sekline dayanan hem birinci hem de ikinci dereceden kinetige
gore aktivasyon enerjisinin (E) hesaplanmasi i¢in yontem gelistirmistir [47]. Yukarida

tanimlanan 6 parametresi, bir 151ma egrisi yaklasik tiggen olarak hesaplanabilir.

Birinci dereceden kinetikler i¢in E ifadesi,

E ="y (2.25)

Ikinci dereceden kinetikler igin Lushchik formiilii [45] ise
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_ 2kTgy

E==5

(2.26)

seklindedir. Chen, E degerini en dogru sekilde elde etmek i¢in denklem (2.25)’ yi 0.978
ile ve denklem (2.26) ise 0.853 ile garparak 6nceki iki denklemi diizenlemistir [46].

2.2.3.3. Maksimum TL Siddetindeki Sicaklhiga Dayanan Yontem

Randall ve Wilkins, birinci derece denklemi ¢6zmemisler, ama tuzaktan kacan elektron
olasiliginin bire esit oldugu TL 1s1ma egrisinden biraz diisiik bir sicakliga karsilik gelen
maksimum sicakligini ele almislardir. Bu arastirmacilar s = 2.9 x 10° s degerini

kullanarak E i¢in ¢ok basit bir ifade bulmuslardir [36]:

E = 25kTm (2.27)
Urbach s = 10° s *degerini kullanarak benzer bir baginti vermistir [48].

E = Tm/500 = 23kTwm (2.28)
(2.27) ve (2.28) denklemleri sayisal faktorler s degerine baghidir ve bu yiizden E

degerleri yaklasik olarak belirtilmistir. Bu denklemler sadece E degerlerinin ilk

yaklasimi olarak kullanilabilirler [44].
2.3. X-Istm1 Kirinim Yontemi (XRD)

Sekil 2.20°de goriildiigii gibi kristaldeki iki ardisik diizlemden ayni fazli X-1gim
sacilmalarinda yol farki, dalga boyunun tam katlari ise kirmmim maksimum

gerceklesecektir. Bu
2dsin® = n\ (2.29)

ifadesi ile verilebilir. Burada d, diizlemler arasindaki uzaklik ve n ise bir tam sayidir.
(2.29) denklemi Bragg yasasi olarak bilinir [49]. Bu denklemde kullanilan x-1g1n1in dalga

boyu A ve 0 acis1 bilindigine gore diizlemler arasindaki uzaklik (d) bulunabilir.
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Sekil 2.20. Bir kristal yapidaki ardisik diizlemlerden x-1s1inlarinin sagilmasi.

Diizlemler arasindaki uzaklik dpy, birim hiicrenin cinsine, 6rgli sabitlerine ve miller

indislerine baglidir ve (2.30) esitligi ile verilebilir [50-51].

1

d =
hkl 4(h2+k2+hk) 12
.z Ttz
3a C

Bu denklemde h, k, I miller indisleri; a ve ¢ 6rgii sabitleridir. X-1s1n1 kirinim deseninden

(2.30)

bliyiitiilen ZnO kristallerin tanecik boyutunu (grain size), Scherrer formiiliinii kullanarak

hesaplamak miimkiindiir [52-53]. Scherrer formiili,

092
" BCosH

(2.31)

ile verilir. Burada D; tanecik boyutunu; A; x-1simninin dalga boyunu; 6; Bragg kirilma
acisint ve B kirinim desenindeki FWHM (maksimum yiiksekligin yar1 genisligi)

degerini radyan olarak verir.
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2.4. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM)

Taramali Elektron Mikroskobu (SEM), elektron tabancasindan ¢ikan elektron demetini,
hedefteki numunenin yilizeyinde kiigiik bir noktaya carptirarak numuneden c¢ikan

elektronik sinyalleri toplayan ve ¢ozliimleyen bir cihazdir [54].

Havas1 bosaltilmis bir tiip icindeki bir elektron tabancasinin meydana getirdigi
elektronlar, yonlendirilerek tiipiin alt kismina yerlestirilmis numunenin ylizeyinde
kiigiik bir noktaya carptirilir. Tarama sargilari, elektron demetinin numune yiizeyinde
kiictik bir alan1 taramasini saglar. Geri sagilan kii¢iik acili elektronlar, ylizeydeki girinti-
cikintilarla girisime ugrayarak, elektrik sinyallerini olusturan ikincil geri sagilma
elektronlarini meydana getirirler. Bu elektronlar 1g1k mikroskoplariin 300 kat1 derinlige
sahip (100000 kat biiyiitmede yaklagik 10 um) bir goriinti verirler. Bu tiir
mikroskoplarin ¢ogunda ¢dzlimleme 5 nm civarinda olup biiyiitme 5 ila 100000 kat

arasinda degisebilmektedir [55].

2.5. Gecisli Elektron Mikroskobu (TEM)

Yiiksek voltaj altinda hizlandirilmis elektronlar bir numune iizerine gonderilirse,
elektronlar ile numune atomlar1 arasinda gesitli etkilesimler olur ve numuneden degisik
enerjide elektronlar ve Xx-isinlar1 ¢ikar. Bu etkilesimlerden yararlanilarak numunenin
incelenmesi elektron mikroskobunun prensibini olusturur. Eger hizlandirilmis
elektronlar ince numune lizerine gonderilmis ise, elektronlarin bir kismi etkilesmeden,
diger kism1 da Bragg sartlar1 sonucu kirinima ugrayarak numunenin alt yiliziinden disari
c¢ikar. Bu tiir elektronlar1 kullanarak numunenin igyapisinin incelenmesi gecisli elektron
mikroskobunda yapilir. Elektron mikroskoplar1 temel olarak ve fonksiyonel olarak,
optik mikroskoplarin aynisidir. Yani her iki mikroskopta ¢iplak gozle goriilemeyen
cisimleri biiyiitmek i¢in kullanilir. Ikisi arasindaki fark ise, optik mikroskopta 11k 15101,

elektron mikroskobunda elektron kullanilmasidir [56].
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2.6. Onceki Cahsmalar

Cinko oksit (ZnO), dnceleri sadece boya maddesi olarak kullanilirdi ve beyaz ¢inko ¢in
beyazi veya ¢icek beyazi olarak adlandirilirdi. Cinko oksit bakirin eritilmesinden ortaya
cikan bir yan iirlin olarak bilinmekteydi. Romalilar ise cadmia olarak adlandirmislar,
piring elde etmekte ve merhem yapiminda kullanmiglardir. Bununla birlikte Roma’ daki

tiim kimyacilar cadmia’nin altina doniistiiriilebilecegini diistinmiislerdir.

18. yiizyilin ortalarinda Alman kimyaci Cramer, cadminanin metal ¢inkonun
yanmasindan (1s1 ve 1s1k veren oksitlenme) elde edildigini kesfetmistir. 1781 yilinda
Fransa’da Courtois tarafindan beyaz ¢inko iiretilmeye baslanmis, fakat 1840’ a kadar
sanayide kullanilmamistir. Ancak bu tarihten itibaren Reclaire tarafindan sanayide
kullanilmaya baslanilmistir. Silfiir gazindan etkilenmemesi (siyahlagsmamasi), toksik
madde igermemesi ve iyi saklanabilmesi nedeniyle kursun oksidin yerini almistir [57].

1850’11 yillarda New Jersey’ deki S. Wethrill sirketi tarafindan gelistirilen yontem ile
firin i¢inde yliksek 1sida ¢inkoyu 1sitarak ¢inko koru haline getirmigler ve firin disina
¢ikarilan kor halindeki ¢inkonun havadaki oksijenle temasa ge¢cmesiyle ¢inko oksit elde

etmislerdir.

Sonraki yillarda ¢inko oksit kristalinin yapimi saglanmis ve bulunan bu kristalin
piezoelektrik gilic cevirici ince filmlerde, ylizey dalga akustik aletlerinde, gaz
sensorlerinde, optoelektronik aletlerde, yariiletken detektorlerde, LED’ lerde, plazma
monitorlerin yapiminda, sivi kristal ekranlarda ve lazer teknolojisi gibi ¢ok sayida

uygulama alan1 oldugu ortaya konmustur [58-59, 31].

D.De Muer ve ark. (1968), toz ZnO’ in termoliiminesans Ozelliklerini incelemis ve
tavlanmis ZnO tozu i¢in (-161, -144, -129, -117 ve -101 °C) bes tekil 1s1ma tepesi elde
etmislerdir. Aktivasyon enerjisi ve buna karsilik gelen tuzaklar1 yakalama kesiti
bulunarak, farkli sicakliklarda bozunma egrisinin analizi sonucunda tutarl degerler elde
etmislerdir. Yaptiklar1 ¢alisma sonucunda ZnO’in liiminesansinin birinci derece kinetige
sahip oldugunu bulmuslardir [12]. D. De Muer (1970) yaptig1 diger bir ¢alismada,
termoliiminesans parametrelerinin hesaplanmasi i¢in yeni bir yontem gelistirmistir. Bu

yontem, Schon denklemlerine bagli ve izole edilen 1s1ma tepe noktalarinin tamaminin
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biciminin kullanimin1 saglar. Bu ydntemle aktivasyon enerjisi ve tuzak yakalama
merkezlerini yakalama tesir kesiti liiminesans siirecinin kinetigi birbirinden bagimsiz
olarak hesaplanabildigi gibi, liminesans merkezlerinin yakalama tesir kesit alan1 da
belirlenebilir. Bu yontemin uygulamasini, ZnO tozunun termoliiminesans 1g1ma egrisi

tizerinde gostermistir [60].

M.A.Seitz ve ark. (1971) yaptiklar1 ¢calismada, ¢ok kristalli ZnO’ in termoliiminesans
davranigini sicakligin ve oksijen basincinin bir fonksiyonu olarak ele almislar, sonug
olarak 150 K’ de genis bir pik ve 182 K’ de iyi belirlenmis bir pik olmak iizere iki pik
gozlemlemiglerdir [61].

E. Mollwo ve ark (1976), yaptiklar1 ¢alismada, ZnO ve SnO;> nin tuzaklanmis desik
merkezlerinin ESR ve liminesansini incelemislerdir. UV-uyarilmadan sonra, bu
merkezlerde tuzak ve desiklerin polarize liiminesans ve termoliiminesansa yol actigi
sonucuna varmiglardir. ESR ile bu merkezlerin yapist analiz edilerek ZnO’teki benzer

merkezler ile karsilastirtlmistir [62].

S. Bhushan ve ark. (1984), ZnO:Pr ve ZnO:Gd’ nun termoliiminesansit hakkinda
aragtirma yapilmigtir. ZnO:Pr ve ZnO:Gd UV, B ve y-isinlart ile 1ginlanarak
termoliiminesans 1s1ma egrileri kaydedilmistir. TL analizleri, izotermal bozunma, 1sitma
hiz1 ve pik sekli yontemleri kullamilarak yapilmistir. TL parametreleri tuzak derinligi,

kinetik mertebeler ve frekans faktorii belirlenmistir [14].

D. Diwan ve ark. (1984) yaptig1 bir diger ¢aligmada, ZnO:Cu, La UV ve y-151m1 ile
1s1nlanarak termoliiminesans (TL) 1s1ma egrisi kaydedilmistir. Baz1 keskin gecisler ile
birlikte 600 K’ de belirgin bir tepe goriilmiistiir. Yiiksek sicaklikta elde edilmis bu tepe
icin 1s1itma hiz, ilk artis, izotermal bozunma ve pik sekli yontemleri kullanilarak bu tepe

icin aktivasyon enerjisi E ~ 1.63 eV ve kinetik mertebenin 1=2 oldugu bulunmustur [63].

C.E. Secu ve ark. (2009), ZnO nano-igne dizileri ve filmlerini sirasiyla potasyum ¢inkat
ve alkollii NaOH c¢ozeltisinde sabit akimda ZnO varagin(foil) anodik asindirmasi ile
hazirlamiglardir. ZnO nano-igne diziler i¢in kaydedilen Termoliiminesans (TL) 1s1ma

egrileri yaklasik 360°C’ de ZnO polikristal tozunda gozlenen duruma benzer genis bir
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pik géstermistir. ZnO film tipi 6rnek icin yaklasik 325 °C’ de i¢ ice gegmis TL piki
gozlenmistir [64].

A K. Srivastava ve ark. (2009), termal uyarmali liiminesans analizi i¢in nano yapili
Zn0’i sol-jel yontemiyle iiretmiglerdir. Bunun sonucunda hegzagonal yapili ¢ ekseni
boyunca biiyiiyen ultra-ince tanecikli ZnO elde etmislerdir. Alinan TEM goriintiileri
sonucunda katkilanmamis ZnO’tanecik boyutu 30-60 nm arasinda oldugu tespit
edilmistir. ZnO ornekler TL 6l¢timleri i¢in 10 kGy x-151n1ina maruz birakilmistir. ZnO’in

termoliiminesansi i¢in yaklasik 600 nm’de bir ana pik saptanmistir [65].

D. Sahu ve ark. (2010), ZnO’1, siirekli ve atimli modda ultrasonikasyon uygulama ile
sentezlemislerdir. Bu yontemde hazirlanan nano partikiil tozlarin boyutlarinin sirasiyla
24nm ve 20 nm oldugu goriilmiistiir. Sentezlenen iki tozun davranisinin X-1s1m1
kirinimi, fotoliiminesans ve Fourier transform kizilotesi spektrumu kaydedildiginde
farkli oldugu tespit edilmistir. Sonikasyon iglem ile sistem i¢ine H iyonu dahil etmek
miimkiin olmustur. Sonikasyon islemle olusturulan yiizey durumlarinin sistemin hem

fotoliiminesansini hem de termoliiminesansini etkiledigi bulunmustur [66].

M. Mazhdi ve ark. (2011) tarafindan yapilan ¢alismada ZnO ve ZnO:Mn nanokristaller
ters misel yontemiyle sentezlenmistir. Yiizey morfolojisi elektron mikroskobu (SEM)
ile incelenmistir. ®Co gama 1511 kaynagi ile 6rneklerin termoliiminesans 6zellikleri
incelenmigstir. Yapilan ¢alisma sonucunda ZnO nanokristallere manganez katkilamanin
termoliiminesans Ozelligi gelistirdigi ve gama 1sinma hassasiyetini arttirdigi

gbzlemlenmistir [67].

A. Jagannatha Reddy ve ark. (2011) yaptig1 ¢alismada nanoboyutlu ZnO tozlari, diistik
sicaklikta (300 °C) ¢ozelti yakma yontemi kullanilarak sentezlemistir. Gama 1sin1 ile
1isinlanmis ZnO nano partikiiller i¢in termoliiminesans (TL) 1s1ma egrisi ~ 343 °C’ de
genis bir 1s1ma piki belirlenmistir. Bu 1s51ma pik siddetlerinin 1s1ma egrisinin seklini
degistirmeden gama doz artis1 ile arttig1 gozlenmistir. Farkli dozlarda(10-50 Gy) gama
ile 1sinlanmis ZnO’in tuzak parametreleri, pik sekli yontemi kullanilarak hesaplanmigtir.
Yanma senteziyle hazirlanmis ZnO nanotozlarin, TL dozimetre ic¢in kullanilabilir

oldugu bulunmustur [68].
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C. Cruz-Vazquez ve ark. (2005), yeni bir mikrokristal olan termoliiminesans ZnO-
CdSO, fosforlar 1s1l tavlama sonucunda sentezlenmis ve pellet olarak hazirlanmistir.
Peletler 25-300 Gy araliginda beta radyasyonuna maruz birakilmis ve radyasyon dozu
arttikca termoliiminesans yanitin dogrusal olarak arttig1 gozlenmistir. Isima egrisi 112
ve 216 °C'de iki maximum pik sergilemistir. Bu ¢alisma sonucunda elde edilen veriler
Zn0O-CdSO, fosforlarin dedektorler ve beta radyasyonlu dozimetreler i¢in umut verici

oldugunu géstermektedir [34, 69].



3. BOLUM

YONTEMLER

Bu boliimde, sol-jel yontemi, ZnO nanokristallerin sol-jel yontemiyle biiyiitiilmesi,
ZnO‘e Gd katkilanmasinin deneysel agamalar1 ve 6rneklerin analizinin yapildig 6l¢iim
sistemleri agiklanmaktadir. Ayrica TL 6l¢iimleri i¢in 6rneklerin ince tanecik yontemiyle
hazirlanmasi1 ve TL o&lglimlerinin alindigi Rise TL/OSL ( TL/OSL-DA-20) okuyucu
hakkinda bilgi verilmektedir.

3.1. Orneklerin Hazirlanmasinda Kullamlan Deneysel Teknik ve Yontemler

3.1.1. Sol-jel Yontemi

Sol-jel yontemi, ilk olarak, rastlanti sonucu Ebelmen tarafindan 1846 yilinda
kesfedilmistir. Donemin fizikgileri tarafindan yeterli ilgiyi gérmeyen sol-jel yontemi
1953 yilindan sonra yayginlagmistir [70].

Sol-jel cam, jel ve seramik tozlari elde etmede kullanilan bir kimyasal sentezleme

yontemidir. Bu yontem bir soliisyonda (sol) bulunan metal alkoksitlerin zamanla

polimerleserek jel olusturmasi seklinde 6zetlenebilir [71].

- . ORI
Kalsinasvon N

Is1

Hidroliz b

Saol Jel Kat iiriin

Sekil 3.1. Sol-jel sentez yonteminin asamalar1 [72].
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Sol-Jel tekniginde Oncelikle uygun alkoksitler kullanilarak kolloidal bir siispansiyon
olusturulur. Ornek olarak Si(OCH,CHz), verilebilir. Elde edilen soliisyonda art arda
hidroliz ve yogunlagma tepkimeleri gercekleserek atom gruplari olusur. Asagida 6rnek

bir tepkime verilmistir.

Si(OR)4 + H,0 —HO-Si(OR); + ROH (Hidroliz)

Burada R bir alkildir.

(OR)3Si-OH+HO-Si(OR); = (OR)3Si-O-Si(OR)3+H-0 (Yogunlasma)

Reaksiyonun devaminda Si-O-Si baglar1 polimerlesme siireci ile birleserek daha biiyiik
molekiiller olusturur. Molekiill makroskobik boyutlara ulastiginda jel olusur. Jel
kurutularak diisiik sicakliklarda (<100 °C) hidroliz sonucu olusan su ortamdan
uzaklastirtlir. Son olarak yapi yiiksek sicakliklarda (>300 °C) firnlanarak (kalsinasyon)
organik ve diger atiklar buharlastirilir. Bu son islemden sonra arzu edilen malzeme elde

edilir [71].

3.1.2. X-Istmt Kirmimm Olciimleri

X-111 kirmnimi deneyleri, Orta Dogu Teknik Universitesi, Fen Edebiyat Fakiiltesi Fizik
Béliimiinde yapilmistir. ZnO kristallerin x-151n1 kirmmimi deneyi, Rigaku Miniflex
difraktometresi ‘nde alinmistir. A=0.154049 nm dalga boylu CuK, (35 kV, 30 mA) 15181
kullanilarak tarama hizi 0.05%s olarak segilmistir. Elde edilen x-151n1 kirmnim

spektrumu, FullProf.2k (Version 4.80) programu ile analiz edilmistir.

3.1.3. Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) Ol¢iimii

SEM goriintiileri, Orta Dogu Teknik Universitesi, Miihendislik Fakiiltesi Metaliirji ve
Malzeme Miihendisligi Boliimiinde alinmistir. Bunun i¢in JEOLJSM-6400 Elektron
Mikroskop kullanilmistir. Orneklerin alinan SEM goriintiileri Boliim 4’de detayli olarak

verilmistir.
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3.1.4. Gecisli Elektron Mikroskobu (TEM) Ol¢iimii

TEM goriintiileri, Kirikkale Universitesi, Bilimsel ve Teknikler Arastirma Merkezi
(KUBTAL) biinyesinde bulunan Elektron Mikroskobu Laboratuvarinda JEM3010 300
kV’ luk Gegisli Elektron Mikroskobu(TEM) ile alinmistir. Alinan TEM goriintiisii ve
detayl bilgiler Boliim 4’de verilmistir.

3.2. Liiminesans Olc¢iim Sistemi

Rise TL/OSL otomatik oOl¢iim sistemi ile hem TL hem de OSL o6l¢iimleri
yapilabilmektedir (Sekil 3.2). Sistem, ayn1 anda oda sicakligindan 700 °C’ye kadar ya
da herhangi bir sicaklia kadar 48 ornegin isitilmasini saglayabilir. Isinlama beta
kaynagi, alfa kaynagi veya bir X-1s1n1 jeneratorii kullanilarak elde edilir. Kullanilan
sistemde  *Sr/*°Y beta 1sinlama kaynag bulunmaktadir. Isik algilama sistemi,
fotogogaltict tiip (PMT) ve uygun 151k algilama filtresinden olusmaktadir. Ornek odasi

vakum olusacak veya bir azot akis1 saglanacak bicimde programlanmuistir.

Sekil 3.2. Rise TL/OSL okuyucu( TL/OSL-DA-20).
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3.2.1. Isik Algillama Sistemi

TL/OSL okuyucu igindeki standart PMT ’lerde bialkali EMI 9235QB tiip kullanilir ve
maksimum algilama verimi 300 nm ile 400 nm arasindadir. Ornek ile PMT-Katot
arasindaki mesafe 55 mm’dir ve algilama kati1 agis1 yaklasik 0.4 steradyandir. Sagilan
1518in PMT’e ulasmasini engellemek icin filtreler kullanilmaktadir. Standart Rise
okuyucuda degistirilebilir 6zellikte: Hoya U-340, Schott BG39 ve Corning 7-59 filtre

paketleri bulunmaktadir.
3.2.2. Termal Uyarim Sistemi

Termal uyarim direkt olarak PMT altinda yer alan 1sitma elemant ile elde edilir. Isitma
elemaninin iki iglevi vardir; birincisi Ornegi 1sitmak, ikincisi ise Ornegi Ol¢iim
konumuna kaldirmaktir. Isitma, 1sitma elemani igerisinden kontrollii alternatif bir akim
besleyerek gerceklestirilir. Sicakligin geri besleme kontrolii icin 1sitma seridinin
(Kanthal) altina monte edilmis diisiik kiitleli krom-nikel alasimli termokapl kullanir.
Isitma, 20 kHz’de gecis olmayan siirekli tam siniis dalgasi iireteci ile kontrol edilir.
Isitma sistemi 6rnegi 0.1°den 10 K/s’ye kadar ayarlanabilen sabit 1sitma hizlarinda 700
°C’ ye kadar 1sitir. Isitic1 serit, azot gazi kullamlarak sogutulur ve aym zamanda azot

akist 1siticiyr yliksek sicakliklarda oksitlenmeden de korumaktadir.

3.2.3. Beta Kaynag

Cikarilabilir 905r/*Y beta isinlayici, 6rnek karuselinin {izerine yerlestirilmistir (Sekil
3.3). Isinlayicy, piringten yapilmistir ve dis ¢ap1 10 cm’ dir. Kaynak maksimum enerjisi
2.27 MeV olan beta parcaciklari (aktivitesi 1.48 GBq’ dir (40 mCi)) yayan®Sr/®®Y beta
kaynagimi bulundurmaktadir. Kaynak, donen bir paslanmaz celik tekerlek icerisine
monte edilmistir ve bu tekerlek basingli havayla kontrol edilmektedir. Kaynakla 6rnek
arasindaki mesafe 5 mm’ dir. Ol¢iim ¢emberi icin bir vakum, ara yiizey olarak hareket
eden 0.125 mm’ lik bir Berilyum (Be) pencere 1sinlayici ve 6lgiim ¢emberi arasinda yer

almaktadir [73].

TL aleti i¢inde kurulu bulunan 40 mCi *Sr/*®Y beta kaynaginin kalibrasyonu, Ankara

Universitesi Niikleer Bilimler Enstitiisii’'nde kurulu bulunan ve ikincil Standart
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Dozimetri (SSDL) Laboratuarlar1 Standartlarinda kurulmus olan (50 mCi ) **'Cs foton
kaynag1 kullanilarak yapilmistir. Kalibrasyon ic¢in 6zel hazirlanmis degisik boylarda
kuvars tanecikleri kullanilmis (bu ama¢ i¢in her bir 1s1ma 700 mg Ornek
gerektirmektedir) ve elektronik denge saglanacak sekilde 1.5 mm ¢eper kalinligt olan
kaplar iginde 1sinlanarak yapilmistir. Bu nedenle doz hizlar1 kuvars esdegeri olarak
verilmistir. Beta kaynaginin doz hizi degerleri ince tanecik kuvars esdegeri olarak
verilmistir. Ayrica Ankara Universitesi’nin Bics kaynagi Ankara’nin hazirlamis oldugu
kuvars ornekleri ile 2010 yilinda Alman Cevre ve Saglik Arastirma Merkezi’nin SSDL

laboratuvarinda yapilan 1sinlamalar ile karsilastirilarak kalibre edilmistir.

Benlyum Pencere e MY K_a_vmgj

Sekil 3.3. Sr/*Y beta 1sinlayicinin sematik gosterimi [73].

3.3. Ornek Hazirlama ve Deneysel Asamalar
3.3.1. Katkisiz ZnO NanoKkristallerinin Sentezlenmesi

Deneysel islemler boyunca kullanilan tiim malzemelerin temizligi ultra saf su, aseton ve
etanol ile yapilmistir. ZnO nanokristallerini biiyiitme islemi sol-jel yontemi ile
yapilmistir. ZnO nanokristalleri elde etmek i¢in molekiil kiitlesi 219,528 g/mol olan
Zn(CH3C00),.2H,0 (ginko asetatdihidrat) tuzu ve molekiil kiitlesi 40 g/mol olan
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NaOH (sodyum hidroksit) kullanilmistir. 0,1 M Zn(CH3COO);.2H,0 ve 1 M NaOH
cozeltileri ultra saf su kullanilarak hazirlanmistir. NaOH sulu ¢ozeltisi ¢inko asetat
¢ozeltisi lizerine dokiilerek 60 °C’ye ayarlanmis DAIHAN Scientific Wisd marka ve
MSH-20A model manyetik karigtiricili 1siticida kuruyuncaya kadar karistirma islemi
gerceklestirilmistir (Sekil 3.4.). Bu siirecte meydana gelen kimyasal tepkimeler
asagidaki gibidir [74]. Kullanilan kimyasal malzemelerin ¢6zeltilerdeki miktarlar1 Tablo

3.1°de verilmistir.

Zn(CH3C00),.2H,0 + 2NaOH — Zn(OH), + 2CH;COONa + H,0 (3.12)
Zn(OH); + H,0 = Zn(OH),** + 2H* (3.13)
Zn(OH),*" = ZnO + H,0 + 20H (3.14)

Tablo 3.1. ZnO nanokristallerinin biiyiitiilmesinde kullanilan miktarlar

Bilesik formiilii Molekiil agirhig: Miktar
Zn(CH5C00),.2H,0 219.528 g/mol 4.3906 g 200 mL
NaOH 40 g/mol 1.60¢g 40 mL

Sekil 3.4. a) Cinko asetat ¢odzeltisi, b) sodyum hidroksit ¢ozeltisi
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3.3.2. Gd Katkilanmis ZnO Nanokristallerin Sentezlenmesi

Zn0O (cinko oksit) nanokristallerine Gd;O3 (gadolinyum oksit) toz bilesigi katkilama
islemi nitrik asit yontemi ile yapilmistir. Zn; GdxO (x=0.01,0.03 ve 0.05) bilesigi elde
etmek icin stokiyometrik oranda ZnO ve Gd,;Osz toz bilesikleri hassas terazide
tartilmigtir. Baslangic karisimlarint elde etmek igin kullanilan bilesenlerin molekiil
agirhk degerleri ve miktarlar1 Tablo 3.2.’de verilmistir. Ornekler 1’er gram olacak
sekilde hazirlanmistir. Tarttm sonucunda bir behere alinan toz bilesiklere 2M
konsantrasyonunda 30 mL HNO; (nitrik asit) ilave edilmistir. Cozelti konsantrasyonu
IM olacak sekilde ayn1 hacimde ultra saf su (30 mL) ilave edilerek, sicaklig1 80 °C’ye
ayarlanmis manyetik karistiricilt 1siticida karistirilmaya birakilmistir. Cozelti jelimsi bir
hal alincaya kadar karistirma islemine devam edilmistir. Islemler sonucunda elde

edilmesi beklenen denklem asagidaki gibidir.

HNO;
ZnO+ Gd,03—> Zny 4GdyO (3.15)

%1, %3 ve %5 katkilama oranlarinda hazirlanan Gd katkili ZnO 6rnekler (Zn;xGdxO;
x=0.01,0.03 ve 0.05) hava ortaminda, Carbolite marka (Sekil 3.5) sicaklig1 ayarlanabilir
tiip firnda 300 °C’de 5 saat siireyle kalsinasyon isleminden gegirilmistir. Bu islem

sayesinde karisim i¢indeki yabanci maddelerin sicaklikla ayrigsmasi saglanmastir.

Tablo 3.2. Katkilama isleminde kullanilan bilesikler ve miktarlar

Bilesik Molekiil Kullanilan Miktarlar

formiilii Agirligi(g/mol) | x=0.01 x=0.03 x=0.05
Zn0O 81.39 0.978 ¢ 0.936 g 0.895¢
Gd,03 362.50 0.022 ¢ 0.064 ¢ 0.105¢

Kalsinasyon isleminden sonra elde edilen kat1 karisim agat havanda homojen ince toz
tanecikleri haline gelinceye kadar iyice ogiitiilmiistiir. Bu islemden sonra elde edilen
katt karisim, toz ve pellet olmak iizere iki sekilde sinterleme islemine maruz
birakilmigtir. Pelletler, Specac marka hidrolik pres ile 2.5 ton basing altinda

preslenmistir. Hazirlanan toz ve pellet Zn;4GdyO &rneklere, 600 °C ve 800 °C’deki
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firrnda 2 saat silireyle sinterleme iglemi yapilmis ve daha sonra firinda sogumaya
birakilmigtir. Pellet ve toz halinde sinterlenen 6rnekler tekrar agat havanda 6giitiilerek

toz taneciklerinin iyice ayristirilmasi saglanmistir.

%1 ve %3 oraninda Gd katkili ZnO bilesikleri, sinterleme sicaklik ve siireleri
degistirilerek tekrar hazirlanmustir. Ornekler kalsinasyon sicakligi ve siiresi (300 °C’de
Ssaat) degistirilmeden pres yapilmadan, toz halinde sinterlenmistir. %1 Gd katkil1 ZnO

ornegi, 600 °C, 800 °C ve 900 °C’de 4 saat sinterlenme islemine maruz brrakilmistir.

%3 Gd katkil1 ZnO 6rnegi ise, 600 °C ve 800 °C’de 4 saat sinterlenme islemine maruz
brrakilmistir (Sekil 3.5.).

Sekil 3.5. a) Kalsinasyon ve sinterleme islemlerinin yapildig tiip firin, b) hazirlanan
ornegin yiiksek sicaklikta firindaki goriintiisii

Baslangigta hazirlanan Ornekler A1-A15 Ornek koduyla ve daha sonra hazirlanan
ornekler B1-B5 ornek koduyla isimlendirilmistir. Tiim 6rnekler ile ilgili bilgiler Tablo

3.3de verilmistir.

Tablo 3.3. Hazirlanan 6rneklerin, kalsinasyon ve sinterleme igin sicaklik ve siireleri

Pellet Pellet Pellet Pellet Pellet
Idiktan | yapildiktan
R apilmadan | Y2PUmadan | yapiima | Yap! yap
Ornek | Katkilanan | ¥ I;nceki dneeki basme | Sonra sonra
Kodu bilesik Kalsinasyon | Xalsinasyon sinterleme | sinterleme
. o siiresi (saat) (ton) sicakhgr | siiresi (saat)
sicakhigi (°C) °C)
Al Gd,04(%1) 300 5 : - ;




46

ZN 99Gdo 010

0,
0,
0,

A4 S:fzéﬁfo 300 5 25 600
0,
0,
0,
0,
0,

A9 nggéﬁzo 300 5 25 600
0,

A10 Sr?ozgé :;20 300 5 25 800
0,
0,

Al12 Sgozié d/?jzo 300 5 - 600
0,

Al3 S;’;gécﬁzo 300 5 . 800
0,

Al4 S::Zé:;izo 300 5 25 600
0,

Al5 ggfiéﬁzo 300 5 25 800
0,
0,
0,
0,

B5 Gd,03(%3) 300 5 - 800

ZN.97Gdg 030
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3.3.3. Termoliiminesans (TL) Ol¢iimleri i¢cin Orneklerin Ince Tanecik Yontemiyle

Hazirlanmasi

Nanoboyutta biiyiitiilen kristallerin, mikrodozimetride kullanilabilirligini arastirmak
amactyla ornekler, ince tanecik yontemiyle 4-10 um olacak sekilde asagida agiklandigi

gibi hazirlanmastir.

Termoliiminesans Olgiimlerinin yapilabilmesi i¢in Ornekler ince tanecik (fine grain )
yontemiyle hazirlanmistir. Bu yontemde boyutlar1 yaklasik 10 um diizeyinde olan

tanecikler kullanilir [75].

TL analizinde Zn;«GdyO (x=0.01, 0.03 ve 0.05) nanokristalleri kullanilmistir. Bu
ornekler Nevsehir Universitesi, Fen Edebiyat Fakiiltesi Fizik Boliimii Yariiletken

Laboratuarinda, nitrik asit yontemiyle ZnO nanokristaline Gd katkilanarak elde

edilmistir. Hazirlanan 6rneklere ait deneysel bilgiler Tablo 3.3°de verilmistir.

Sekil 3.6. Termoliiminesans 6l¢iimleri i¢in 6rneklerin hazirlanmasi.

Ince tanecik yonteminde, i¢ ¢ap1 10 mm olan cam tiip icerisine TL analizi yapilacak

ornekten yaklasik 50 mg koyulmus ve iizerine yaklasik 6 cm yiiksekliginde (3 ml)
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aseton doldurulmustur. Tiip, ultrasonik banyo igine yerlestirilerek karistirilmistir.
Ultrasonik banyodan ¢ikarilan tiip 2 dakika bekletilmis ve boylece 10 pm’den biiyiik
olan tanecikler ¢okertilmistir. Ustte kalan ¢ozelti baska bir tiipe alinmis ve 20 dakika
bekletilmistir. Beklendikten sonra {istte kalan ¢ozelti atilmig, boylece 4 um’den kiigiik
taneciklerin paslanmaz ¢elik diskler iizerinde toplanmasi dnlenmistir. Tiipiin dibinde
kalan ¢okeltiye 2 ml aseton eklenerek ultrasonik banyoda karistirilmistir. Hazirlanan
coOzelti, paslanmaz ¢elik disk (¢cap=10 mm, kalinlik=0,5 mm) yerlestirilmis tiip igine
pipet yardimiyla bosaltilmistir. Hazirlanan Orneklerin paslanmaz c¢elik disklerin
tizerinde kurutulmasi amaciyla etiiv iginde 40 °C’de 2 giin bekletilmistir. Bu yontemle
hazirlanan paslanmaz celik disk iizerindeki oOrneklerin tanecik boyutu 4-10 pm
arasindadir (Stoke Yasasi). (Sekil 3.6). Ince tanecik yontemiyle drnek hazirlama islemi,
Ankara Universitesi Niikleer Bilimler Enstitiisii Katihal ve Retrospektif Dozimetre

Laboratuarinda gerceklestirilmistir.

3.3.4. Termoliiminesans (TL) Isima Egrisinin Alinmasi

Olgiim i¢in ince tanecik yontemiyle drneklerin hazirlanmasi ve TL dl¢iimleri Ankara
Universitesi Niikleer Bilimler Enstitiisi Katthal ve Retrospektif Dozimetre
Laboratuarinda gerceklestirilmistir. Ince tanecik y&ntemiyle Al-disklere asetonla
yapistirilmis 6rnekler karusele yerlestirilmistir (Sekil 3.7.). Olgiimlerde mavi filtre
paketi olarak adlandirilan ve Schott BG-39 ile Corning 7-59 filtrelerinin birlikte
kullanilmasi ile olusturulan filtre kombinasyonu kullanilmistir. Olgiimleri yapilan

orneklere ait deneysel 6zellikler Tablo 3.3°de verilmistir.

Tim 1s1nlama iglemleri 90Sr/gOY-B radyasyon kaynagi kullanilarak ve farkli radyasyon
dozlarinda gergeklestirilmistir. Radyasyon kaynaginin doz hizi 143 mGy/s’dir.
Orneklere farkli radyasyon dozlari verilerek, sogurulan radyasyon ile TL siddeti
arasmndaki iligki incelenmistir. Ilk olarak rneklerin, 6n 1sitma yapilmadan maksimum
450°C’ye 5°C/s 1sitma hiziyla 1sitilarak dogal doz i¢in TL 1s1ma egrileri elde edilmistir.
Tiim Ornekler igin sirasiyla 143 mGy, 715mGy, 1.43 Gy, 15 Gy, 30 Gy ve 60 Gy beta
radyasyon dozlarinda 140°C’ye 2°C/s 1sitma hiziyla 6n 1sitma islemi yapilmis ve
450°C’ye 5°C/s 1sitma hiziyla 1sitilarak TL 1s1ma egrileri kaydedilmistir. 143 mGy 1 s
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beta dozu, 715 mGy 5 s beta dozu, 1.43 Gy 10 s beta dozu, 15 Gy 105 s beta dozu ve 60
Gy 210 s beta dozu ’na karsilik gelmektedir.

Sekil 3.7. Termolliiminesans Slgiimlerinin alinmasi.



4.BOLUM

BULGULAR

4.1. ZnO Nanokristaller i¢cin Elde Edilen Bulgular

4.1.1. ZnO Nanokristallerinde X-1s1m1 Kirinima Analizi

ZnO toz nanokristallerin x-1sin1 kirmimi 6lgtimii, Rigaku Miniflex difraktometresi’nde
2=0.154049 nm dalga boylu CuK, (35 kV, 30 mA) 15181 kullanilarak yapilmis ve tarama
hizt 0.05°/s olarak secilmistir. Elde edilen x-1isin1 kirinimi spektrumu, FullProf.2k
(Version 4.80) programi kullanilarak analiz edildi. Elde edilen kirinim spektrumlarinda
farkli siddet ve genisliklerdeki cesitli piklere ait 20, miller indisleri ve diizlemler arasi
uzakliklar olan d-degerleri Tablo 4.1°de gdsterildi. Bu sonuglar literatiirdeki sonuglar ile
uyumludur [50,76]. Wurtzite hexagonal yapiya sahip ZnO kristallerin 6rgii sabitleri
a=3.253 A° ¢=5.214 A° olarak hesapland: ve Sekil 4.2°de de x-151n1 kirinimi deseni

kirinim diizlemleri ile birlikte gosterildi [52-53,77-79].
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Sekil 4.1. ZnO nanokristallerde x-1s1n1 kirinimi spektrumu.
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Scherrer formiilii kullanilarak, siddeti en biiyiik pikten ZnO kristallerinin tanecik boyutu
hesaplandi ve ~15 nm olarak bulundu. Bu deger, literatiir ile uyumludur [52-53,80].

Tablo 4.1. ZnO nanokristallerinde x-1s1m1 kirinimi verileri

20° h k | dhit (A°) /1,
31.85 1 0 0 2.817 57
34.50 0 0 2 2.607 65
36.35 1 0 1 2.479 100
47.60 1 0 2 1.914 23
56.65 1 1 0 1.627 51
62.95 1 0 3 1.479 45
66.50 2 0 0 1.409 12
68.05 1 1 2 1.380 42
69.15 2 0 1 1.360 23
72.60 0 0 4 1.303 7
77.10 2 0 2 1.239 8
81.45 1 0 4 1.183 5

7000 - (101) 700
6000 -
5000 -
-n i (002)
g 4000 1 (100)
D 3000
% ]
A, 2000
1000 -
0 4
20 30 4 50 60 70 80

Sekil 4.2. ZnO kristallerinde yansima diizlemleri ile birlikte x-151n1 kirinimi spektrumu.
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4.1.2. SEM Goruntiileri

SEM analizleri bize malzemelerde 1sil islem siiresince meydana gelen degisiklikleri yani
kristal biiylimesi, atomik oranlar ve kristal yapisi gibi Ozellikler hakkinda bilgi
saglamaktadir. ZnO Srnekler igin Orta Dogu Teknik Universitesi, Metaliirji ve Malzeme
Bilimi Miihendisliginde alinan SEM goriintiileri Sekil 4.3 a, b, ¢ ve d’ de verildi. Bu
resimlerden ZnO kristallerinin kiimelendigi, bu kiimelerin yaklagik boyutunun 80-100
nm, kiimeleri olusturan pargalarin ise 25-40 nm araliginda oldugu goriilmektedir.

Tanecik boyutunun hesaplanan degerle uyumlu oldugu sdylenebilir.

WD mag HV

: ‘ 6.2mMmm | 100000 x| 15.0 kV |2.98 utm NanoSEM
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f; ";ﬂ’-—h - ’ G

-~

’ WD | mag ‘ HV | HFW

6.2 mm | 150000 x| 15.0 kV |1.99 um

wWD mag HV HFW
6.1 mm [ 200 000 x [ 15.0 KV |[1.49 um

(©)
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o2 ‘ wWD mag ‘ HV HFW

6.1 mm | 300 000 x | 15.0 kV | 995 nm

(d)

Sekil 4.3. a, b, ¢ ve d. ZnO nanokristallerinde Taramali Elektron Mikroskobu ile alinmis
(SEM) goriintiileri

4.1.3. ZnO Nanokristallerin Termoliiminesans (TL) Analizi

Sekil 4.4’te, ZnO toz nano kristallerin Sr B-isim1 kaynag: ile degisik siirelerde
1sinlanarak tuzak merkezleri (yapisal kusurlar) doldurulduktan sonra alinan TL 1s1ma
egrileri gosterilmistir. ZNO nanokristaller 413 mGy-320 Gy arasinda radyasyon dozuna
maruz birakilmistir. Sekilden de gorildiigii gibi 1simnlama siiresi arttikga TL 1s1ma
egrilerinin siddeti de artmaktadir. TL 1s1ma egrilerinin analizi yapilarak tuzak
merkezlerine ait fiziksel kinetik parametreleri (yavas yeniden tuzaklanma, hizli yeniden

tuzaklanma, aktivasyon enerjisi, frekans faktorii gibi) belirlemek miimkiindiir [10].
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Sekil 4.4. ZnO nanokristallerinde *Sr B-1in1 kaynagi ile farkli dozlarda isinlama
yapildiktan sonra alinan TL 1s1ma egrileri.

Sekil 4.5 ’te radyasyon dozuna bagl olarak TL 1s1ma egrisinin degisimi gosterildi. 1.

pik i¢in 102+20 °C arasinda, 2. pik i¢in 194420 °C arasinda integral alind.

30000

27000 B 1 pik °
® 2 pik

24000
21000
18000
15000
12000 ¢

9000 ] u

TL Siddeti (k.b.)

6000

3000 °

T T T T T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300 350

Radyasyon Dozu (Gy)

Sekil 4.5. ZnO nanokristallerinde radyasyon dozuna bagli TL siddetinin degisimi.



56

4.2. Gd Katkilanmis ZnO Nanokristaller i¢cin Elde Edilen Bulgular

4.2.1. Gd Katkilanmis ZnO NanoKkristallerinin X-1sim Kirinim Analizleri

X-1g1n1 kirinim yontemi malzemeyi olusturan kristal fazlarinin tanimlanmasinda 6nemli
bir yontemdir. Orneklerin uygulanan islemlerle tiim kristallenme olaylar1 yani olusan
yapisal degisimler x-1isin1 kirmimu ile tespit edilebilmektedir. Bu analizler, katkilama
islemi stiresince Orneklerde degisik kristal fazlarin ortaya ¢ikmasindaki ve uygun
sicaklik sartlarint belirlemede de biiyiik faydalar saglar. Burada nitrik asit yontemiyle
hazirlanan Gd katkilanmis  Ornekler ic¢in  katkilama isleminin  gergeklesip
gerceklesmediginin anlasilmasi amaciyla sentezlenen bazi 6rneklerin x-1511 kirinim

desenleri incelenmistir.

Sentezlenen katkisiz ZnO nanokristallerin tavlama ile kirmnim piki siddetlerinde artig
gozlenirken ve maksimum pik yar1 genisliklerinin (FWHM) de azaldigi dolayisiyla
tanecik boyutunun arttigi gériilmistiir (Sekil 4.6-4.8.a,b). Scherr denkleminden tanecik
boyutlari; sentezlenen ZnO nanokristali i¢in 18.33 nm ve 500 °C’de tavlanmis ZnO
nanokristali i¢in 24.66 nm olarak hesaplanmigtir. Ancak Gd katkilanmasi ve 1s1l islem
uygulanmasiyla pik siddetlerinin ve maksimum pik yar1 genisliklerinin (FWHM)
azaldig1 bulunmustur. Gd katkilanmis 6rnekler igin Scherr denkleminden hesaplanan
tanecik boyutlar1;%1 Gd katkilanarak 300 °C’de kalsinasyon yapilmis ZnO nanokristali
icin 54.98nm, ;%3 Gd katkilanarak 600 °C’de sinterlenmis ZnO nanokristali i¢in 55.02
ve ;%1 Gd katkilanarak 800 °C’de sinterlenmis ZnO nanokristali i¢cin ~55 nm olarak

hesaplanmuistir.

Sekil 4.6-4.8’de farkli katki orani (ylizde konsantrasyonu) ve farkli sicakliklarda Gd

katkilanmis ZnO nanokristallerine ait x-151m1 grafikleri verilmistir.

Sekil 4.6 da, %1 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline sadece 300 °C’de kalsinasyon

islemi yapildiktan sonra alinan x-151n1 grafikleri gdsterilmistir.
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Sekil 4.6.  ZnO nanokristali (a) Sentezlenen, (b) 500 °C’de tavlanmis, (c) %1 Gd
katkilanmis sadece 300 °C’de kalsinasyon isleminden sonra alman x-1s1n1
grafikleri.

Sekil 4.6 incelendiginde, Gd,O3’e ait pikler “e” isareti ile gdsterilmistir. 20=29.4° ve
20=38.95%deki piklere ait miller indisleri (4 0 1) ve (6 0 0)’dir [81-82].
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Sekil 4.7°de, %3 Gd katkilanmis ZnO’in 2.5 ton basing altinda pellet yapilarak 600

°C’de sinterleme isleminden sonra alinan x-1s1m1 grafikleri gdsterilmistir.

600 S r - r - 1 - 1 1
%3 Gd 600 C (C)
400 | * Gd,0,| ]
200 -
. -
.,...______,—.._.J\b \\L‘_—L_JA—J\—AM—‘_JM
P R B L L L L L

15000 . ' ' ' '
ZnO 500 0C (b) |
o n
& 10000 .
e
N
~—
< 5000 |- .
=
U
8008 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 ]
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6000

4000
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Sekil 4.7. ZnO nanokristali (a) Sentezlenen, (b) 500 °C’de tavlanmis, (c) %3 Gd
katkilanmis ve 2.5 ton basing altinda pellet yapilarak 600 °C’de sinterleme
isleminden sonra alinan x-151m1 grafikleri.

Sekil 4.6 ve 4.7 ’de ikincil faz olarak ortaya ¢ikan Gd,O3’e ait pikler goriilmektedir. Bu
da 6rnekte homojen olmayan bir dagilim oldugunu ve ZnO’e Gd katkilama isleminin

kismen gergeklestigini yani Gd’un kristal yapinin i¢ine kismen girdigini gostermektedir.
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Sekil 4.8. ZnO nanokristali (a) Sentezlenen, (b) 500 °C’de tavlanmis, (c) %1 Gd
katkilanmis ve 2.5 ton basing altinda pellet yapilarak 800 °C ’de sinterleme
isleminden sonra alinan x-151m1 grafikleri.

Sekil 4.8 incelendiginde, Gd,O3’¢e ait herhangi bir pike rastlanmamaktadir. Bu sonugtan

tek fazin olustugunu ve Gd’un kristal yapinin i¢ine tamamen girdigi sdylenebilir.
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Sekil 4.6.c ve Sekil 4.8.c. grafiklerinde ayn1 oranda Gd katkilanmis ZnO nanokristal
orneklerin 300 °C’de kalsinasyon ve 800 °C’de sinterleme islemi uygulandiginda 800
°C’de sinterleme yapilan 6rnegin X-151m grafiginde Gd,O3’e ait pikler goriilmemektedir.
Bundan kristallesmenin arttigt ve Gd’un ZnO nanokristallerin 6rgii noktalarina

yerlestigi sonucuna varilabilir.

4.2.2. Gd Katkilanmis ZnO Nanokristallerin TEM Analizi

%3 Gd katkilanmis ZnO’in 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve 600 °C’de 2 saat sinterleme

islemi yapildiktan sonra alinan TEM goriintiisti verilmistir.

Sekil 4.9. %3 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 2.5 ton basing altinda pellet yapilarak
600 °C’de 2 saat sinterleme islemi yapildiktan sonra alinan TEM gériintiisii.

Sekil 4.9 incelendiginde nano boyuttta biiylitiilmiis kristaller goriilmektedir. Katkilanan
bu nano boyuttaki kristallerin tanecik boyutlar1 17 ile 28 nm arasinda degigsmektedir.
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4.2.3. Termoliiminesans Isima Siddetinin Sicakhiga ve Katkilama Oranina Bagh

Olarak incelenmesi

Termoliiminesans Ol¢iimleri yapilan Gd katkilanmis ZnO nanokristalleri igin
termoliiminesans siddetinin doza bagli degisim grafikleri bu baslik altinda
incelenecektir. Termoliiminesans pik siddetinin katkilama oranina, kalsinasyon ve
sinterleme sicakliklarinin degisimine gore elde edilen grafikler degerlendirilecektir. 50
ve 100 Gy olmak iizere iki farkli dozda 1sinlama yapilmistir. Bu radyasyon dozlari i¢in

orneklerin doz cevabi Tablo 4.2°de verilmistir.

Tablo 4.2. Al-Al5 ornek koduyla adlandirilan drneklere 50 ve 100 Gy radyasyon dozu
verildikten sonra maksimum sicakliklart ve TL pik siddetleri. (Ornek
kodlarina ait 6zellikler Tablo 3.3’de verilmistir.)

Ornek Tmax I max I max Iloomax/ I5Omax
Kodu (°C,x15°C) (50Gy) (100Gy)
Al 1.pik 139 100 69 0.7
2.pik 225 9 62 0.7
3.pik 345 171 99 0.6
A2 1.pik 153 648 274 0.4
2.pik 218 315 172 0.5
3.pik 322 416 239 0.6
A3 1.pik 174 4638 6781 15
2.pik 332 849 1291 15
A4 1.pik 152 528 1086 2.1
2.pik 214 392 896 2.3
3.pik 341 565 1173 2.1
A5 1.pik 166 66 98 1.5
2.pik 328 50 70 1.4
A6 1.pik 149 56 77 14
2.pik 236 55 67 1.2
3.pik 362 84 105 1.3
A7 1.pik 181 147 237* 1.6
2.pik 262 100 159* 1.6
3.pik 340 99 138* 1,4
A8 1.pik 190 7819* 12363* 1.6
2.pik 254 6039* 9925* 1.6
A9 1.pik 133 931 1687 1.8
2.pik 229 695 1434 2.1
3.pik 336 1605 3142 2.0
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A10 1.pik 130 957 1375 14
2.pik 215 323 570 1.8
3.pik 333 290 512 1.8
All 1.pik 205 52 76 15
2.pik 366 75 116 15
AL2 1.pik 135 349 623 18
2.pik 233 313 488 1.6
3.pik 350 761 1237 1.6
A13 1.pik 136 8373* 12262 15
2.pik 232 - 4451 -
3.pik 350 1966 2855 15
Ald 1.pik 137 312 552 18
2.pik 226 260 443 17
3.pik 338 542 996 1.8
Al5 1.pik 129 516 928 1.8
2.pik 226 264 451 1.7
3.pik 339 358 577 1.6

*: [ki i¢ ice geemis pikler mevcuttur.

4.2.3.1. Uygulanan Isil islemin TL Pik Siddetine Etkisi

Isil islemin TL pik siddeti iizerindeki etkisini arastirmak amaciyla, 300 °C’de
kalsinasyon, 600 °C ve 800 °C’de sinterleme islemi yapilan 6rneklerde pik siddetlerinin
sicakliga bagh degisimi Sekil 4.10- 4.21°deki grafiklerde verilmistir. Orneklerin 50 Gy
ve 100 Gy radyasyon dozlarma bagli degisimi de degerlendirilmistir.
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Sekil 4.10. Pellet yapilmadan %1 Gd katkilanmig ZnO nanokristaline 50 Gy doz
verildikten sonra kalsinasyon ve sinterleme sicakligina baglhi TL

siddetindeki degisim
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Sekil 4.11. Pellet yapilarak %1 Gd katkilanmig ZnO nanokristaline 50 Gy doz
verildikten sonra sinterleme sicakligina bagli TL siddetindeki degisim
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%1 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline (Zng g9Gdo10) 50 Gy radyasyon dozu verilen
orneklerde; pellet yapilmadan 600 °C’de sinterleme islemi yapilan drneklerin, TL pik
siddetlerinin pellet yapilanlara oranla 1. pik degeri 9 kat ve 2. pik degerinin 6 kat daha
yiiksek oldugu gozlenmistir. Pellet yapilan ornekte goriilmeyen 3. pik degeri pellet
yapilmamis 6rnekte goriilmektedir (Sekil 4.10, Sekil 4.11).

%1 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline (Zng99Gdy0;0) 50 Gy radyasyon dozu verilen
orneklerde; pellet yapilmadan 800 °C’ de sinterleme islemi yapilan drneklerin, TL pik
siddetlerinin pellet yapilanlara oranla 1. pik degeri 9 kat ve 2. pik degerinin 2 kat daha
yiiksek oldugu gdzlenmistir. 800 °C’ de sinterlenme islemi yapilarak pellet yapilmamis
ornekte 3. pik goriilmezken pellet yapilmis 6rnekte bu pik goriilmektedir (Sekil 4.10,
Sekil 4.11).
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Sekil 4.12. Pellet yapilmadan %1 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 100 Gy doz
verildikten sonra kalsinasyon ve sinterleme sicakligina bagli TL
siddetindeki degisim
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Sekil 4.13. Pellet yapilarak %1 Gd katkilanmig ZnO nanokristaline 100 Gy doz
verildikten sonra sinterleme sicakligina bagl TL siddetindeki degisim

%1 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline (Zng 99Gdp010) 100 Gy radyasyon dozu verilen
orneklerde; pellet yapilmadan 600 °C’de sinterleme islemi yapilan érneklerin, TL pik
siddetlerinin pellet yapilanlara oranla 1. ve 2. pik degerinin yaklasik 2 kat daha yiiksek
oldugu gozlenmistir. Pellet yapilmamis ornekte goriilen 3. pik degeri pellet yapilan

ornekte goriilmemektedir (Sekil 4.12, Sekil 4.13).

%1 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline (Zngg9Gdy010) 100 Gy radyasyon dozu verilen
orneklerde; pellet yapilmadan 800 °C’de sinterleme islemi yapilan drneklerin, TL pik
siddetlerinin pellet yapilanlara oranla 1. pik degeri ~6 kat daha yiiksek olmasina
ragmen, 2. pik degerinde belirgin bir fark gézlenmemistir. Pellet yapilmamis 6rnekte 3.

pik goriilmezken pellet yapilmis 6rnekte bu pik goriilmektedir (Sekil 4.12, Sekil 4.13).
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Sekil 4.14. Pellet yapilmadan %3 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 50 Gy doz
verildikten sonra kalsinasyon ve sinterleme sicakligina baghi TL

siddetindeki degisim
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Sekil 4.15. Pellet yapilarak %3 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 50 Gy doz
verildikten sonra sinterleme sicakligina bagli TL siddetindeki degisim
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%3 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline (Zng ¢7Gdo030) 50 Gy radyasyon dozu verilen
orneklerde; pellet yapilarak 600 °C’de sinterleme islemi yapilan 6rneklerin, TL pik
siddetlerinin pellet yapilmayanlara oranla 1. ve 2. pik degeri 6 kat ve 3. pik degerinin 16
kat daha yiiksek oldugu gézlenmistir (Sekil 4.14, Sekil 4.15).

%3 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline (Zng97Gdg030) 50 Gy radyasyon dozu verilen
orneklerde; pellet yapilmadan 800 °C’de sinterleme islemi yapilan drneklerin, TL pik
siddetlerinin pellet yapilanlara oranla 1. pik degeri ~8 kat ve 2. pik degeri 18 kat daha
yiiksek oldugu gozlenmistir. Pellet yapilmamis Ornekte 3. pik goriilmezken pellet
yapilmis 6rnekte bu pik goriilmektedir (Sekil 4.14, Sekil 4.15).
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Sekil 4.16. Pellet yapilmadan %3 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 100 Gy doz
verildikten sonra kalsinasyon ve sinterleme sicakligina baghh TL
siddetindeki degisim
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Sekil 4.17. Pellet yapilarak %3 Gd katkilanmig ZnO nanokristaline 100 Gy doz
verildikten sonra sinterleme sicakligina bagl TL siddetindeki degisim

%3 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline (Zng.97Gdp030) 100 Gy radyasyon dozu verilen
orneklerde; pellet yapilarak 600 °C’de sinterleme islemi yapilan &rneklerin, TL pik
siddetlerinin pellet yapilmayanlara oranla 1. pik degeri ~7 kat, 2. pik degeri 9 kat ve 3.
pik degerinin ~23 kat daha yiiksek oldugu gézlenmistir (Sekil 4.16, Sekil 4.17).

%3 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 100 Gy radyasyon dozu verilen 6rneklerde;
pellet yapilmadan 800 °C’ de sinterleme islemi yapilan 6rneklerin, TL pik siddetlerinin
pellet yapilanlara oranla 1. pik degeri yaklagik 9 kat ve 2. pik degerinin 17 kat daha
yiiksek oldugu gozlenmistir. Pellet yapilmamis Ornekte 3. pik goriilmezken pellet
yapilmis 6rnekte bu pik goriilmektedir (Sekil 4.16, Sekil 4.17).



69

10000
B 1.pik [ ]
8000 ® 2pik
1 3.pik
-
5 6000+
24
p—
‘= 4000
[P]
<
S
o> 2000-
=
04 a .
2000 - . . .
300 ' 600 ' 800
Sicaklik (°C)

Sekil 4.18. Pellet yapilmadan %5 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 50 Gy doz
verildikten sonra kalsinasyon ve sinterleme sicakligina baglhi TL

siddetindeki degisim
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Sekil 4.19. Pellet yapilarak %5 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 50 Gy doz verildikten
sonra sinterleme sicakligina bagl TL siddetindeki degisim
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% 5 Gd katkilanmigs ZnO nanokristaline (Zng.95Gdo 050) 50 Gy radyasyon dozu verilen
orneklerde; pellet yapilmadan 600 °C’de sinterleme islemi yapilan 6rneklerin, TL pik

siddetlerinin pellet yapilanlara oranla maksimum TL siddetinde belirgin bir fark
gozlenmemektedir (Sekil 4.18, Sekil 4.19).

% 5 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline (Zng ¢sGdo0s0) 50 Gy radyasyon dozu verilen
orneklerde; pellet yapilmadan 800 °C’de sinterleme islemi yapilan 6rneklerin, TL pik
siddetlerinin pellet yapilanlara oranla 1. pik degeri ~16 kat ve 3. pik degerinin 5 kat
daha yiiksek oldugu gozlenmistir. Pellet yapilmamig 6rnekte 2. pik goriilmezken pellet
yapilmis 6rnekte bu pik goriilmektedir (Sekil 4.18, Sekil 4.19).
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Sekil 4.20. Pellet yapilmadan %5 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 100 Gy doz
verildikten sonra kalsinasyon ve sinterleme sicakligina baghh TL
siddetindeki degisim
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Sekil 4.21. Pellet yapilarak %5 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 100 Gy doz
verildikten sonra kalsinasyon ve sinterleme sicakligina baghi TL
siddetindeki degisim

% 5 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline (Zng.95Gdo050) 100 Gy radyasyon dozu verilen

orneklerde; pellet yapilmadan 600 °C’de sinterleme islemi yapilan drneklerin, TL pik

siddetlerinin pellet yapilanlara oranla belirgin bir fark gézlenmemektedir (Sekil 4.20,

Sekil 4.21).

% 5 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline (Zng.95Gdo050) 100 Gy radyasyon dozu verilen
orneklerde; pellet yapilmadan 800 °C’de sinterleme islemi yapilan drneklerin, TL pik
siddetlerinin pellet yapilanlara oranla 1.pik degerinin ~13 kat, 2.pik degerinin ~10 kat
ve 3. pik degerinin 5 kat daha yiiksek oldugu gozlenmistir (Sekil 4.20, Sekil 4.21).

4.2.3.2. ZnO Nanokristaline Farkli Oranlarda Gd Katkilanmasinin TL Pik
Siddetine EtKkisi

ZnO nanokristallerine % 1, % 3 ve % 5 Gd katkilanma oraninin TL pik siddetlerine
etkisini incelemek amaciyla, katkilama oranina bagli olarak TL siddetinin degisim

grafikleri elde edilmistir. Bu grafikler Sekil 4.22°den Sekil 4.31° e kadar verilmistir.
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Sekil 4.22. 300 °C’de 5 saat siireyle kalsinasyondan gegirilmis Gd katkili ZnO
nanokristaline 50 Gy doz verildikten sonra katkilama oranina baghh TL

siddetindeki degisim
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Sekil 4.23. 300°C* de 5 saat siireyle kalsinasyondan gecirilmis Gd katkili ZnO
nanokristaline 100 Gy doz verildikten sonra katkilama oranma bagli TL
siddetindeki degisim
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Sekil 4.24. Pellet yapilmadan 600 °C’de 2 saat siireyle sinterlenmis Gd katkili ZnO
nanokristaline 50 Gy doz verildikten sonra katkilama oranmna bagli TL

siddetindeki degisim
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Sekil 4.25. Pellet yapilarak 600 °C’de 2 saat siireyle sinterlenmis Gd katkili ZnO
nanokristaline 50 Gy doz verildikten sonra katkilama oranina baglhh TL
siddetindeki degisim
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600 °C’de sinterleme islemi yapilmis, 50 Gy radyasyon dozu verilen 6rneklerde; % 1
oraninda Gd katkilanarak pellet yapilmamis 6rnegin (Zng g9Gdp010) TL pik siddetlerinin
pellet yapilanlara oranla, 1. pik degeri yaklasik 10 kat, 2. pik degerinin 6 kat daha
yiiksek oldugu gozlenmektedir. Pellet yapilmamis drnekte goriilen 3. pik degeri pellet
yapilan ornekte goriilmemektedir (Sekil 4.24, Sekil 4.25).

600 °C’de sinterleme islemi yapilmis, 50 Gy radyasyon dozu verilen 6rneklerde; % 3
oraninda Gd katkilanarak pellet yapilmamis 6rnegin (Zng 97Gdp 030) TL pik siddetlerinin
pellet yapilanlara oranla, 1. pik degerinin ~6 kat, 2. pik degeri 7 kat ve 3. pik degerinin
16 kat daha yiiksek oldugu gozlenmektedir (Sekil 4.24, Sekil 4.25).

600 °C’de sinterleme islemi yapilmis, 50 Gy radyasyon dozu verilen drneklerde; pellet
yapilmamis orneklerin TL pik siddetlerinin pellet yapilanlara oranla, % 5 oraninda Gd
katkilanarak hazirlanan Orneklerin (ZngosGdoosO) TL siddetinde belirgin bir fark
gbzlenmemistir (Sekil 4.24, Sekil 4.25).
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Sekil 4.26. Pellet yapilmadan 600 °C’de 2 saat siireyle sinterlenmis Gd katkili ZnO
nanokristaline 100 Gy doz verildikten sonra katkilama oranma bagli TL

siddetindeki degisim
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Sekil 4.27. Pellet yapilarak 600 °C’de 2 saat siireyle sinterlenmis Gd katkili ZnO
nanokristaline 100 Gy doz verildikten sonra katkilama oranma bagli TL
siddetindeki degisim

600 °C’de sinterleme islemi yapilmis, 100 Gy radyasyon dozu verilen érneklerde; % 1
oraninda Gd katkilanarak pellet yapilmamis 6rnegin (Zng 99Gdo010) TL pik siddetlerinin
pellet yapilanlara oranla, 1. ve 2. pik degeri ~3 kat daha yiiksek gozlenmistir. Pellet
yapilmamis Ornekte goriilen 3. pik degeri pellet yapilmis 6rnekte goriilmemektedir

(Sekil 4.26, Sekil 4.27).

600 °C’de sinterleme islemi yapilmis, 100 Gy radyasyon dozu verilen 6rneklerde; %3
oraninda Gd katkilanarak pellet yapilmis 6rnegin (Zng97Gdo030) TL pik siddetlerinin
pellet yapilan 6rnege oranla, 1. pik degerinin 7 kat, 2. pik degerinin 9 kat ve 3. pik
degerinin 23 kat daha yiiksek oldugu gozlenmektedir (Sekil 4.26, Sekil 4.27).

600 °C’de sinterleme islemi yapilmis, 100 Gy radyasyon dozu verilen 6rneklerde; pellet
yapilmamis Orneklerin TL pik siddetlerinin pellet yapilanlara oranla, %5 oraninda Gd
katkilanarak hazirlanan Ornegin (ZnggsGdposO) TL siddetinde belirgin bir fark
gbzlenmemistir (Sekil 4.26, Sekil 4.27).



76

| . |
gooo| W lpik -
1| ® 2pik
7000 ~ 3.pik
_ ]
5 6000 °
. ]
=~ 5000
g= ] ]
<}
g 4000+
U
73 30004
= ]
2000 -
1000 °
] T T T
1 3 5
Gd Katk1 Orani (%)

Sekil 4.28. Pellet yapilmadan 800 °C’de 2 saat siireyle sinterlenmis Gd katkili ZnO
nanokristaline 50 Gy doz verildikten sonra katkilama oranma bagli TL

siddetindeki degisim
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Sekil 4.29. Pellet yapilarak 800 °C’de 2 saat siireyle sinterleme islemi yapilan Gd
katkili ZnO nanokristaline 50 Gy doz verildikten sonra katkilama oranina

bagl TL siddetindeki degisim
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800 °C’de sinterleme islemi yapilmis, 50 Gy radyasyon dozu verilen drneklerde; pellet
yapilmamis Orneklerin TL pik siddetlerinin pellet yapilanlara oranla, %1 oraninda Gd
katkilanarak pellet yapilmamis Ornegin (Zngg9Gdo010) 1. pik degerinin ~9 kat daha
yiiksek oldugu gozlenirken, 2. pik degerinin diisiik oldugu gozlenmistir. Pellet yapilmis
ornekte goriilen 3. pik degeri pellet yapilmamig 6rnekte goriilmemektedir (Sekil 4.28,
Sekil 4.29).

800 °C’de sinterleme islemi yapilmis, 50 Gy radyasyon dozu verilen érneklerde; pellet
yapilmamis Orneklerin TL pik siddetlerinin pellet yapilanlara oranla, %3 oraninda Gd
katkilanarak pellet yapilmamis Ornegin (Zngg7Gdoe30) 1. pik degeri 8 kat, 2. pik
degerinin 19 kat daha yiiksek oldugu gozlenmektedir. Pellet yapilmis drnekte goriilen 3.
pik degeri pellet yapilmamis ornekte goriilmemektedir (Sekil 4.28, Sekil 4.29).

800 °C’de sinterleme islemi yapilmis, 50 Gy radyasyon dozu verilen &rneklerde; pellet
yapilmamis Orneklerin TL pik siddetlerinin pellet yapilanlara oranla, %5 oraninda Gd
katkilanarak pellet yapilmamis ornegin (ZnggsGdosO) 1. pik degeri 16 kat, 3. pik
degerinin ~5 kat daha yiiksek oldugu gézlenmektedir. Pellet yapilmis 6rnekte goriilen 2.
pik degeri pellet yapilmamis 6rnekte goriilmemektedir (Sekil 4.28, Sekil 4.29).
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Sekil 4.30. Pellet yapilmadan 800 °C’de 2 saat siireyle sinterleme islemi yapilan Gd
katkilt ZnO nanokristaline 100 Gy doz verildikten sonra katkilama oranina
bagli TL siddetindeki degisim
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Sekil 4.31.  Pellet yapilarak 800 °C’de 2 saat siireyle sinterleme islemi yapilan Gd
katkilt ZnO nanokristaline 100 Gy doz verildikten sonra katkilama
oranina bagli TL siddetindeki degisim

800 °C’de sinterleme islemi yapilmis, 100 Gy radyasyon dozu verilen 6rneklerde; pellet
yapilmamis Orneklerin TL pik siddetlerinin pellet yapilanlara oranla, %1 oraninda Gd
katkilanarak pellet yapilmamig 6rnegin (Zng99Gdo10) 1. pik degeri 6 kat daha yiiksek
oldugu gozlenirken, 2. pik degerinde ise belirgin bir fark gozlenmemistir. Pellet
yapilmig Ornekte goriilen 3. pik degeri pellet yapilmamis 6rnekte goriilmemektedir

(Sekil 4.30, Sekil 4.31).

800 °C’de sinterleme islemi yapilmis, 100 Gy radyasyon dozu verilen rneklerde; pellet
yaptlmamis Orneklerin TL pik siddetlerinin pellet yapilanlara oranla, %3 oraninda Gd
katkilanarak pellet yapilmamis 6rnegin (Zngg7Gdoo3O) 1. pik degeri yaklagik 10 kat
artarken, 2. pik degeri 17 kat arttif1 gézlenmektedir. Pellet yapilmis 6rnekte goriilen 3.
pik degeri pellet yapilmamis ornekte goriilmemektedir (Sekil 4.30, Sekil 4.31).

800 °C’de sinterleme islemi yapilarak 100 Gy radyasyon dozu verilen érneklerin ; pellet
yapilmamis orneklerin TL pik siddetlerinin pellet yapilanlara oranla, %5 oraninda Gd

katkilanarak pellet yapilmamis 6rnegin (Zng.95Gdos0) 1. pik degeri yaklasik 13 kat, 2.
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pik degeri 10 kat ve 3. pik degeri 5 kat daha yiiksek oldugu gézlenmektedir (Sekil 4.30,
Sekil 4.31).

4.2.4. Sinterleme Sicakhik ve Siireleri Arttirllarak Yeniden Hazirlanan
Orneklerin Isima Egrilerinin Incelenmesi

TL siddetinin sicaklia ve katkilama oranina gore ¢izilen grafiklerden de goriildiigii gibi
pellet yapilmamis 600 °C ve 800 °C’de 2 saat sinterlenmis drneklerin TL pik siddeti
pellet yapilmis orneklere oranla daha yiiksektir. %1 ve %3 oraninda Gd katkilanmig
orneklerde TL pik siddetinde artis gézlenirken, % 5 oraninda Gd katkilanan 6rneklerin
TL pik siddetlerinde belirgin bir artis gozlenememistir. Bu sonuglar gz Oniinde
bulundurularak pellet yapilmadan % 1 ve % 3 oraninda Gd katkilanan ornekler
sinterleme sicaklifi ve siiresi degistirilerek tekrar hazirlanmigtir. Hazirlanan bu
orneklerle ilgili detayli bilgi Tablo 3.3’de verilmistir. Yeniden hazirlanmig olan bu
orneklerin farkli 1sinlama siirelerine gore elde edilen TL 1s1ma egrileri Sekil 4.32, 4.34,
4.36, 4.38 ve 4.40° da gosterilmistir. Bu 151ma egrileri, Orijin 8.0. programi ile smooth
edilerek elde edilmistir. Ayrica TL siddetinin radyasyon dozuna baglilig1 Sekil 4.33,
4.35,4.37,4.39 ve 4.41°de gosterilmistir.

Radyasyon doz degerleri (30 ve 60 Gy) i¢in maksimum sicakliklar ve bu sicaklik
degerlerine karsilik gelen maksimum tepe degerleri Tablo 4.3. de verilmistir. Sekil
4.33, 4.35, 437, 439 ve 4.41°de TL maksimum pik siddetlerinin (maksimum tepe
degerleri ) radyasyon dozuyla lineer olarak arttig1 goriillmektedir.

Tablo.4.3. B1-B5 6rnek koduyla adlandirilan 30 ve 60 Gy radyasyon dozu verilen
orneklere ait maksimum TL pik siddetleri ve sicakliklari. (Ornek
kodlarina ait bilgiler Tablo 3.3’de verilmistir.)

Ornek T max Imax (30GY)  Imax (BOGY) 1% /1% max
Kodu (°C,£15°C)
B1 1.pik 220 445 869 2.0
B2 1.pik 210 447 801 1.8
B3 1.pik 195 237 472 2.0
2.pik 340 129 200 1.6
B4 1.pik 180 551 1110 2.0
B5 1.pik 200 473 1021 2.2
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Sekil 4.32. Pellet yapilmamis Zngg9Gdo 1O 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve
600 °C’de 4 saat sinterleme islemi yapildiktan sonra farkli radyasyon
dozlarina bagli olarak alinan 1s1ma egrileri
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Sekil 4.33. Pellet yapilmamis Zngg9Gdo0;O 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve
600 °C’de 4 saat sinterlenme islemi yapildiktan sonra farkli radyasyon doz
miktarlarina gore alinan TL siddetindeki degisim
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Sekil 4.34. Pellet yapilmamis Zngg9Gdo 1O 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve
800 °C’de 4 saat sinterleme islemi yapildiktan sonra farkli radyasyon
dozlarina bagli olarak alinan 1s1ma egrileri
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Sekil 4.35. Pellet yapilmamis Zngg9Gdo01O 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve
800 °C’ de 4 saat sinterlenme islemi yapildiktan sonra farkli radyasyon doz
miktarlaria gore alinan TL siddetindeki degisim
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Sekil 4.36. Pellet yapilmamis Zngg9Gdo ;O 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve
900 °C’de 4 saat sinterleme islemi yapildiktan sonra farkli radyasyon
dozlarina bagli olarak alinan 1s1ma egrileri
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Sekil 4.37. Pellet yapilmamis Zngg9Gdo01O 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve
900 °C’de 4 saat sinterlenme islemi yapildiktan sonra farkli radyasyon doz
miktarlaria gore alinan TL siddetindeki degisim
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Sekil 4.38. Pellet yapilmamis Zng7Gdg030 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve
600 °C’de 4 saat sinterleme islemi yapildiktan sonra farkli radyasyon
dozlarma bagli olarak alinan 1s1ma egrileri
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Sekil 4.39. Pellet yapilmamis Zng g7Gdg 030 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve
600 °C’de 4 saat sinterleme islemi yapildiktan sonra farkli radyasyon doz
miktarlarina gore alinan TL siddetindeki degisim
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Sekil 4.40. Pellet yapilmamis Zng7Gdg030 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve
800 °C’de 4 saat sinterleme islemi yapildiktan sonra farkli radyasyon
dozlarma bagli olarak alinan 1s1ma egrileri
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Sekil 4.41. Pellet yapilmamis Zngg7Gdg 030 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve
800 °C’de 4 saat sinterlenme islemi yapildiktan sonra farkli radyasyon doz
miktarlarina gore alinan TL siddetindeki degisim
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4.2.5. Termoliiminesans Isima Egrilerinin Analizi

Denklem (2.14)’ iin ¢oziimiiniin 3 pik ile Orjin 8.0 programi kullanilarak Sekil
4.40’daki 1s1ma egrisinin fit edilmesiyle Sekil 4.42° de goriilen pikler elde edilmistir.
Buradan ii¢ tuzak merkezine ait aktivasyon enerjileri ve frekans faktorleri ilk artis
yontemi ve 1sima egrisinin sekline dayanan yontem kullanilarak hesaplanmistir. Bu

degerler Tablo 4.4’de verilmistir.

Sekil 4.42°de; bos daireler deneysel egriyi, kirmiz1 ¢izgi teorik fit egrisini ve siyah

cizgiler fit edilmis egrinin ayristirilmasi sonucu elde edilmis egrileri gostermektedir.
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Sekil 4.42. Pellet yapilmamis Zngg7Gdo 030 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon,
800 °C’de 4 saat sinterleme islemi yapilarak 5K/s 1sitma hiziyla 60 Gy B
1sinlamasindan sonra alinan TL 1s1ma egrisi



Tablo 4.4.Pellet yapilmamis Zng97Gdg 030 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon, 800
°C’de 4 saat sinterleme islemi yapilarak hazirlanan 6rnege ait aktivasyon
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enerjisi ve frekans faktorii degerleri

. Isima egrisinin sekline
Ik artig yontemi
dayanan yontem
Tmax(°C) | Aktivasyon Frekans Aktivasyon Frekans
Enerjisi (eV) | faktorii (s¥) | Enerjisi (eV) | faktorii (s™)
Pik 1 199.1 0.91 4.52 x10° 0.91 4.52x10°
Pik 2 278.8 1.06 3.57 x10° 1.15 2.59 x10°
Pik 3 358.4 1.33 2.94 x10° 1.37 6.39 x10°

4.2.5.1. Ik Artis Yontemi

Sekil 4.42°deki 1s1ma egrisinde goriilen piklerin baslangic bolgesindeki verilerinin In(I)-
1000/T yar logaritmik grafigi cizilerek elde edilen dogrusal grafiklerin egiminden her
bir pik i¢cin E degerleri bulundu. Yapilan fit islemi Sekil 4.43” de bulunan aktivasyon

enerjileri ve frekans faktorlerinin degerleri Tablo 4.4.’de gosterilmistir.

6 E,=1.06 eV

| E =133 ev

TL Siddeti (k.b.)

—T T - T T T T T T T T T

6 1,7 1,8 1,9 2,0 2,1 22 23 24 25 2,6 2,7 28
-1

1000/T (K™*)

Sekil 4.43. Sekil 4.42° de verilen piklere ait aktivasyon enerjileri
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4.2.5.2. Isima Egrisinin Sekline Dayanan Yontem (Pik Sekli Yontemi)

Chen tarafindan 6nerilen bu yontemde, kinetik parametreler E, s ve b’nin belirlenmesi
icin 151ma egrisinin sekli kullanilir. Chen, kinetik parametreleri hesaplamak i¢in genel
ifadeler de tiretti: w=T,-T1, T=T,-Tm, 6=Ty-T1. Burada Ty maksimum sicakliktir. T; ve
T, ise sirastyla Ty’ nin yart siddetinde her iki yanindaki sicaklik degerleridir. Elde
edilen w, 7, & degerleri kullanilarak simetri faktorii pug hesaplanarak kinetik mertebe b

hesaplanabilir.

Egri fit yontemiyle elde edilen pik parametreleri, Chen’in pik sekli yontemi kullanilarak
da elde edilebilir. Bu 1sima egrisine daha once Bolim 2’de verilen denklemler
kullanilarak hesaplamalar yapilirsa pgq degeri bulunur. Bu degerin bulunmasi igin gerekli
hesaplamalar yapilmis ve tiim egrilerin ikinci derece kinetik oldugu bulunmustur. Tablo

4.5°de hesaplanan E, s ve b parametreleri goriilmektedir.

Tablo 4.5. B1-B5 orneklerinin maksimum TL siddetinin sicakligina dayanan yonteme
ve 1sima egrisinin sekline dayanan (pik sekli) yonteme gore hesaplanan
Kinetik parametreleri

Maksimum TL
Slddetlgl(}ekl Isima e@risinin sekline
;wa 'sa dayanan yontem
ayanan
i} yontem
Ornek Tmax(’C) | Kinetik E;(eV) E, (eV) $,(s™)
Kodu derece(b)
Bl |lpik| 915 2 0,97 0,60 7,77 x10*
B2 |1lpik| 211 2 0,96 0,51 8,96 x10°
B3 |Llpik| 104 2 0,93 0,90 4,09 x10°
2.pik | 338 2 1,21 2,03 6,65 x10™
B4 |1pik| 187 2 0,01 0,64 6,41 x10°
BS |lpik| 200 2 0,94 0,77 1,16 x10’
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4.2.5.3. Maksimum TL Siddetindeki Sicakliga Dayanan Yontem

TL 1smma egrilerinin maksimum tepe noktalarina bakilarak bunlara karsilik gelen
sicaklik degerleri belirlendi. Urbach tarafindan 6nerilen (2.28) denklemi (Urbach’a gore
frekans faktorii s=10° s%) kullanilarak E aktivasyon enerjisi hesaplandi. Bu yontemden
hesaplanan E degerleri Tablo 4.5°de verildi.



5.BOLUM

TARTISMA SONUC VE ONERILER

Bu calismada, sol-jel yontemiyle ZnO nanokristaller sentezlenmistir. Su ana kadar
yapilan nanoyapi sentezleme c¢alismalarinda pek ¢ok yontem denenmis olup, bunlar
arasinda sol-jel yontemi kullanilarak biiylitmede verimli sonuglar alinmistir. Sol-jel
yontemi ile 60 °C’de ZnO nanokristallerin biiyiitiilebildigi bulunmustur. X-151m kirmimi
piklerinin ZnO’ya ait diizlemlerden geldigi belirlendi. Scherrer formiilii kullanilarak
ZnO kristallerin tanecik biiyiikliigii ~15 nm olarak hesaplanmistir [52-53,80]. XRD
analizi sonucu hegzagonal wurtzit yapida, érgii sabitleri a=3.253 A°, ¢=5.214 A° olan

saf ZnO nanokristaller elde edilmistir.

SEM goriintiilerinde ZnO kristallerinin nano boyutta biliylimiis oldugu ve ZnO
kristallerinin kiimelendigi, bu kiimelerin yaklagik boyutunun 80-100 nm, kiimeleri
olusturan parcalarin ise 25-40 nm araliginda oldugu goriildi. SEM resimlerindeki bu
gorliniim, literatiirde de yer alan, ZnO’ e ait elde edilen tipik bir sekil yapisidir. Tanecik

boyutunun hesaplanan degerle uyumlu oldugu sdylenebilir.

% 3 Gd katkilanmis ZnO’in 300 °C’de 5 saat kalsinasyon ve 600 °C’de 2 saat sinterleme
islemi yapildiktan sonra alinan TEM goriintiisii sonucunda katkilanan bu nano boyuttaki

kristallerin tanecik boyutlarnin 17 nm ile 28 nm arasinda degistigi goriilmektedir.

X-151n1 kirinim  analizlerinde sentezlenen ZnO, 500 °C’de tavlanmis ZnO ve Gd
katkilanmis ZnO Orneklerine ait x-1s1m1 kirinim desenleri incelendi. Katkilanmamais
ZnO’e ait XRD siddetine gdre 500 °C’de tavlanmis ZnO’in pik siddeti daha yiiksektir.
Bu da sicaklik artttkga XRD pik siddetinin arttigimi gostermektedir. Ancak Gd
katkilanmis ZnO nanokristallerin XRD pik siddetleri Sekil 4.6, 4.7 ve 4.8’de goriildigi
gibi ZnO igindeki Gd konsantrasyonunun artmasiyla azalmakta ve pikler

keskinlesmektedir. Boylece, maksimum pikin yari genisliginin daralmas: ile tanecik
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biiyiikliigli ve kristallesme artmaktadir. Sentezlenen katkisiz ZnO nanokristallerin
tavlama ile kirimim piki siddetlerinde artis gozlenirken ve maksimum pik yari
genisliklerinin (FWHM) de azaldig1 dolayisiyla tanecik boyutunun arttigi goriilmiistiir
(Sekil 4.6-4.8.a,b). Scherr denkleminden tanecik boyutlari; sentezlenen ZnO
nanokristali i¢in 18.33 nm ve 500 °C’de tavlanmis ZnO nanokristali i¢in 24.66 nm
olarak hesaplanmustir. Gd katkilanmis 6rnekler i¢in Scherr denkleminden hesaplanan
tanecik boyutlar1;%]1 Gd katkilanarak 300 °C’de kalsinasyon yapilmis ZnO nanokristali
icin 54.98 nm, ;%3 Gd katkilanarak 600 °C’de sinterlenmis ZnO nanokristali i¢in 55.02
nm ve ;%1 Gd katkilanarak 800 °C’de sinterlenmis ZnO nanokristali i¢in ~55 nm olarak
hesaplanmistir. Sekil 4.6 ve 4.7°de goriilen Gd piklerinde ikincil bir fazin olustugu ve
katkilamanin kismen gergeklestigi soylenebilir. Sekil 4.8 de ise Gd katkisina ait pikler
goriilmemektedir. Bundan dolayr %1 oraninda Gd katkilanarak pellet yapilan, 800

°C’de sinterlenmis drnek i¢in Gd katkismin yapiya girmis oldugu sdylenebilir.

TL pik siddetinin sicakliga bagli degisimini gésteren grafikler Sekil 4.10-4.21 ve Gd
katki konsantrasyonuna bagli degisimi gosteren grafikler de Sekil 4.22-4.30°da
verilmistir. % 1 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 50 Gy ve 100 Gy radyasyon dozu
verilmesi durumunda, pellet yapilmadan 600 °C ve 800 °C’de sinterlenmis drneklerin
TL pik siddetlerinin, pellet yapilanlara oranla yiiksek oldugu gézlenmistir. % 3 Gd
katkilanmis ZnO nanokristaline 50 Gy ve 100 Gy radyasyon dozu verilmesi durumunda,
600 °C’de pellet yapilarak sinterlenmis orneklerin TL pik siddetlerinin, pellet
yapilmayanlara oranla yiiksek oldugu, pellet yapilmadan 800 °C’de sinterlenmis
orneklerin ise TL pik siddetlerinin, pellet yapilanlara oranla daha yiiksek oldugu
gozlenmistir. % 5 Gd katkilanmis ZnO nanokristaline 50 Gy ve 100 Gy radyasyon dozu
verilmesi durumunda, pellet yapilarak 600 °C’de sinterlenmis drneklerin maksimum TL
siddetinin pellet yapilmayanlara oranla diisiik oldugu, pellet yapilmadan 800 °C’de
sinterlenmis Orneklerin TL pik siddetlerinin pellet yapilanlara oranla yiiksek oldugu

bulunmustur.

Tablo 4.2°deki A2 ve A3 ornekleriyle A7 ve A8 orneklerinde goriilen sinterleme
sicakliginin artmasiyla artan TL pik siddeti nedeniyle sinterleme siiresi arttirilarak bu

ornekler yeniden 1sil isleme tabi tutularak TL 1s1ma egrileri yeniden incelenmistir.
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Sonug olarak kristal yapinin daha kararli hale geldigi, fakat TL pik siddetlerinin azaldig1
gorilmistiir (Tablo 4.3).

Sicakliga ve katki oranma bagli olarak elde edilen grafiklerin degerlendirilmesi
sonucunda % 1 ve % 3 oraninda Gd katkilanarak pellet yapilmamis 6rneklerin TL pik
siddetleri pellet yapilanlarla karsilastirildiginda, pik siddetlerinin oldukca yiiksek
oldugu goriildii. Bundan dolayr aym katkilama oranlarinda pellet yapilmadan 600 °C,
800 °C ve 900 °C’de 4 saat sinterleme islemi yapilarak hazirlanan érnekler, 143 mGy-
60 Gy arasinda beta 1sinlamasindan sonra alinan TL 1s1ma egrileri Sekil 4.32, 4.34, 4.46,
4.38 ve 4.40°da verildi. 143 mGy ve 715 mGy radyasyon dozlarinda diizgiin egriler elde
edilemezken, 1.43-60 Gy radyasyon dozlarma bagli TL 1sima egrilerinin orantili bir
sekilde arttigr goriildi. TL 1smma egrilerinin maksimum TL siddetlerine bakilarak
radyasyon dozuna bagl lineerligini incelemek amaciyla alinan grafikler Sekil 4.33,
4.35,4.37,4.39 ve 4.41°de verildi. TL 1s1ma pik siddetlerinin artan radyasyon doz orani
ile 1.43-60 Gy’lik beta doz araliginda dogrusal olarak arttigi, mikrodozimetride
kullanilabilirligi i¢in 1.43 Gy doz miktarinin altindaki doz degerlerinde 6rneklerin 151ma
egrileri elde edilememistir. Yiiksek doz degerlerinde Sekil 4.33, 4.35 ve 4.39’un lineer

degisim gosterdigi goriilmektedir.

Tuzak parametrelerinin belirlenmesinde kullanilan 1s1ma egrisinin sekline dayanan
yontem, biitiin 6rneklerin ana 1s1ma pikini olusturan piklerin ikinci derece kinetiklere

uydugunu gostermektedir.

Pellet yapilmamis Zng¢7Gdg 030 6rnegine 300 °C’de 5 saat kalsinasyon, 800 °C’de 4
saat sinterleme islemi yapilarak 60 Gy radyasyon dozu verildikten sonra elde edilen TL
1s1ma egrisi, egri fit etme yontemiyle piklere ayristirilarak ¢izildi. Buradan li¢ tuzak
merkezine ait aktivasyon enerjileri ve frekans faktorleri ilk artis yontemi ve pik sekli
yontemi kullanilarak hesaplandi. Isimaya neden olan tuzak merkezlerinin aktivasyon
enerjilerinin 0.91 eV, 1.06 eV ve 1.33 eV oldugu hesaplandi. Isima egrisinin sekline
dayanan yontem (pik sekli) ve ilk artis yontemleriyle elde edilen sonuglarin birbiri ile

uyumlu oldugu goriilmiistiir.
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Kullandigimiz yontemlerden, farkli malzemelerin hazirlanmasinda ve termoliiminesans
Ozelliklerle birlikte dozimetrik uygulamalarda kullanilabilirliginin arastirilmasinda

yararlanilabilir.
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