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Ozet: Mersin Yesilovacik Kuvars yataklarindan alinan kuvars kumu 6rneklerinin Termoliiminesans1 (TL),
oda sicakligindan 400°C'ye kadar X-isinlari ile 1sinlandiktan sonra ¢aligtlmistir. Termoluminesans tuzak
parametreleri Cesitli Isitma Hizi Oran1 Yontemi ile hesaplanmustir. Isitma hizlar1 0.5°C/s, 1°C/s, 2°C/s, 5°C/s
ve 10°C/s olarak segilmistir. TL egrilerindeki 90°C, 210°C ve 320°C maksimum sicakliklarina karsilik gelen
tepe degerlerindeki kaymalar farkli 1sitma hizlarina gore tespit edilmistir. Tepe sicakliklarindaki kaymalardan
farkli 1sitma yontemi ile tuzak parametreleri; aktivasyon enerjisi (E), frekans faktorii (S) hesaplanmustir.
Hesaplanan aktivasyon enerjileri ve frekans faktorii sirasiyla 0.84eV, 2.84x10% s, 1.13eV, 2.34x10™ s ve
1.78eV, 1.59x10"s™ olarak bulunmustur.

Anahtar kelimeler: Kuvars, termoluminesans, tuzak parametreleri

Studies of Thermoluminescence Properties of Mersin's Quartz Sand
with X-ray Irradiation

Abstract: The quartz samples collected from quartz sand deposits from Yesilovacik Mersin region were
studied Thermoluminescence (TL) from room temperature to 400°C after irradiated by X-ray source.
Thermoluminescence trap parameters were calculated via Various Heating Rate (VHR) method. Heating
rates were selected as 0.5°C/s, 1°C/s, 2°C/s, 5°C/s, 10°C/s. The peak maximum temperature shift values from
TL glow curve at 90°C, 210°C and 320°C were monitored by VHR method. The temperature shift along to
heating rates were used to calculate the trap parameters as Activation Energy (E) and Frequency Factor (s).
The activation and frequency factor values were obtained as 0.84eV, 2.84x10% s*, 1.13eV, 2.34x10" s and
1.78eV, 1.59x10"s™ at selected peaks.
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1. Giris

Kuvars diinya genelinde en yaygin mineral yataklarina sahip, bilesigi SiO,, sertligi 7, 6zgiil
agirhig 2.85gr/cm®, erime sicakligi da 1785°C olan silika minerallerindendir. Dogada
saydam veya mat, renksiz veya gesitli renklerde bulunmaktadir [1]. SiO, mineral ve
kayalari; birincil ve ikincil magmatik, hidrotermal veya sedimanter siirecler veya
diyajenetik ve metamorfik siiregler sonucunda olusmustur [2]. Kuvars kumu ile yapilan ilk
termoluminesans ¢alismalarinda x-1sinlarina maruz birakildiktan sonra lineer olarak 1sitilan
kuvarslarin liiminesans yaptiklar1 ve sogurma merkezlerinin soldugu goézlenmistir [3].
Daniels kuvarslarin radyasyona duyarli olmasini ve luminesans sinyallerini uzun siire
korumasini, bir avantaj olarak tarihlendirme ¢alismalarinda kullanilmistir [4]. Daha sonraki
calismalarda arkeolojik buluntularindan ayristirilan kuvars mineralleri ile tarihlendirme [5-
8] yapildig1 goriilmektedir.

Kuvars mineralinin termoliiminesans pikleri ve yaymim spekturumu bir¢ok yazar
tarafindan ¢alisilmis ve yayinlanmistir [9-12]. Kuvarslari TL egrilerinde 85°C den 375°C
kadar 0.85¢V ile 1.66 eV arasinda tuzak derinligine sahip ve 0.13x10°° ile 108 yil yagam
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omrii olan yaklasik 8 pik kaydedilmistir [7]. 325°C maksimum sicakliga sahip TL pikinin
1.66eV tuzak derinligine sahip oldugu Wintle tarafindan bildirilmistir [13]. Kuarzlarin
yapilan katodoluminesasn(CL) c¢alismalarinda 360-440 nm (UV-Mavi), 460-500 nm
(Mavi-Yesil) ve 600-650 nm (Turuncu - Kirmizi) olmak {izere {i¢ ana yayimnim bandina
sahip oldugu Demars tarafindan gosterilmistir [14]. Optiksel uyarilma ile liiminesans
caligsmalar1 647nm uyarma kaynagi altinda yayinim bandi 365nm civarinda olup TL 1s1ma
egrisinde 325°C pik ile iliskilendirilmektedir [15,16].

Giliniimiizde kuvarsin liminesans Ozellikleri iizerine ¢ok sayida calisma yapilmaktadir.
Ancak literatiirden goriilecegi iizere kuvarsin 6zellikleri incelenirken igerisinde bulunan
safsizliklardan dolay1 elde edilen 1sildama egrilerinde ve dalga boyu siddetti arasinda
cizilen grafiklerde, spektrumlarda bazi farkliliklar gériinmektedir. Bu nedenle her bolgeden
elde edilen kuvars minerallerinin farkli 6zelliklere sahip olduklarini sdyleyebiliriz. Tiirkiye
ve Ispanya'dan alinan kuvarslar iizerine yapilan calismada, TL &zelliklerinde farkliliklar
oldugu gosterilmistir [17]. Bu anlamda Mersin’in Yesilovacik Bolgesinden alinan kuvars
ornekleri ile liiminesans ¢alismasinin Tirkiye’de ilk kez yapildigini1 ve bu calismada elde
edilen ilk sonuglarin bundan sonra yapilacak caligsmalarda arastirmacilara 1sik tutmasi
beklenilmektedir. Bu caligmada kuvars kumu olarak zengin yataklara sahip Mersin
bolgesinden alinan kuvars ornekleri, 6nce kimyasal islemlerden gecirilerek organik ve
inorganik kirliliklerden ayristirildiktan sonra termoluminesans ozellikleri ve tuzak
parametreleri ¢alisilmustir.

2. Materyal ve Metod

Ormnekler Mersin Yesilovacik bolgesindeki kuvars maden yataklarindan alinmistir. Alian
orneklerin saflastirma islemi kaba tanecik kuvars hazirlama yontemi ile yapilmistir. Agata
havanda yavas hareketlerle ezildikten sonra ornekler 140p ile 250u'luk eleklerden
gecirilmistir. Icerisindeki metal ve karbon bilesenlerini uzaklastirmak igin %10Tuk HCI
asit ¢Ozeltisinde 12 saat birakilmis daha sonra notiirlestirilmek i¢in saf su ile yikanmistir.
Uzerindeki nemi almak i¢in 80°C etiivde 1 saat bekletilerek iyice kurumasi saglanmustir.
Icersindeki Florit bilesiklerini uzaklastirmak icin %40k HF asit c¢ozeltisinde 40dk
bekletildikten sonra saf su ile yikanip tekrar HF ¢ozeltisinde 5dk bekletilmistir. Daha sonra
140u'luk elek ile 1slak eleme yontemi ile elenmistir. Elegin iizerinde kalan kuvars kaba
tanecikleri calismada kullanilmak tizere alinmigtir. Bir sonraki asamada agir metal
iyonlarmin uzaklastirilmasi igin  SodyumPoly-Tungustan (Na;W,07) ¢ozeltisinde
bekletilerek agir metallerin ¢okelmesi saglanmistir. Daha sonra 80°C etiivde 1 saat
bekletildikten sonra kuvars 6rnekleri TL 6l¢timlerine hazir hale gelmistir.

TL 6lgiimleri Celal Bayar Universitesi Fizik boliimiinde bulunan RA’ 94 TLD Reader-
Analyser’ ile yapilmistir. RA94 TLD Reader-Analyser’ maksimum 1sitma sicakligi 400°C
olup lineer 1sitma hiz1 bir saniyede 0,5°C ile 20°C arasinda ayarlanabilir 6zelliktedir. TL
dlciimlerinde 1s1tma hiz1 0,5 °C/s, 1 °C/s, 2 °C/s, 5 °C/s, ve 10°C/s olarak alinmistir. Tuzak
parametrelerinin hesaplanmasinda "¢esitli 1sitma hizi orani yontemi" uygulanmistir.

2.1. Cesitli Isittma Hizi Oranmi Yontemi

Termoluminesans tuzak parametrelerini hesaplamanin bir yontemi olan Cesitli Isitma Hizi
Orani Yonteminde 6rneklerin TL Sl¢iimlerinde farkli isitma hizilart (8) kullanilir. Isitma
hizlarma gore TL tepe sicakliklarinda kaymalar oldugu goriiliir. 1ki fakli 1sitma hizi
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kullanilarak Aktivasyon Enerjisi hesabi i¢in Bohum'un [18] uyguladigi yontemde birinci
dereceden tuzaklar i¢in

E _
_ksm — se~(E/KT) 1)
denklem (1) kullanilarak
_ 1 TaTmz ¢ [Bi(T2 2]
E=k Tm1—Tm2 In B2 (T1) )

denklem (2) elde edilir. Aktivasyon hesabi denklem (2) kullanilarak hesaplanir.

Hoogenstraaten [19] yaptigi c¢alismada, birden fazla 1sitma hizi kullanilarak birinci
dereceden durumlar i¢in denklem (3) elde edilir.

In (%) = % + In (i) 3)

Denklem 3 kullanilarak [n(TZ/Buy)'e karsilik 1/Ty, grafigi cizilir. Elde edilen dogrunun
egimi aktivasyon enerjisi E'yi verir. Elde edilen dogru 1/T,, eksenini In (i)'da keser;
buradan da frekans faktorii hesaplanabilir. Bu metodunun uygulanmasinda 1sitict ile 6rnek
arasindaki 1sisal temasin ¢ok iyi olmasi gerekir. Aksi takdirde 1sisal temastan kaynaklanan

sicaklik gecikmeleri TL piklerine yansiyan istenmeyen durumlar olusturur.
3. Bulgular

Kuvars kumu 6rneklerine uygulanan saflagtirma isleminden sonra tanecik boyutu 140-250
um biiyiikliigiinde ayristirilan 6rnekler, safliklarint belirlenmek amaci ile XRF(X-Isin1
Floresans) olgiimleri yapilmustir. Olgiim sonuglar1 Tablo 1'de verilmektedir. Tablodan
goriildiigii gibi kimyasal ayristirma isleminden sonra saflik oran1 %98 civarindadir. XRF
6l¢iimlerinden sonra 6rnegimizin optiksel sogurma ve TL analizleri yapilmistir.

Tablo 1. Kuvars Kumunun XRF 6lgtimlerine gore madde analiz tablosu

Elemental Analiz Oncesi Elemental Analiz Sonrast
Element %0OKksit Element %O0ksit
Al=3,71 Al203= 5,802 Al=0,080 Al,05=0,151

Ca=1,468 Ca0= 2,054 Ca= 0,320 Ca0=0,447
Cl=0,092 Cl=0,092 Cl=0,050 Cl=0,050
Cr= 0,006 Cr203= 0,009 Cr= 0,006 Cr203= 0,008
Fe= 0,150 Fe203=0,214 Fe= 0,043 Fe203= 0,062
K=1,162 K20= 1,400 K= 0,025 K20= 0,030
Mg= 0,935 MgO= 1,550 Mg= 0,225 MgO= 0,373
Mn= 0,005 MnO2= 0,008 Na= 0,026 Na20= 0,035
Zn=0,003 Zn0= 0,003 Ni= 0,001 NiO= 0, 002
0=51,548 0=53,025

73



I Ozsu, K. Kurt

P=0,141 P205= 0,323 P=0,166 P205=0,379
S5=0,030 S03=0,075 S5=0,022 S03=0,055
Si= 41,240 SiO2= 88,227 Si= 45,96 Si02=98,3

Sr=0,002 SrO= 0,002 Sr=0,001 SrO= 0,001

Ti=0,131 TiO2=0,218 Ti= 0,030 TiO2= 0,050
Zr=0,014 Zr02= 0,020 Zr= 0,016 Zr02= 0,022
Rb= 0,001 Rb= 0,001

Kuvars ornekleri TL o6l¢iimleri yapilmadan oOnce X-isinlarina maruz birakilmistir.
Orneklere radyasyon verdikten sonra s1§ tuzaklarin liiminesans: etkilememesi igin kisa bir
stire karanlik ortamda bekletilmigtir. X-1sinlart 1ginlanma siireleri sirasiyla 5dk, 10 dk,
15dk, 20dk, 25dk ve 30dk dir. Diisiik doz olarak nitelendirilen 5dk 1sinlamadan sonra
alman TL egrisinde 90°C, 130°C, 210°C, 290°C ve 320°C’de pikler goriilmektedir.
Radyasyon siddeti artikga liminesans siddetinde de belirgin artis gézlenmektedir. Kuvars
orneklerinin dozimetrik 06zellik gosterebilmesi i¢in doz cevap egrisinde lineerlik
gostermesi beklenir. Ayrica radyasyona tutulma siiresi arttikca bazi piklerin maksimum
sicakliklarinda degisiklik olmazken bazilarinda saga kaymalar goriilmektedir. Radyasyon
siddeti arttikca TL piklerinde kayma olmamasi pikin birinci dereceden, diger durumlarda
ise derecenin birden farkli oldugunu gésterir [9]. Orneklerin tavlanmadan énce 6lgiilen TL
egrilerinin, i¢ ige girmis piklerin sliperpozisyonundan olustugu ve radyasyon Ol¢limiinde
kullanilabilecek yalin bir pikin olmadig1 goriilmektedir Sekil 1.
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Sekil 1. Artan doza kars1 TL siddetinin sicakliga gore grafigi

Kuvars ornekleri 1s1l iglemlerden gegirildikten sonra tekrar TL sinyalleri 6l¢iilmiistiir Sekil
2. Isil islem olarak 500 °C 1 saat tavlama uygulanmustir. Tavlamada o6rnekler oda
sicakliginda etiive konulduktan sonra 5°C/s 1sitma hizi ile 500 °C 'ye kadar 1sitilmis ve 1
saat siiresince etiivde bekletilmistir. Daha sonra etiiv kapatilarak érnekler yavas sogumaya
birakilmistir. Bu siirecte grafikten de anlasilacagi gibi 1sinimsiz gegislere neden olan ara
enerji seviyeleri, iyonlarin kristal yapi igerisinde yeniden organize olmasiyla pasif hale
ge¢mistir. Bu da liiminesans yogunlugunun ~90 °C -100 °C civarindaki pik i¢in 7 kat artig
diger bolgelerde ortalama olarak %5 artig1 Sekil 2.'den goriilmektedir.
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Sekil 2. Tavlanmadan 6nce ve tavlandiktan sonra ayni orandaki radyasyona tabi tutulan 6rnegin TL egrisi

Tuzak parametrelerini hesaplamak ic¢in farkli 1sitma hizi oran1 yontemi uygulanmistir.
Isitma hizlan sirasiyla 0.5°C/s, 1 °C/s,2 °C/s,5 °C/s ve 10 °C/s kullanilarak TL egrileri elde
edilmistir. Farkli 1sitma oran1 yontemine gore yapilan 6l¢iimlerin TL egrileri birinci pike
gore normalize edilmistir. Sekil 3'ten de goriildiigii gibi 5 °C/s 1sitma hizi ile alman
dlgiimlerde birinci pik 110°C konumlanmis kuvarsin TL piki ile uygunluk gdstermektedir.
Hesaplamalarda sicaklik Kelvin cinsinden alinacagi i¢in Sekil 3'deki grafigin sicaklik
ekseni Kelvin cinsinden segilmistir. Sekil 3'deki grafikte 1sitma hizi arttikga piklerin saga
kaymas1 TL teorisi ile uyumlu oldugunu gosterir [9]. Alinan TL OGlglimlerinden takip
edilebilen her bir pik icin In(T5/By)'e Karsihk 1/T,, grafigi cizilmis ve elde edilen
dogrular i¢in Kitis dogrulama islemi uygulanmistir [20]. Her {i¢ pik i¢in yapilan dogrulama
islemi sonucunda Sekil 4 'deki grafikler elde edilmistir. Grafikten elde edilen dogrular,
denklem 2 dikkate alinarak egimleri hesaplanmis ve Aktivasyon Enerjisi E bulunmustur.
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Frekans faktorii, denklem 2'de her bir dogru i¢in yatay ekseni kesen noktalar belirlenerek
In (i) ifadesinden hesaplanmistir. Hesaplanan tuzak parametreleri Tablo 2'de
verilmektedir.
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Sekil 3. Farkli 1sitma hizlarina gore kuvars drneklerinin TL egrileri
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Sekil 4. Cesitli 1s1tma hiz1 oran1 yontemi kullanilarak In(Tg /Bym)'e 1/Tykars: grafigi
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Tablo 2. Kuvars kumunun Termoluminesans parametreleri

Pik T(°C) E (eV) s(s7)

P1 90 0.840.04 2.84x10"
P2 210 1.13+0.03 2.34x10%
P3 320 1.75+0.07 1.59x10"

4. Tartisma ve Sonuc

Mersin  Yesilovacik kuvars yataklarindan alinan Ornekler, kimyasal saflagtirma
islemlerinden sonra, XRF sonuglarindan %98 oraninda SiO; bilesiginden olustugu
goriilmiistiir. X-1s1inlari ile radyasyona tutulduktan sonra Termoluminesans egrilerinin artan
doza kars1 151ma siddetlerinde de artis oldugu gdzlenmistir. Kuvarslarin 500°C {izerinde faz
degistirdigi bilinmektedir. Orneklerin faz degisikliginden etkilenmemesi igin tavlama
sicakligt  500°C olarak segilmistir. Ornekler 500°C derecede tavlandiktan sonra
termoluminesans egrisinde P1 piki baskin hale gelmistir ve luminesans siddeti 7 kat
artmistir. TL egrisindeki diger bolgelerde luminesans siddetindeki artis %5 civarindadir.
Belirgin piklerin ¢esitli 1sitma hiz1 yontemi ile tuzak parametreleri, ancak ii¢ pik tizerindeki
kaymalar belirlenerek hesaplamalar yapilmistir. P1, P2 veP3 piklerinin aktivasyon
enerjileri sirasiyla 0.84+0.04¢V, 1.13+£0.03 ve 1.75+0.07 olarak hesaplanmistir. Her bir
pike ait frekans faktorii ise 2.84x10', 2.34x10" ve 1.59x10"® dir.

Pagonis farkli bolgelere ait kuvarslar {izerine yaptig1 ¢calismada TL egrisinde 13 pik tespit
etmis ve bilgisayarli ayristirma medodu yardimi ile piklere ait tuzak parametrelerini 0.85ev
ile 1.40eV arasinda hesaplanmistir [21]. Yazic1 ve Topaksu dogal kuvarslar ile yaptiklari
calisgmada TL egrisinin 7 pikten olustugunu tespit etmislerdir [22]. Bu piklerin tuzak
parametreleri ii¢ farkli yontemle hesaplanmistir. Piklerin aktivasyon enerjilerini 0.90 ile
2.33eV arasinda degisen degerlerde bulmuslardir. Petrov ve Bailiff kuvarslar ile yaptiklar
caligmada 0.71eV ile 1.27¢V arasinda degisen 5 farkli pik hesaplamislardir [23]. Farkli
bolgelere ait dogal kuvarslarin TL egrilerini olusturan elektron tuzaklarinin
parametrelerinde farklilik goriilmesine ragmen, 90°C-130°C sicakliklar1 arasinda kalan
bolgelerdeki pikler i¢in tuzak parametreleri birbirine yakin degerlerdedir.

Bu ¢alismada hesaplanan P1, P2 ve P3 karsilik gelen aktivasyon enerjileri 0.84eV,1.2eV ve
1.33eV olarak hesaplanmistir. Bu degerler P1 ve P2 piklerinin aktivasyon enerjileri
literatiirde hesaplanan degerler ile uyumluluk gosterirken P3 pikinde uyumsuzluk vardir.
Hesaplanan tuzak parametreleri TL egrisinin altinda kalan tiim pikleri kapsamamaktadir.
Cesitli 1s1tma hizi oran1 yontemi ile tuzak parametrelerinin hesabinin yapilabilmesi igin
piklerin maksimum tepe sicakliklarinin sicaklik artis hizina gore takip edilebilmesi
gerektigi sonucuna vartlmistir. TL egrisinin altinda kalan diger piklerin tuzak
parametrelerinin hesaplanabilmesi i¢in Tm-Tstop yontemi uygulanarak TL tepeleri
belirlenebilir ve buna uygun olarak egri bilgisayar ayristirma metodu ile yeniden
olusturularak tuzak parametrelerinin hesaplanmasi 6nerilebilir.

Tesekkiir

Bu calismada TL olgiimleri Celal Bayar Universitesi Fizik Boliimii Arastirma
laboratuvarlarinda yapilmistir. Katkilarindan dolay1 tesekkiir ederiz.
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