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OZET

Cr, Fe, Cu ve Zn GECIS ELEMENTLERIN OLUSTURDUGU BAZI
BILESIKLERIN K KABUGU FLORESANS PARAMETRELERI
UZERINE KIMYASAL ETKi

Bu c¢alismada Cr, Fe, Cu ve Zn gecis elementlerin olusturdugu bazi
bilesikler i¢in Kp/K, X-151m1 siddet orani, ok; (i= a, ) floresans tesir kesitleri ve
ok floresans verimleri tizerine kimyasal etkiler arastirilmstir.

Numuneler ?Am radyoizotop halka kaynagindan yayimlanan 59,5 keV
enerjili y-ismlar1 ile uyarildi ve numunelerden yayimlanan karakteristik K X-
1sinlari, rezoliisyonu 5,9 keV’de 150 eV olan Ultra-LEGe dedektorii ile sayildi.

Siddet oranlarinin, K tabakasi fluoresans verimleri ve tesir kesitlerinin
kimyasal yapidan etkilendigi tespit edilmistir.

Elde edilen degerler diger arastirmacilarin teorik ve deneysel degerleri ile

karsilastirilmistir.

Anahtar Kelimeler: X-Isim1 Floresans Spektrometri, Siddet Orani, Floresans

Tesir Kesiti, Floresans VVerim
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SUMMARY

CHEMICAL EFFECT ON THE K SHELL X-RAY FLUORESCENCE
PARAMETERS OF Cr, Fe, Cu ve Zn TRANSITION ELEMENTS SOME
COMPOUNDS

In this study, Kp/K, X-rays intensity ratios, K shell fluorescence cross-sections
and over the fluorescence vyields investigated in chemical effects for some
compounds which have been Cr, Fe, Cu ve Zn transition elements.

The samples were excited by 59,5 keV y-rays emitted from **Am radioisotope
source and K X-rays emitted from samples were counted by means of Ultra-LEGe
detector which has the resolution 150 eV at 5,9 keV.

It was determined intensity ratios, K shell fluorescence cross-sections and
fluorescence yields are affected by chemical structure.
Measured results are comparatively given with the theoretical and

experimental results of the other researchers.

Key Words : X-Ray Fluorescence Spektrometry, Intensity Ratio, Flourescence

Cross-Section, Flourescence Yield.
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1. GIRIS

Atomlarin yapilarint belirlemede spektroskopi yontemleri kullanilir. Bu
yontemlerin en 6nemlilerinden birisi X-151n1 spektroskopisi olarak bilinmektedir. Bu
spektroskopinin temel teknikleri, genellikle X-1sinlarinin sogurulmasi, sagilmasi ya
da yayimlanmasi esasina dayanmaktadir. Atomlarin {izerine diisiiriilen foton, proton,
elektron veya iyon demetlerinin atom tarafindan sogurulmasi ve yayimlanmasi
esnasinda i¢ yoriingelerinden bir elektron sokebilir. Bunun sonucunda atomda
elektronlar yeniden diizenlenir ve bazi kabuklarda bosluklar meydana gelir. K
kabugunda meydana gelen bir bosluk, ya L kabugundan ya da M, N ve O
kabuklarindan gecigler ile doldurulabilir. Bu gecisler sirasinda karakteristik X-
ismlart yaymlanir. Karakteristik X-1smnlarmin her elementte farkl 6zellik gostermesi
sebebiyle atomik parametre Slglimlerinde farkliliklar arz edecektir. Elementlere ait
atomik parametrelerin, Ozellikle de tesir kesiti parametresinin (ok ) dogru olarak
tespit edilmesi, basta atom ve molekiil fizigi, medikal fizik ve XRF yontemi
kullanilarak 6rneklerin kalitatif ve kantitatif analizlerinde oldukca 6nemlidir. Ayrica,
elementlerin K, L ve M kabuklarmna ait fluoresans tesir kesitleri ve fluoresans verim
degerlerinin bilinmesi; bilimsel arastirmalarda 6zellikle niikleer santrallerde ve diger
niikleer tesislerde radyasyondan korunma, radyoaktif maddelerin muhafazasi, uzay
calismalarinda, hatta cep telefonlarinin kullanimi ve iiretilmesinde kullanilmaktadir.
Bununla birlikte atom ve molekiillerde elektron ve kiitle yogunlugu, kiitle sogurma
katsayis1 azalmasi gibi sabitlerin elde edilmesinde ve buna benzer bir¢ok alanda
kullanilmaktadir (Apaydin, 2006).

Bir molekiildeki atomun enerji seviyeleri ve elektronik gecisleri {izerine
kimyasal etkiler, genellikle atomdan yayimlanan karakteristik X-1s1n1 siddetindeki
degisime gore yorumlanmaktadir (Brunner vd., 1982). Kimyasal etki, valans
elektronlarmin, i¢ kabuk enerji seviyeleri lizerindeki etkisi vasitastyla karakteristik
X-1gmn1 spektrumlart tizerinde degisiklige sebep olmaktadir. Baga giren atomun bir

valans elektronun atomdan uzaklasmasi perdeleme etkisinde bir azalmaya sebep olur,



bunun sonucunda geriye kalan elektronlar atoma daha siki baglanirlar ve enerji
seviyelerinde ig¢eriye dogru bir kayma meydana gelir. Atomun en i¢ kabuklar1 bile bu
durumdan etkilenmektedir. Bu degisim seviyeler arasindaki elektronik gecislerde
dolayisiyla karakteristik X-1gin1 spektrumlar: iizerinde onemli degisiklikleri ortaya
cikarmaktadir. Kimyasal etki, kismen doldurulmus degerlik orbitalleri ve valans
elektronlarinin sayisiyla ilgili oldugu icin en fazla 3d gurubu elementlerinde
caligilmis ve gozlenmistir (Brunner vd.,1982; Mukoyama vd., 1986; Arndt vd., 1982;
Kiigtikonder vd., 1993; Chang vd., 1994; Raj vd., 1998; Raj vd., 2000; Mukoyama
vd., 2000; Sogiit vd., 2002) .

3d gurubu elementlerinin fiziksel ve kimyasal Ozelliklerindeki farkliliklar
valans bandinm elektronik yapisindaki degisim ile dogrudan iligkilidir (Pawlowski
vd.,2002). Gegis elementlerinin valans bandmin elektronik yapisinin arastirilmasinda
Kg/ Ky X-151m1 siddet orani kullanish ve hassas olan fiziksel bir parametredir (Raj,
2002). X-1s11 siddet oranlarindaki degisimlerden yola ¢ikarak elementlerin valans

band1 elektronik yapisindaki degisimler incelenebilir.

K kabuguna ait X-i151m1 floresans parametereleri, Ozelliklede tesir kesiti ve
floresans verim ifadeleri, farkli dedektor, uyarict ve yontem kullanilmak suretiyle
giinimiize kadar pek cok arastirmaci tarafindan yapilmistir. X-15mi1 spektroskopisi
alanindaki bazi arastirmacilarin ¢alismalarma bakarsak; Gowda ve Sanjeevaiah,
(1973,1974) bir kuyu tipi plastik sintilasyon sayaci yardimiyla Cu, Zr, Ag, Sn Ta, Au
ve Pb elementleri i¢in K kabugu fotoelektrik tesir kesitlerini 145 (60 mCi-*'Ce),
279,1 (20 mCi-**Hg) ve 411,8 (100 mCi-*®Au) keV’lik gama ismlar1 altinda
Olgmiislerdir. Calismalarinda hemen hemen 4n ye yakin bir geometri se¢misler ve
arkaplan spektrum diizeltmesi yapabilmek igin fotoelektrik katkist az olan
aliminyum elementinin piklerinden faydalanmiglardir. Allawadhi ve Sood, (1975)
33< Z <74 aras1 atom numarali bazi elementlerde 37 ve 74 keV’lik enerjili hem gama
hemde X-igsinlarimi kullanarak, Ranganathaiah, vd., (1979) 50< Z <92 arasindaki
bazi elementlerde 514 keV, 661,6 keV, 7658 keV ve 1115,5 keV’lik enerjiler
yardimiyla K kabugu fotoelektrik tesir kesitlerinin deneysel degerlerini bir Nal(Tl)
detektorii kullanarak bulmuslardir. Prakhya vd., (1986) '°Tm kaynagindan
yayimlanan 84,26 keV’lik gama 1s1nlar1 ve HPGe detektor kullanarak, Tb, Ho, Er ve

Pt elementlerinin K kabugu fotoelektrik tesir kesitlerini dlgmiislerdir. Kumar vd.,

2



(1986) 34< Z <46 aras1 atom numarali bazi elementlerin K kabugu fotoelektrik tesir
kesitlerini, Nal(T1) detektorii kullanarak 6lgmiislerdir. Calismada 2 Am kaynagiyla
Sn foyili uyarilmis, bundan yayimlanan 26 keV’lik Sn’nin K X-iginlar1 enerjisi
kullanilmustir. Pious vd., (1992) Fe, Cu, Zn, Ge ve Mo elementlerinin toplam K
kabugu floresans verim degerlerini, 59,5 (300 mCi-***Am) keV’lik gama 1smlar1 ve
bir Xe doldurulmus gazli sayag ile 6l¢miislerdir. Balarishna vd., (1994) bazi nadir
toprak elementleri ve agir elementlerin K kabugu floresans verimlerini 59,5 ve 279,2
keV’lik gama ismlar1 yardimiyla, bir HPGe dedektorii kullanarak Ol¢miislerdir.
Horakeri vd., (1997,1998) floresans verim hesaplamak i¢in numuneden gelen K X-
1s1n1 sayisint - K kabugundaki bosluk sayisina bolerek elde elde ettigi denklemi
kullanmistir. Bu yontemle, 27-662 keV arasi enerji ve Nal(Tl) detektorii kullanarak
59< Z <83 arasi atom numarali elementlerde floresans verim degerleri hesapladi.
Bhan vd., (1981) yaptig1 ¢alismada 11< Z <69 araligindaki bazi elementlerin K X-
isin1 floresans tesir kesitlerini, *°Fe, 1°Cd, * I ve **Am radyoaktif kaynaklarmni
kullanarak 6lgmiistiir. Budak vd., (1999) 44< Z <68 ve Karabulut, vd., (1999), 26< Z
<42 element bolgesinde K, ve Kg floresans tesir kesitlerini 59,5 keV’ lik gama
fotonlar ve Si(Li) detektor kullanarak 6lgmislerdir. Baraldi vd., (2000) Gd, Dy ve Er
elementlerinin K fotoelektrik emisyon tesir kesitlerini (wx z«), 59,54 keV’lik fotonlar
ile uyararak ve bir Ge detektdrii kullanarak hesaplamislardir. Durak ve Ozdemir
(2001a), Ozdemir vd., (2002), Simsek vd., (2002a,b), Ségiit vd., (2003)
calismalarinda 59,5 keV’lik fotonlar ile periyodik tablodaki bazi elementleri
uyararak, Si(Li) ve Ge(Li) detektorleri yardimiyla K kabuguna ait floresans tesir
kesitlerini ve floresans verimlerini O6lgmislerdir. Ertugrul (2003), 57< Z <68
arasindaki bazi elementlerin K, L ve ist tabaka fotoiyonizasyon tesir kesitini
Olemiistiir. Bunun i¢in 59,5 keV’lik fotonlar ve Si(Li) detektorii kullanmistir.
Gudennavar vd., (2003a,b) ayn1 y1l yaptig1 iki ¢alismada; 30< Z <50 ve 62< Z <82
bolgesindeki elementlerin K kabugu floresans parametrelerini 6lgmiislerdir. Bu
dlciimler icin 2n geometrisinde, 122 keV (°’Co), 22,6 ve 88 keV (**°Cd), 32,6 keV
Ba K x-1sinlari (**'Cs) ve 59,5 keV (***Am) enerjili gama kaynaklarmi ve bir Nal(T1)

detektoriinii kullanmiglardir.



X-1g1n1 spektroskopisinde, elementlere ait karakteristik x-1sm1 siddet oranlari,
fluoresans tesir kesitleri, fluoresans verimler ve Coster-Kronig gegis ihtimaliyetleri
calismalarinin ¢ogunda, elementlerin farkli kimyasal bilesikleri i¢in bulunan
degerler, serbest atomlara ait teorik degerlerle karsilastirilmali olarak verilmis ve
kimyasal etkiler dikkate alinmamistir. K X-ismlar1 ile ilgili olarak, Kg/K, siddet
oranlarina kimyasal etki g¢alisgilmis (Mukoyama vd., 1986; Arndt vd., 1982;
Kiigiikonder vd., 1993) ve sonuglar1 bilesiklerin simetrisine, oksidasyon sayisina ve
atomun perdeleme etkisine gore yorumlanmistir (Mukoyama vd., 1986). Ayrica
Kp/Ka X-1sm1 siddet oranlarina kimyasal etki bazi arastirmacilar tarafindan
incelenmis ve sonuglar degerlik durumundaki elektronlarin  bag ve
konfigiirasyonlarindaki degisimlere gore yorumlamislardir (Kii¢iikonder vd., 1993;
Kiciikonder vd., 1993; Kiigiikonder vd., 1993). K X-ginlarin1 deneysel olarak
calisan arastirmacilar numunelerini uyarmak i¢in ¢esitli metotlar kullanmiglardir.
Numuneler X-1gin1 tiipiiyle, y-1sinlariyla, a-parcaciklariyla, elektronlarla, protonlarla
ve agwr iyonlarla bombardiman edilerek K tabakasi karakteristik X-1sinlari

Olciilmiistiir (Sogiit, 1995).

Siddet oranlarindaki degisim elementlerin farkli elektronik konfigiirasyonu igin

hesaplanan teorik sonuglar kullanilarak yorumlanmistir (Raj vd., 1999).

Bazi arastirmacilar da uyarici olarak radyoaktif kaynak yerine proton/elektron
hizlandiricilar ve SEM kullanarak K X-1smi1 tesir kesitlerini, siddet oranlarmni ve
auger gecis ihtimaliyetini 6l¢miislerdir (Singh vd., 1991; Fazinic vd., 1996; Cipolla,
1999; Hajivaliei vd., 2000; Zhou vd., 2001).

Bu ¢alismamizda Cr, Fe, Cu ve Zn gegis elementlerinin bazi bilesikleri igin
Kp/K. X-151n1 siddet orani, oki (i= o, B) tesir kesitleri ve wk floresans verim degerleri

iizerine kimyasal etkiler incelenmistir.

Numunelerden  yayimlanan  karakteristik ~ X-iginlarmin  sayilmasinda
rezoliisyonu 5,9 keV’de 150 eV olan Ultra-LEGe katihal dedektorii kullanilmustir.
Ultra-LEGe dedektorii igin 59,5 keV enerjili foton yayimlayan 50 mCi’lik ***Am

radyoaktif kaynagi kullanilarak verim egrisi tespit edilmistir.



2. TEORIK BILGILER

2.1. Elektromanyetik Radyasyonun Madde ile Etkilesmesi

Elektromanyetik radyasyon bir madde iizerine diisiiriildiigiinde, madde igine
giren 151n, atomlarm bagh elektronlari, serbest elektronlar1 ve ¢ekirdegi ile etkilesir.
Bu etkilesmelerin sonucunda iki temel olay meydana gelir. Bunlardan birincisi,
elektromanyetik radyasyonun enerjisinin bir kismimi kaybetmesiyle olusan
(inkoherent, compton) veya hi¢ kaybetmeden olusan (koherent) sagilma olay1, digeri
ise elektromanyetik radyasyonun tamamen sogurulmasiyla meydana gelen
fotoelektrik olay ve ¢ift olusumudur. Sekil 2.1°de fotoelektrik, compton ve c¢ift

olusumu olaylarmin baskin oldugu bolgeler gosterilmektedir.

Bir radyasyon demeti x kalinligindaki bir maddeden gecirilirse, gelen demet ve
madde arasindaki etkilesmelerin kompleks bir sonucu olarak, c¢ikan radyasyon
demetinin siddetinde azalma oldugu goézlenir. Madde ile gelen demet arasinda
gerceklesen sogurulma ve sacilma olaylar1 icin hedef materyalin kalinlig1 ile atom
numarasinin degeri de 6nemli bir etkendir. Sogurucu materyal belli bir kalinliktan
daha ince oldugunda, biitlin pargaciklar sogurucu materyali gecer ancak sogurucu
materyal belli bir kalinliktan daha biiyiik ise par¢aciklar biitiin enerjisini kaybeder ve

sogurucu materyalden ¢ikamaz.

Siddeti Ip olan gama 1sinlarinin x (cm) kalinligindaki bir maddeyi gectikten

sonraki siddeti;
=1, exp€ ppx_ (2.2)

ile verilir. Burada p (cmz/g) toplam kiitle sogurma katsayisi, p (g/cmS) ise

yogunluktur.
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Sekil 2.1 : Fotoelektrik, Compton ve Cift olusumu olaylarmin baskin
oldugu bolgeler(Krane 2001)

2.1.1. Elektromanyetik radyasyonun sogurulmasi

Madde igerisine giren bir foton, madde atomunun bagli elektronlari, serbest
elektronlar1 ve g¢ekirdegi ile etkilesirler. Elektromanyetik radyasyonun sogurulmasi
cesitli olaylar sonucu go6zlenmekle beraber bu olaylarin en baskin olanlar
fotoelektrik olay, sacilma (Compton, Koherent) olayr ve c¢ift olusumudur. Bu
olaylarn meydana gelme ihtimaliyeti foton enerjisi ile degismektedir. Fotoelektrik
olay 0,001 MeV ile 0,5 MeV arasinda daha etkindir. Sagilma olay1 0,1 MeV’den
0,5 MeV arasinda gergeklesir. Cift olusum olayr ise 1,02 MeV’den baslar ve artan

foton enerjisi ile artar.

2.1.1.1. Fotoelektrik olay

hu enerjili  bir fotonun, atomun bagli elektronlarindan biri tarafindan
sogurularak elektronun serbest hale gegmesi olayina fotoelektrik olayi, serbest hale
gecen elektrona da foto elektron denilir (Sekil 2.2 (a),(b)). Bu olay sirasinda fotonun

enerjisini tamamen soguran elektronun kazandigi kinetik enerji,
Ke=hv - Ep (2.2)

bagintist ile verilir. Burada Ke elektronun kazandigi kinetik enerji, hv gelen fotonun

enerjisi ve Ep ise elektronun baglanma enerjisidir. Serbest haldeki bir elektronda
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enerji ve momentumun ikisi birden korunumlu olmayacagindan, boyle bir elektronun
foton sogurmast miimkiin degildir. Fakat bagli elektronlarda durum boyle degildir.
Atom geri teper ve bdylece momentumun korunmasi saglanir. Atomun kiitlesi ¢gok
biiyiik oldugundan geri tepme enerjisi ¢ok kiigiiktiir ve bu yiizden de kinetik enerji
ifadesi ihmal edilmistir (Sahin, 1999).

Diisik atom numarali (Z) elementlerin baglanma enerjileri de diisiik
oldugundan Fotoelektrik etki bahsedilen fotonlar i¢in giigsiiz kalir. Z arttikga

baglanma enerjisi de artar ve boylece fotoelektrik etki de artar.

Her ne kadar etkilesme tesir kesiti basit bir analitik ifadeyle agiklanamasa da,

fotonun E, enerjisine ve malzemenin Z atom numarasina baglilig yaklasik olarak
— cahit 745 -3
T =sabit. Z"”E] (2.3)

ifadesiyle tanimlanabilir.

Fotoelektrik olayr atomun ¢evresinde tiim yoriingelerde meydana gelebilir.
Foton enerjisinin yliksek oldugu durumlarda bu olayin i¢ yoriingelerde olma olasilig1
artmaktadir. Buna gore fotoelektrik olayi, diisiikk enerjilerde dis, yiiksek enerjilerde
ise i¢ yoriingelerde meydana gelmektedir. Foton enerjisi herhangi bir yoriingenin bag
enerjisine esit oldugu durumda etkilesme o yoriingede yogunluk kazanmaktadir
(Ozden,1977).

Il‘utuc lektron

Sekil 2.2 : Fotoelektrik olay; a) etkilesmeden 6nce b) etkilesmeden sonra



2.1.1.1.1. Auger olay1

I¢ yoriingelerden uyarilan bir atomda meydana gelen bir bosluk {ist
tabakalardan elektron gecisi ile doldurulur ve atom daha diisiik enerji seviyesine
gecer. Bu sirada ortaya ¢ikan enerji, bir dig yoriingedeki elektronu sokmek igin
kullanilirsa, 1s1masiz bir gegis yapar ve fazla enerjisini disar1 atar (Sekil 2.3). Bu

olaya Auger olayi, sokiilen elektrona da Auger elektronu denilir (Dyson, 1988).

Auger olayi, elektronlar1 daha gevsek bagli ve karakteristik fotonlarin daha
kolay soguruldugu atom numarasi diisiikk olan elementlerde daha yaygin goriiliir. Bu
nedenden dolay1 bu olay L serisi i¢in K serisinden, M serisi i¢in de L serisinden daha

baskindir (Broyles,C.D., 1953, Burhop , 1952).

AUGER ELEKTRONU

Sekil 2.3 : Auger Olay1

2.1.2. Elektromanyetik radyasyonun sagilmasi

Elektromanyetik radyasyonun madde ile etkilesmesi olaylarindan biri olan
sagilma, gelen ve sagilan 1s1nin enerjisine gore koherent ve inkoherent olarak iki

sekilde gruplandirilir.

2.1.2.1. Koherent sag¢ilma

Koherent sagilma, fotonlarin atomdan, enerjilerinde bir degisiklik olmadan
sacilmast olarak tarif edilir. Elastik veya Rayleigh sagilmasi olarak da
adlandirilabilir. Bu sagilmada gelen fotonla sacilan fotonun dalga boylar1 aynidir.

Gelen ve sagilan radyasyonun toplam siddeti, her bir elektron tarafindan sagilan



radyasyonun genliklerinin toplami ile bulunur. Bu sacilma, Rayleigh, Delbruck,

Thomson ve Niikleer Rezonans sagilmalari olarak siniflandirilir.

2.1.2.1.1. Rayleigh sacilmasi

Bu olay, gelen bir foton bagli bir elektron lizerine diistiiglinde, elektronun
atomdan sokiilecek kadar enerji alamadig1 hallerde meydana gelir. Bu yiizden diisiik
foton enerjilerinde ve yliksek atom numarali agir elementlerde daha ¢ok meydana

gelmektedir(Pirene, 1946).

Bu sagilmada gelen fotonun enerjisi, 0,1- 0,5 MeV arasinda olmas1 gereklidir
(Vangrieken and Markowicz, 1992).

Biiyiik enerjili fotonlarm hafif elementlerden sacilmasinda Rayleigh sagilmasi,

Compton sagilmas1 yaninda ihmal edilebilir.

Rayleigh sagilmasi, elektronun etkilesmeden sonra orjinal pozisyonuna

dondiigl sacilma olarak da tanimlanabilir.

2.1.2.1.2. Delbruck sacilmasi

Bu sagilmaya elastik niikleer potansiyel sagilma da denilmektedir. Delbruck
sa¢ilmast fotonun, ¢ekirdegin olusturdugu Coulomb alanindan sagilmasidir. Bu
olayda ¢ekirdek ¢evresindeki durgun Coulomb alaninda bir elektron-pozitron gifti
olusur. Atomun tamamen geri tepmesiyle bu ¢iftin yok olmasi enerji ve faz
bakimindan, gelen fotonun aynisi olan yeni bir foton meydana getirir. Bu olayin
etkisi oldukca kiiciik oldugundan deney sonuglarinda ¢ok net olarak

gozlenememektedir.

2.1.2.1.3. Thomson sa¢ilmasi

Klasik olarak bir tek yiik sistemi gibi diisiiniilen c¢ekirdek, gelen dalga
tarafindan salindirilir. Cekirdegin kiitlesi c¢ok biiylik oldugundan bu etki g¢ok
kiigliktiir. Gelen fotonun dalga boyunun niikleer yarigaptan g¢ok biiylik olmasi

durumunda maksimum etki gozlenir.



2.1.2.1.4. Niikleer rezonans sacilmasi

Bu sag¢ilma olay1, fotonun atom ¢ekirdegi ile etkilesmesi sonucu meydana gelir.
Bu olayda c¢ekirdek iki niikleer enerji seviyesi arasindaki farka esit enerjiye sahip
olan bir fotonun sogurulmasi ile uyarilir. Daha sonra bunu ¢ekirdegin uyarilmis

durumdan kurtulmasi (deeksitasyonu ) takip eder.

2.1.2.2. inkohorent sacilma

Inkohorent sacilmada gelen ve sagilan fotonlar arasinda enerji farki vardir.
Yani gelen ve sacilan fotonlarin dalga boylar1 birbirinden farklidir. Bu sa¢ilmada
fazlar arasinda bir baglant1 yoktur. Bu sebeple de sacilan dalgalar arasinda bir girisim
gozlenemez. Bu durumda atom tarafindan sagilan 1sinin toplam siddeti, atomun her
bir elektronu tarafindan sagilma siddetleri toplanarak elde edilir. inkoherent sagilma,

Compton sagilmasi, Niikleer sagilma ve Raman sac¢ilmasi olmak iizere {i¢ ¢esittir.

2.1.2.2.1. Compton sa¢ilmasi

Isigin  kuantum teorisi, durgun kiitlesinin yoklugu haricinde fotonlarin
parcaciklar gibi davrandigmi kabul eder. Bu, fotonlarla elektronlar arasinda iki

parcacigin ¢arpismasi gibi bir ¢arpisma olaymin dikkate alinmasini gerektirir.

Compton olay1 bir y-isininin ¢ok zayif olarak bagl bir elektron ile
carpismasidir. Gelen foton, kendisine kiyasla cok zayif bagli veya serbest bir
elektron ile g¢arpisarak enerjisinin bir kismini kaybeder ve gelis dogrultusundan
sapar. Bu sirada gelen fotonla etkilesen elektron yoriingesinden koparilarak belli bir

actyla sagilir. Compton olay1 Sekil 2.4’°te gdsterilmistir.
Bu olayda A gelen fotonun, ' ise sagilan fotonun dalga boyu olmak iizere

gelen fotonun dalga boyunda esitlik (2.4) ile verilen degisim goriiliir;

h
A=A -A=——(1-co 2.4
- (1-cos0) (2.4

0

Burada m, elektronun durgun kiitlesi, ¢ fotonun sagilma agisi, ¢ 151k hizi, h ise
Planck sabitidir. Esitlik (2.4) * te de goriildiigii gibi dalga boyundaki degisim gelen

fotonun A dalga boyundan bagimsizdir. h/mc biiytkligiine elektronun Compton
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dalga boyu denir ve degeri 0,024 A ° dur. O halde dalga boyundaki en biiyiik
degisme $=180° i¢in 0,048 A degerinde olacaktir.

_ Sagilan
& - \ foton
hv | o
Gelen foton i 5
Geri tepen
elektron

Sekil 2.4 : Compton Olay1
2.1.2.2.2. Niikleer sacilma

Bu sagilma inkoherent sagilma olarak da adlandirilabilir. Fotonun atomun
cekirdegi ile etkilesmesi sonucu meydana gelmektedir. Bu sag¢ilmanin toplam

inkoherent sagilmadaki hissesi olduk¢a azdir (Sahin, 1999).

2.1.2.2.3. Raman sacilmasi

Fotonun molekiiller tarafindan sogurulmasi olayidir. Bu sagilmada, fotunu
soguran molekiil, sogurmadan once uyarilmis bir durumda degilse, gelen fotondan
daha az enerjiye sahip bir foton yaymnlar. Fakat molekiil uyarilmis titresim veya

donme enerji seviyesinde ise o zaman daha fazla enerjiye sahip bir foton yayimlar.

2.1.3. Cift olusum

Fotonlarin enerjilerini kaybettikleri olaylardan biriside ¢ift olusumdur. Cift
olusumu, bir fotonun bir elektron ile bir pozitrona doniismesi olayidir. Elektron ile

pozitronun kiitleleri ve yiikleri esit fakat yiikleri zit igaretlidir.

Bir elektronun veya pozitronun durgun kiitle enerjisi m, ¢*= 0.51 MeV'dir. Bu
nedenle cift olusumu olaymnin olabilmesi icin foton enerjisinin en az 1,02 MeV

olmasi gerekir.
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Bu olay meydana gelirken hi¢bir korunum ilkesi bozulmaz. Hem yiik, hem
cizgisel momentum, hem de toplam enerji korunur. Momentumun korunumu prensibi
agir pargacigin varhigini gerektirir. Hafif ¢ekirdeklerin alanlarinda da ¢ift olusum
miimkiindiir; fakat, boyle durumlarda esik enerjisi daha yiiksektir(Sahin, Y., 1999).
Cift olusumu bir ¢ekirdek etrafinda veya yiiklii bir pargacik etrafinda meydana
gelebilir (Siegbahn, 1974).

o

Foton /

hv

\ e+
levha
Sekil 2.5 : Cift olusumu

Enerjinin korunumundan;
hv=2myc® +E, + E_ +E,,, (2.5)

Burada hv gelen fotonun enerjisi, E, , E_ ve E,,;. srasiyla pozitronun,
elektronun ve geri tepen gekirdegin kinetik enerjileri, 2 my c¢® ise elektronun ve
pozitronun durgun kiitleleri toplamina esit enerjidir. Cekirdegin kiitlesi ¢ok biiyiik
oldugundan, kinetik enerjinin ¢ok az bir kismin1 alir ve bu yiizden Enc ihmal edilir.

Boylece (2.5) esitligi
hv =2m,c® + E; + E_ (2.6)

Seklinde olur ve bu da ¢ift olusum i¢in esik enerjisinin 2 m, c* veya 1,02 MeV
oldugunu gosterir (Sahin, Y., 1999). Bu da 4 = 0,012 A° dalga boyuna karsilik
gelmektedir. 2 m c® ‘den daha biiyiik bir enerjiye sahip olan bir foton, bir elektronu
negatif enerjili durumdan pozitif enerjili bir duruma ylikseltebilir. Bu, pozitif enerji
durumunda goézlenebilir bir par¢acik gibi hareket eden bir bosluk (hole) meydana
getirir. Bu bosluk bir pozitrona karsilik gelmektedir. Boylece bir elektron-pozitron
¢ifti meydana gelmis olur. Bir pozitron meydana geldigi zaman, sahip oldugu kinetik
enerjisini etrafindaki atomlarla carpismak suretiyle kaybeder. Onemli &lgiide

yavasladiktan sonra, ortamin elektronlarindan biri ile pozitronyum atomu olarak
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adlandirilan bir cins atom olusturabilir. Bu atom, protonun yerine pozitronun gegtigi
bir hidrojen atomuna benzer. Sekil 2.6 (b) de goriildiigii gibi enerji ve momentum

korunumundan,

/,(,-o.su MV
e~ ‘\e'
\ /

Ay =D.5EE MeV

Sncs sonra

Sekil 2.6 : (a) Pozitronyum Atomunun Olusmasi (b) Pozitronyum Atomunun

Yok Olmasi
hu,=huw, (2.7)
RETAESLCTA (2.8)
hv, = hv, =m, ¢* = 0,511 MeV (2.9)

bulunur. Boylece pozitronlarin bulundugu yerde, 0,511 MeV ' lik fotonlar
olusur ve zit yonlerde yayilirlar. Cift olusum, Einstein’m enerjinin maddeye

doniisiimii kuramma bir 6rnek teskil etmektedir( E = me?®).

Zit iki yiike sahip elektron ve pozitron, yan yana geldiklerinde yok olarak
enerjilerini bir 1Stnim Seklinde disariya atarlar. Bu olay maddenin enerjiye doniisiimii

olarak diisiintilebilir (Bertin, 1975).

2.2. Sogurma Katsayilar
2.2.1. Lineer sogurma katsayisi

Sogurma olay1 ilk kez Rontgen tarafindan izah edilmistir. Buna gore, |,

siddetli bir fotonun (x-1s1n1, y-131n1, vs.) sogurucu bir maddenin dx kalinhiginda ince
bir tabakasindan gegerken siddetinde dl kadar bir azalma olur ve bu azalma

sogurucunun kalmhg: ile orantilidir.

dl o —ldx
dl = —pldx (2.10)
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|
Burada p (cm™) lineer sogurma katsayisidir ve birim kalinlik bagmna diisen
enerji sogurma kesri olarak tanimlanir. Lineer sogurma katsayisi, sogurucunun atom
numarasina (Z) ve gelen fotonun enerjisine baghdir. Denklem (2.11)’in sonlu bir x

kalinlig1 izerinden integralini alirsak,

1 X
%l:*_j“dx (2.12)
15 0
In1—Inl, =—px (2.13)
| = |Oe_“x (214)

Lambert Beer yasasi olarak bilinen ifade elde edilir. Buradan da lineer sogurma

katsayisi,
u:x-lln(_'lﬁ) (2.15)
olarak bulunur.

2.2.2. Molar sogurma katsayisi

Mol basma diisen sogurma molar sogurma katsayisini1 vermektedir ve asagida

verilen denklemle ifade edilir.

2
HEmot= B A ngj (2.16)

Buradaki A (gr/mol) atomik agirliktir (Bertin, 1975).

2.2.3. Atomik sogurma katsayisi

Atom basina sogurmayi veren ifadeye ise atomik sogurma katsayisit denir.

Kiitle sogurma katsayisi ile bir tek atomun kiitlesinin ¢arpimi bu ifadeyi vermektedir.

Ha=Hm (A;'{Nn) = 'u/}ﬂ (szfatam) (2.17)
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Burada N, Avagadro sayisi (6,02.10%), n birim hacimdeki atom sayisidir
(Bertin, 1975).

2.2.4. Kiitle sogurma katsayisi

Fotonlarin sogurulmasinda sogurucu ortamimn kalinligmin yani sira yogunlugu
da sogurmanin bir dlgiisiidiir. Ornegin svi civanin 1 mm uzunlugunda X-1sinmin
sogurulmasi, buhar halindeki civadaki (ayn1 mesafe i¢in) sogurulmadan ¢ok daha
biiyiiktiir. Bu nedenle sogurucu maddeyi onun yogunlugundan bagimsiz olan kiitle
sogurma katsayis1 ile belirtmek daha faydali olur. Denklem (2.14)’G yeniden
diizenlersek,

_ g ¥a e
I'=lpe '™ (2.18)

seklinde olur. Burada p/p kiitle sogurma katsayisi (cm?/gr) olarak
adlandirilirken, px ifadesi ise sogurucunun d (gr/cmz) yiizey yogunlugudur. Bu
ifadeleri denklem (2.18) ’de yerine yazarsak,

[ = IDE' . (219)

esitligi elde edilir. Denklem (2.19)’u yeniden diizenlersek, kiitle sogerma

katsayisi i¢in,

1 I
5= anG;)
P 0 (2.20)

ifadesini elde etmis oluruz. Cesitli deneysel diizenlemeler ve tekniklerden
(u/p) elde edilebilir. Ozellikle kristolografide ve dalgaboyu degisiminde son
zamanlarda X-1sin1 kristolografisi sogurma projesinin uluslararasi birliginin tyesi
olarak Hubell ve Creagh tarafindan uygulandi ve degerlendirildi (Cregah ve Hubbell
1987, Cregah ve Hubbell 1990). Bu kristolografi igin uluslararasi tablolarda yeni

tablolara yol gosterdi (Creagh ve Hubell 1992). Hemde (/p) 6lgtimlerinin simdiki

hali tarafindan son zamanlarda yeniden incelendi (Gerward 1993). Olciilmiis
verilerin gilinlin ihtiyaclarina uygun hale getirilmis bir bibliyografisi  Hubell

tarafindan verilmektedir (Hubell 1994).
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M N A 221
p O-top OA: ( . )

Na Avogadro sayisi (6,022045x10% mol™), U atomik kiitle birimi (bir atomun

c” cekirdeginin kiitlesinin 1/12 ’ sidir), A hedef atomun atomik kiitlesi ile ilgili

biiyiiklik ve o, fotonla bir etkilesme igin toplam tesir kesitidir. Toplam tesir kesiti

baslica foton etkilesmelerinden gelen katkilarin toplami gibi yazilabilir.
Otop = Ope T Ocoh t Oincoh T O pair T Otrip T Ophn, (2.22)

Burada o, ; atomik 151k etkisi tesir kesiti, oo, V€ Oingon; KOherent (Rayleigh)
ve inkoharent (Compton) sagilma tesir kesiti, her biri s6ylendigi siraya gére o, Ve
Oip Sekirdeklerin ve atomik elektronlarin alanlarinda elektron-pozitron olusumu i¢in

tesir kesitleridir, o, fotoniikleer tesir kesitidir.

Atomik ¢ekirdekler tarafindan fotonun fotoniikleer sogurmasi, fotonlarla veya
daha ¢ok nétronlarla birinin disar1 atilmasinda en iyi sonug verir. Bu etkilesme hedef
¢ekirdege diisen dev rezonans bolgesini kapsayan 5 ve 40 MeV arasinda herhangi bir
yerde meydana gelen oldukc¢a dar bir enerji bolgesinde toplam foton etkilesme tesir
kesiti i¢in %5-10 kadar katkida bulunabilir. Bu etkilesmenin etkileri toplam sogurma

katsayisi 6l¢timlerinde gézlenebilir.

7Z=1" den Z=92 ’ ye kadar olan elementler i¢in ve foton enerjileri 1 keV > den
20 MeV’e kadar olan elementler i¢in sonuglar bulunabilir (Hubbel ve Seltzer 1995).
Bu sonuglar asagidaki esitlik (2.23) ile hesaplanmustir.

u_ Ny h
R (Tpe t Oon T Oincont O pair T Orip _

p UA (2.23)
Ayrica kiitle sogurma katsayisi lineer sogurma katsayisinin sogurucunun 6zgiil
agrrhigma  bolimiine esittir.  Gelen radyasyonun siddetindeki azalmadan
bahsettigimizde radyasyonun zayiflamasi veya zayiflatilmasi, etkilestigi maddede

terk edilen enerjiden bahsettigimizde de sogurulma terimi kullanilir.
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2.2.4.1. Kansimlar ve bilesikler i¢in kiitle sogurma katsayisi

Birgok karisim ve bilesik i¢in (u/p) kiitle sogurma katsayisi esitlik (2.24) ile

hesaplanir.
B _ (&)
= W; 2.24
p "\p/; (2.24)

Burada oj i. atomik yapinm agirhgi ile ilgili degerdir. (# f )i degerleri Hubell

ve Seltzer’den alinmistir (Hubbel ve Seltzer 1995).

2.3. Sogurma Kiyilan

Bir elementin atomundaki herhangi bir orbitalinden elektron koparabilecek en
kiiciik enerjili veya en biiylik dalga boylu fotonun enerjisi, atomun o enerji
seviyesinin sogurma kiyisidir (Bertin, 1975). Sogurma kiyist bir elementin
tabakalarindaki elektronlarin baglanma enerjisine karsilik gelir. Sogurma dalga boyu,

atomun belli bir tabakasindaki bir elektronun sogurma kiyisinin dalga boyundan daha
kisadir (Jenkins, 1974).

Her atomun, farkli uyarma potansiyellerine sahip oldugundan, birden ¢ok
sogurma kiyist vardir. Bir atomun her kabugunda (2n-1) tane alt kabuk
bulunmaktadir. K kabugunda bir alt kabuk oldugundan bir sogurma kiyisi vardir ve

K(Akab ) olarak adlandirilir. L tabakasinmn li¢ alt tabakast olup L(Ariab, ALnab , ALniab)
olan {i¢ sogurma kiyis1 ve M tabakasmin bes alt tabakasi olup M (Amiab, AMiab, Amitiab
, AMIvab , AMvab) olan bes sogurma kiyis1 mevcuttur. Her elementte ¢ekirdege yakin
tabakalara gidildik¢e sogurma kiyisi dalga boyunda azalma goriiliir( Axab < ALiab

<ALitab < ALinab < AMiab < AMitab < Aminab <Amivab <Amvab ).

K kabugundan bir elektron koparabilmek i¢in yeterli enerjiye sahip bir X 1gin1
fotonu ayn1 zamanda L ve M kabuklarinin birinden de elektron koparabilir. Dalga
boyu Ariab ve AvLnap arasinda olan bir foton ilgili elementin Lu , Lm , M ve N
kabuklarindan elektron koparabilir fakat Li veya K kabugundan koparamaz. Sekil 2.7

’de Uranyuma ait X 151n1 sogurma egrisi gosterilmistir (Bertin, 1975).
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Sekil 2.7 : Uranyum i¢in X 1s1n1 Sogurma Egrisi

Bu egri dalga boyunun azalmasiyla kiitle sogurma katsayisinin da azaldigini
gostertir.

Sekilde’de goriildiigii gibi foton enerjisinin baglanma enerjisine esit oldugu
yerlerde yani elektron koparabilecek dalga boylarinda ani diismeler olmaktadir. Bu

diismeler sogurma kiyisini gosterir. Sogurma kiyis1 dalga boyu atom numarasi ile

ters, gonderilen fotonun dalga boyu ile dogru orant1 géstermektedir (Jenkins, 1981).

2.4. Karakteristik X-1sinlarinin Olusumu ve Enerji Seviyeleri

Elektromanynetik spektrumda x-iginlar1 bolgesi, yiiksek frekansli gama isinlari
bolgesiyle diisiik frekansh ultraviyole isinlar1 bolgesi arasinda bulunur ve frekansi
yaklasik 10" Hz civarindadir. x-1smlar1 oldukca kisa dalga boylu, yiiksek frekansh
ve yiiksek enerjili 1smlardir ve bu 6zelliklerinden dolayi, kursun muhafaza harig,
bircok materyale niifuz edebilir. X-ismlari, yiiksek enerjili elektronlarin

yavaglatilmas1 veya atomlardaki farkli seviyeler arasinda elektron gecislerinden
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meydana gelirler. Yiiksek enerjili elektronlarin bir hedefe gonderilerek bu hedef
madde i¢cinde adim adim yavaglatilmasiyla olusan x-1sinlarina, siirekli x-1s1nlar1 veya
Bremsstrahlung 1sinlar1 adi verilmektedir. Siirekli x-151n1 spektrumu veren olaylara
ornek olarak i¢ doniisiim elektronlari, B 1smlari, Compton geri tepme elektronlar1 ve

Auger elektronlarini verebiliriz.

Bir atom K,L,M,.... olarak adlandirilan ana kabuklara ayrilmistir ve bu ana
kabuklar K kabugu hari¢ hemen hemen ayni aralikli seviyelerle alt kabuklara
yarilmistir. Bu sekilde elektronlar miimkiin en diisiik uygun enerji seviyelerinde
bulunurlar. Yani atom temel haldedir. Elektromanyetik radyasyonla, materyalden
gecen yikli parcacikla veya niikleer islemlerle enerji atomun bir veya daha ¢ok
elektronuna transfer edilebilir ve uyarilmig bir duruma yiikselir. Elektron ne kadar
giiclii bir sekilde atoma bagliysa, onu uyarmak i¢in o kadar biiyiik bir enerji transferi
gereklidir. K kabugunda olusan bir bosluga tist kabuktan bir elektron gegisi, atomun
enerjisini azaltabilir ve boylece temel hal durumuna geri donmeye yardim eder. Esas
itibariyle bu atom, bagimsiz bir elektronun K kabuguna transfer edildigi bir gegisle
temel hale geri doner. Ancak, boyle bir dogrudan yeniden uyarma ¢ok muhtemel
degildir. Daha yaygin bir bozunma sekli, ardasik yeniden uyarilmis gegisleridir. Bu
gecislerin her birinde, iki atomik seviyenin enerji farkina yaklasik olarak esit bir
enerjiyle bir x-151m1 yayimi meydana gelir (yayim siirecinde enerji ve momentum

korunmasi gerektiginden, kiiciik bir miktar enerji geri tepen atoma aktarilabilir).

Bir atomun K tabakasindan bir elektron sokiildiigiinde meydana gelen bosluk
L, M, N,... iist tabakalarindaki elektronlar tarafindan doldurulur. Bu bosluk L
tabakasindaki elektronlar tarafindan doldurulursa olusan karakteristik X-1s1m1 Ka,
diger iist tabaka elektronlar: tarafindan doldurulursa olusan karakteristik X-1smina Kg
x-1sm1 adi verilir. L karakteristik x-1sin1 ¢izgileride buna benzer olarak meydana
gelir. Sekil 2.8’de atomun bagli i¢ yoriinge elektronlarinin dis yoriingelere uyarilmasi
neticesinde ¢ekirdege yakin bir kabukta meydana gelen boslugun daha dis
kabuklardaki elektronlarca doldurulmasiyla karakteristik X-iginlarinin olusumu
gosterilmistir. K kabugunda olusan bir boslugun diger iist kabuklarin alt
kabuklarindaki elektronlar tarafindan doldurulmasiyla yayimlanan fotonlar Siegbahn
ve International Union of Applied and Pure Chemistry (IUAPC) gésterimlerine gore
Tablo 2.1°de gosterilmistir (Jerkins vd., 1991).
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Karakteristik
X-1ginlar1

Fotoelekton
AE=E-Eo

Bir X-1g1n1 tiipli veya
radyoizotoptan gelen
uyarici radyasyon

Sekil 2.8 : X-1smlarmnin olusumu
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Tablo 2.1 : X-1ism1 diyagram c¢izgilerinin eski (Siegbahn) ve yeni (IUPAC)
gosterimleri
Sieghbahn IUPAC Sieghbahn IUPAC
Kal K-Lin Lg17 Li-My
Koz K-Ly Ly Li-Niv
Ksi K-Mu L,» Li-Ny
Kp2 K-Nui L Li-Nuy
Kp2" K-Ny Ly Li-On
Kps K-My Lo Li-Oy
Kps K-Nv Lys Lu-N,
Kpa" K-Nyv Lys Lu-Owv
Kss K-My Lys Ly-O
Kgs" K-Myv Ly’ Li-Os
Kps"’ K-Nui Lyi3 Li-Py
L Li-M, Lyis’ Li-Pui
Lo Lii-My L, Li-M,
Lo2 Li-Miy Ly Li-M,
Lg: Li-My Ls Lin-My
Lg> Lii-Nv Lt Lin-My
Lgs Li-Mu Lu Li-Njv
L Li-My, Ly Lii-Nvi
Lgs Li-Owv,v Mai My-Nwi
Lgs Lin-N, Mo Myv-Ny,
Lg7 Li-O Mg Miv-Ny;
Lg7 Li-Nvivi M, Miii-Nv
Lgo Li-Mv M Mv-Nin
Lgio Li-Miv
Lgis Li-Nwvi Me Miv-h
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2.5. Karakteristik X-Isim1 Siddet Oranlar1 Uzerine Kimyasal Etkiler

Kimyasal etki maddenin durumuna bagli olarak, analitin X-ig1mn1 ¢izgisinin
enerjisinin mutlak ve relatif siddetinde baz1 degisiklikler meydana getirir. Kimyasal
etki, her ana grup elementi i¢in farklidir ve kismen doldurulmus degerlik orbitalleri

ile ¢itlenmemis d elektronlarinin sayisiyla ilgilidir.

Kimyasal yapinin degismesi Kg/K, siddet oranini degistirir. Kp/K, siddet orani,
degerligin artmasiyla artar. Kg X-151n1 siddeti degerlik elektronlarinin sayisiyla yani
elektron yogunluguyla ilgilidir. Ortalama bag uzunlugu, degerligin artmasiyla azalir.
Bag uzunlugunun azalmasiyla birlikte metal ligand etkilesmeleri artacak ve Kg’larin
sayisinda bir yiikselme olacaktir. 3p seviyesinin yogunlugunun degismemesinden
dolay1, metalin 3p dalga fonksiyonundaki degisim ¢ok az olacak ve ge¢is ihtimali de

hemen hemen ayni kalacaktir.

Molekiil icerisinde bulunan bir atomdan yayimlanan karakteristik X-1sin1
spektrumu atomun kimyasal durumuna baghdir (Yamoto vd., 1986). Kimyasal etki,
maddenin kimyasal durumuna bagl olarak X-1sin1 ¢izgisinin enerjisinde ve X-1smi1
cizgisinin mutlak ve relatif siddetinde baz1 degisikler meydana getirir ve bu etki her
ana gurup elementi i¢in farklidir. Genellikle; kimyasal etkiler, bilesigin kimyasal
baginin durumuna ve valans elektronlarma gore yorumlanmaktadir. Yapilan bir ¢ok
caligmada, karakteristik X-11n1 yayimlanmasinin, elementin fiziksel durumuna yada
kimyasal baglanmasina bagli oldugu goriilmiistir. Maddenin molekiiler bagi,
kimyasal ve kristal yapis1 karakteristik X-151m1 yayimlama ve sogurma ihtimallerini
etkiler (Yamoto vd., 1986). Kimyasal etkiler, 6zellikle ge¢is metallerinin simetrik
yapilarina ¢ok hassastir. Buna ek olarak atomun elektronegatiflik etkisi, ligandlarin
yapist ve merkezi yaymmlayici atomlarin etrafindaki ligandlarin dagilimi atomun
simetri durumunu etkileyerek karakteristik X-1sinlarinin yayimlanma ihtimaliyetlerini
degistirir. Bir atomun kimyasal baga katilmasi, onun elektron yogunlugunda bir
degisime neden olur ve degerlik elektronunun yogunlugu 6nemli derecede degisir.
Molekiillerdeki elektronlarin birbirlerine yakmligina ve bagin tipine bagh olarak
elektron yogunlugu artar veya azalir. i¢ seviyelerin enerjileri ve dolayisiyla X-

1isinlarmin enerjileri elektron yogunluguna kuvvetli olarak baglidir.
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Elementlerin degerlik tabakalarindan, i¢ orbitallere gecislerinden ortaya ¢ikan
Kg X-151n1 spektrumlarinda, satellite ¢izgi siddetinin % 15-20 kadar oldugu
gozlemlenmistir. Satellite piklerinin farkliligi tamamen ligandlarin bir fonksiyonu
olarak goziikmektedir. Molekiiler orbital teoriye gore ligandlar genellikle ya
tetrahedral (T,) yada oktahedral (On) atom yaklasikliginda diizenlenerek, enerji

seviye diyagramlarinin sekli basitlestirilmistir.

Karakteristik L X-1sm1 siddet orani {izerine kimyasal etkiler, K x-1s11 siddet
oran1 kimyasal etkilerden daha biiyliktiir (Lihara vd., 1993). Ancak bu oranlarin her
ikisinde de sistematik bir iligki yoktur. Dis yoriinge orbitallerinden, i¢ ydriinge
orbitallerin degerlik elektronlarinin gecislerinden en fazla L, X-151n1 yayimlanma
thtimali etkilenmektedir. Ayrica n bas kuantum sayis1 biiylidiikce, enerji seviyeleri
arasindaki fark azaldigindan, degerlik elektronlarinin bulundugu seviyelere yakin
diger seviyelerde, bu gecislerden etkilenir. Bunun i¢in, degerlik elektronlarinin
gecisleri az da olsa L, ve Lg X-151n1 yayimlanma ihtimalini de etkiler. Bundan dolay1
karakteristik L X-1ism1 siddet oranlari iizerine kimyasal etkiler daha karmasik ve
zordur (Sogiit, 1995).

2.6. Floresans Tesir Kesiti ve Floresans Verim Uzerine Kimyasal Etkiler

Floresans verim atomun tabaka veya alt tabakasinda herhangi bir yolla
olusturulan bir boslugun 1simali ya da 1simasiz gecisle doldurulmasi ihtimalidir.
Floresans verim degerleri, radyoizotoplarmm standardizasyonunda, radyasyon
saymminin planinda, sayaclarin kalibre edilmesinde ve bir¢ok uygulamali miihendislik
alanlarinda bilinmesi ¢ok Onemlidir. X-15m1 floresans metodu kalite ve miktar
analizlerinin tahribatsiz olarak yapilmasini miimkiin kildigindan genis bir uygulama
alam1 vardir. Bu yontemle yapilan numune analizlerinde, eser element tayininde,
kimyasal analizlerde ve tibbi arastirmalardaki analizler gibi birgok arastirma
alanlarinda floresans verimin bilinmesi gereklidir. Floresans tesir kesiti ise, X-1smi1
iiretim ihtimali ile orantili olan bir biiytlikliiktiir. Tesir kesitinin net olarak bilinmesi,
reaktor zirhlama, endiistriyel radiografi, tibbi fizikte, enerji tasima ve depolama
konularinda ve radyasyon sogurma katsayilarinin hesaplanmasinda 6nemli bir
faktordiir. Karakteristik x-151n1 tesir kesiti, her element i¢in ayr1 uyarici radyasyon

tipi ve enerjisinde ayirt edici bir ozelliktir. Karakteristik X-1sm1 tesir kesitinin
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deneysel olarak hesaplanmasi, atomlarm yapisi, yas tayini ve miktar analizleri gibi
birgok alanlarda kullanilir. Farkli molekiiller farkli enerjilere sahiptir ve bunlarin
enerjileri ligandlarin ve merkez atomlarinin arasindaki bag mesafeleri hakkinda bize
bilgi verir. Bundan dolayi, L,, Lg ve L, floresans tesir kesitleri degisen bag
enerjileriyle degisir (Jitschin vd., 1995). L, M, N, O ve P kabuklarinin orbital enerji
seviyelerinin artan n bas kuantum sayisiyla birbirlerine daha da yaklagsmasi, dis enerji
seviyelerini kimyasal ¢evre daha hassas yapar. Kristal alan teorisine gore dis enerji
seviyeleri ligandlar tarafindan giiclii olarak etkilenir. Bu etkiler, L, Lg ve L, X-15m1
gecislerinde Onemli rol oynarlar (Sogit, 1995; Sogiit, 2000). Kimyasal bag
olusumuna valans elektronlarmin katilmasi elektronik perdeleme ve daha dis
kabuklarin bag enerjilerinde bir degisime neden olur. Bundan dolayi, daha dis L
kabugu elektronlar1 bag enerjileri kimyasal ¢evre tarafindan giiglii olarak etkilenir.
Dis L kabugu elektronlarmin farkli bilesiklerde farkli bag enerjilerine sahip oldugu
icin, bu elektronlarm sokiilme ihtimalide farkli olacak ve ortalama L kabugu

floresans verimi () farkli bilesikler i¢in farkli degerler alacaktir (Kylli, 1999).

2.7. % Am Radyoizotop Kaynagi

Am-241 radyoizotopu, Pu-239’un ardisik ndtron yakalama reaksiyonlarmdan
olusan Pu-241’in beta bozunumundan sonra meydana gelmektedir. Ardisik nétron

yakalama ve B bozunumundan olusan iiriinler;

2395, €.y 2405, Q.7 2415, B 241 o 237
94PL. = 94PL. -5 94PU—) 95Am e 93Np

seklindedir. Bu radyoaktif ¢ekirdek yapay olarak iiretilen kararsiz bir izotoptur
ve yarillanma siiresi yaklasik 432 yildir. Daha sonra Am-241 elementi «
bozunumuna ugrayarak neptiinyum radyoaktif ¢cekirdegine doniisiir ve kararl bizmut
olusana kadar bozunma siireci devam eder. Neptiinyum ile baslayip bizmuta kadar
devam eden bozunma siireci neptiinyum serisi olarak adlandirilir. Notron yakalama,
atomik cekirdegin bir veya daha fazla noétronla carpistigi niikleer bir reaksiyon
cesididir ve agir bir ¢ekirdek olusturmak i¢in bir araya gelirler. Notronlar elektriksel
yikii olmadigr i¢in, yiiklii parcaciklara gore cekirdegin igine kolaylikla girer. B

bozunumunda zayif etkilesme bir ndtronu, bir protona doniistiiriirken bir elektron ve
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bir tane antindtrino yayimlanir. Alfa bozunumu ise bir atomik cekirdegin bir alfa
parcacigl yayimladigr bozunma c¢esididir ve alfa bozunumuna ugrayan cekirdegin
atom numarasi 2 ve kiitle numarasi 4 azalir. Gama bozunumunda da bir ¢ekirdek
yiiksek enerji durumundan diisiik enerji durumuna elektromanyetik radyasyon
yayimlayarak gecer ve ¢ekirdegin icindeki protonlarin ve ndtronlarin sayist
degismez. Sekil 2.9 Am-241 radyoizotopunun Np-237 izotopuna doniisiimiinii

gostermektedir.

Am24l

Enerji
(keV) Np?*’

170

114

I
1
1
1
71 v
59,7 26,3

keV (%40 keV {%2,8
43 T

o
€ — |- — — <

Sekil 2.9 : Am-241 elementinin deneysel bozunma semasi (Beling, Newton ve
Rose, 1952)

2.8. Gegis Metallerinin Genel Ozellikleri

Geg¢is metalleri periyodik tablonun d bloku olarak adlandirilan bolgesinde yer
alir. Bu metallerin en ¢ok rastlanan degerliklerinde kismen dolu d yoriingeleri
mevcuttur. Birinci swra gecis metalleri [Ar]3d"4s2 seklinde ve agir ge¢is metalleri
olarak adlandirilan ikinci ve liglincii sira gecis metalleri de sirasiyla [Kr]4dnSS2 ve
[Xe]4f5d"6s? seklinde genel elektron dizilisine sahiptir. ikinci ve tigiincii sira gegis
metallerinin atomlagma enerjileri birinci swra elementlere oranla daha yiiksektir.

Bundan dolay1 metallerde atomlar aras1 etkilesim daha kuvvetli olmalidir. Birinci sira
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gecis metallerine gore ikinci ve liglincii sira metallerinin bilesiklerinde metaller arasi

baglara daha sik rastlanir.

Bazi karakteristik Ozellikleri bakimindan gecis metalleri temel grup
elementlerinden ayrilir. Gegis metallerinin hepsi ¢ogunlukla birden fazla farkl
degerlikte bulunabilir. Bilesikleri genellikle renklidir ve bilesiklerinin ¢ogu
paramanyetiktir. Metal iyonlar1 degisik molekiil veya iyonlarla kompleks bilesikler
veya iyonlar olusturabilir. Gegis metallerinin kendisi veya bilesikleri ¢ogunlukla

katalitik etki gosterir.

Gecis metallerinin  sahip olabilecekleri degerliklerin ¢esitli olmas: d
yoriingesinde bulunan elektronlar1 verebilmelerinden ileri gelmektedir. Gegis
metallerinin her siras1 periyodik tabloda incelendiginde siralarin orta bdlgesinde yer
alan gec¢is metallerinin ¢cok daha fazla sayida degisik degerliklere sahip olabildigi
goriilmektedir. Degerlik ile ilgili bagka bir 6nemli husus ise ikinci ve tiglincii sira
gecis metallerinde yiiksek degerliklerin daha kararhh olmasi seklindedir. Ikinci ve
ticlincli sira gecis metallerinin diisiik degerlikli bilesiklerinde genellikle metal-metal

baglar1 vardir.

Gegis metallerinin hidratlatmis iyonlar1 genellikle renklidir ancak d® ve d*
yapisindaki iyonlar1 renksizdir. Geg¢is metallerine ait bilesiklerin renkli olmasi1 d
orbitallerindeki elektron gecisinden ileri geldigi sOylenebilir. Elektron gegislerine ait
enerji 151k spektrumunun goriiniir bolgesinde (720-400nm) ise bilesikler renkli
olarak goriiliir. Elektron gecisleri iki tiirdiir. Bunlardan birincisinde metale ait d
orbitallerinin birindeki elektron, metalin diger bir d orbitaline geger. Boyle gegislere
d-d gegisi ad1 verilir. d-d gegislerinde atomdan atoma elektron gecisi s6z konusu
degildir. Ikinci tiir elektron gecisleri ise yiik aktarim gecisleri olarak adlandirilir. Bu
gecisler de iki ¢esittir. Birincisinde metal agirlikli bir orbitalden ligand agirlikli bir
orbitale elektron gegisi olur. Digerinde ise ligand agirlikli bir orbitalden metal
agirlikl bir orbitale elektron gecisi vardir. Bu durumda atomdan atoma yiik gegisi
s0z konusu oldugundan dolay1 bu gecisler yiik aktarim gegisleri olarak adlandirilir.
Yiik aktarim gegislerinde atomlarin baslangi¢ ve son hallerindeki yiiklerinde 6nemli
Olciide degisiklik olusur. Yiik aktarim gecisleri izinli gegisler oldugu i¢in olasilig1
fazladir ve buna karsilik olan 151k sogurmasi ¢ok siddetlidir. Ancak d-d gecisleri
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gecisleri ise genellikle yasakli gegislerdir. Bu yiizden de 151k sogurmasi zayiftir.
Kaba bir yaklasim yapildiginda d-d gecisleri soluk renklere ve ylik aktarim gegisleri

ise belirgin renklerin olusumuna neden olur.

2.8.1. Gegis metallerinin manyetik ézellikleri

Eksi yiiklii bir parcacik olan elektron spin hareketinden dolay1 bir manyetik
momente sahiptir. Elektronun spininden ileri gelen manyetik moment dig manyetik
alandan etkilenecegi icin elektronlarin orbitallere dagilimi maddenin manyetik
ozelligini belirler. Pauli ilkesine gore bir orbitalde iki elektron karsit spinli olarak yer
alacagindan ¢iftlenmis elektronlarin spin manyetik momentlerinin yonleri birbirine
gore zittir ve birbirinin etkisini yok ederler. Orbitallerinde ¢iftlenmemis elektronlari
bulunan maddeler paramanyetik, biitiin elektronlar1 orbitallerde ¢iftlenmis olarak
bulunan maddeler ise diyamanyetiktir. Paramanyetik maddeler manyetik kuvvet
cizgilerini ¢eker ve diyamanyetik maddeler manyetik kuvvet cizgilerini iter. Kristal
yapida yinelenen paramanyetik atomlarin ¢iftlenmemis elektronlar1 paralel spinli
olarak yoOnelirse, birbirine paralel olan spin manyetik moment vektorlerinin
bileskesinden ¢ok kuvvetli bir manyetik alan olusur. Boyle maddelere ferromanyetik
madde denir. Kristal yapida olan paramanyetik atomlar, spin manyetik momentleri
birbirinin  etkisini yok edecek sekilde dizilmislerse bu tiir maddeler
antiferromanyetiktir. Gegis metallerinin kismen dolu d orbitallerindeki elektronlar bu
Ozelliklere sahip maddelerin olusmasini saglar. Bir ge¢is metaline ait bilesigin
manyetik Ozelliginin bilinmesi, maddenin yapisi hakkinda bilgi verir (Tunali ve

Ozkar, 2005).

2.9. Tesir Kesiti

Tesir kesiti verilen bir olaymm meydana gelme ihtimaliyetinin Slgiistidiir. Bu
nicelik deneysel olarak dlgiilebilir bir nicelik oldugundan niikleer islemlerin ayrintili

olarak incelenmesini mimkun kilar.

A yiizeyine ve t kalinligna sahip ince bir levhanin birim hacminde n tane atom
varsa ve herhangi bir olayin meydana gelmesiyle orantili olarak atomu kusatan etkin

alan o ise, maddede islem goren yiizey A.n.t.c olur. n.c.t=f etkinalan kesri adin1 alir
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ve levha lizerine diisiiriilen radyasyonun levhadan gecerkenki siddetindeki degisimin
kesrini temsil eder. Madde tizerine gelen N radyasyondan N tanesi s tiirlindeki olay1

gerceklestiriyorsa tesir kesiti klasik olarak,

N
S — 2.25
n.N.t ( )

ifadesiyle verilir (Colak, 1992).

(o)
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3. YAPILAN CALISMALAR

3.1. Foton Dedektorlerinin Genel Karakteristikleri

Foton dedektorlerinin  Olgiim  sirasindaki c¢aligma asamalar1  birbirine
benzemektedir. X-i1sin1 fluoresans spektroskopisinde kullanilan dedektorlerin ¢ogu
(gaz dedektorleri, Nal(Tl) sintilatorleri, Ge(Li), HpGe, Ultra-LEGe ve Si(L1i)
yariiletken dedektorleri) aynt zamanda elektronlar1 ve agir yiiklii parcaciklari

saymakta da kullanilir. Bu dedektorlerin calismasi

a) Fotoelektrik sogurma, Compton sagilmasi veya ¢ift olusumu olaylariyla
foton enerjisinin, elektronlarin ve pozitronlarin kinetik enerjisine doniigiimii.

b) Elektronlarla uyarma sonucunda, uyarilmis molekiiler seviyelerin, elektron-
delik ciftlerinin veya elektron-iyon ¢iftlerinin olusumu.

€) Molekiiler seviyelerin yeniden uyarilma ile yayimlanan fotonlarm veya yiik
tastyicilarinin 6l¢timii ve toplanmast.

alanlarini igerir.

Bir kaynaktan yayimlanan bir foton spektrumu genellikle her biri tek enerjili
olan foton gruplar1 tarafindan olusturulur. Bir dedektor bu tiir bir ¢izgi spektrumunu
cizgi ve siirekli spektrumun bir bilesenine doniistiirecektir. Cizgi spektrumlari
gozlenebildigi stlirece, bu c¢izgi spektrumlar1 fotonlarin gercek siddetlerini ve
enerjilerini belirlemede kullanilabilir. Ancak tek enerjili foton gurubu igin pik
iretmede dedektoriin kabiliyeti pik genisligi ve pik verimi ile karakterize edilir.
Genislik genellikle keV biriminde FWHM (yar1 maksimumdaki tam genislik) olarak
tanimlanir ve ayni zamanda rezoliisyon (aymrma giicii) olarak da adlandirilir.
Dedektoriin pik verimi, tiim foton enerjisi soguruldugunda uygun pikteki (tam enerji
piki) saymmlarin sayisinin, o enerjide kaynaktan yayimlanan fotonlar1 sayisima

oranidir. Hem pik genisligi ve hem de pik verimi foton enerjisinin bir fonksiyonudur.

Fotoelektrik sogurma, Compton sacilmasi veya ¢ift olusumu olaylariyla foton
enerjisinin, elektronlarin ve pozitronlarin kinetik enerjisine doniisimiinde, dedektor
materyalinin yogunlugu, atom numarasi ve hacmi 6nemlidir. Eger materyal diisiik
yogunluk, diisiik atom numarasi ve kiiclik hacimdeyse, dedektore gelen fotonun

etkilesme ihtimaliyeti diisiilk olacak ve sayet dedektorle gelen foton arasinda bir
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etkilesme olursa fotonun tiim enerjisinin dedektérde sogurulma ihtimaliyeti de diisiik
olacaktir. Bu ylizden bir ¢izgi spektrumunu 6lgmek icin bdyle bir dedektoriin
kullanimi diistik enerjili fotonlarla sinirlandirilabilir. Yiiksek enerjili fotonlar igin tek
enerjili ¢izgi spektrumlar1 gozlenmeyebilir. Bunun yerine sadece siirekli bir spektrum
gbzlenir. Bundan dolayi, boyle bir dedektor gelen fotonlar1 saymak i¢in kullanish

olabilir ancak bir enerji spektrumunun degerini 6lgmede smirli kalacaktir.

3.1.1. Yaniletken dedektorler

Yariiletken dedektorler esasen iyonizasyon odalari gibi calisan kat1 hal
cihazlardir. Bu tiir dedektorlerde yiik tasiyicilari, gaz dedektdrlerinde oldugu gibi
elektronlar ve iyonlar degil, elektronlar ve deliklerdir. Yariletken dedektorler gaz
dedektorlerine kiyasla bazi avantajlara sahiptirler fakat bu dedektorlerin kristalleri
Nal(Tl) dedektorlerinkinden daha diisiik atom numarasina sahiptirler ve boyut
bakimindan daha da kiiciiktiirler. Bu sebeple, fotoelektrik sogurma, compton
sacilmas1 veya c¢ift olusumu olaylariyla foton enerjisinin, elektronlarin ve
pozitronlar kinetik enerjisine doniistimii islemine gore bu dedektorler, Nal(TI)
dedektorlerine gore bazi1 dezavantajlara sahiptirler. Si ve Ge yariiletken dedektorleri
kendi aralarinda karsilastirilirsa germanyumun hem atom numarasi hem de
yogunlugu silisyumun atom numarasi ve yogunlugundan daha biiyiik oldugu i¢in

daha fazla avantaja sahiptir.

Isiktan ziyade ylikiin topladigi bu dedektorler icin en 6nemli nicelik kag tane
elektron-delik ¢ifti veya yiik tasiyicismnin olusacagidir. Bu islemde istatistiksel
degisimler meydana gelebilir ve olusan elektron-delik ¢iftlerinin sayis1 ne kadar
biiyiikse bu degisim o kadar sabit kalacaktir. Yani tek enerjili radyasyondan gelen

cizgi spektrumlarinin genisligi daha dar olacaktir.

Gazl sayicilar ile yariiletken dedektorler arasindaki en biiylik fark, bir yiik
tasiyict ¢ifti olusturmak icin gerekli ortalama enerjidir. Bu enerji gazli dedektdrler
icin yaklagik 30 eV, yariletken dedektorler icin ise yaklasitk 3 eV’tur. Bu
degerlerden yariiletken Kristallerden olusan dedektorlerde ¢ok daha az istatistiksel

genislemeyle piklere sahip olacagi soylenebilir (Debertin ve Helmer, 1988).
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3.1.2. Yaniletken dedektorlerin fiziksel 6zellikleri

Silisyum ve germanyum gibi yariiletken malzemelerin bir tek kristalinde
tanimlanan atomik elektron durumlari, biitiin olarak kristalin karakteristigi olan
enerji bantlarna genisletilebilir. Herhangi bir uyarma yokken, en dis yoriingede
bulunan elektronlar valans bandi olarak adlandirilan bir enerji bandinda bulunurlar.
Sonraki yiiksek durum, yasak enerji araligi olarak bilinen bir enerjiyle valans
bandindan ayrilan iletim bandma baghidir. Eger safsizliklar mevcut degilse, yasak
enerji aralig1 izin verilmeyen durumlar1 i¢cermez. Bir elektron, en az yasak bant
araligminkine esit olan bir enerjinin ona verilmesiyle, valans bandindan iletim
bandma gegebilir. Iletim bandindaki elektron, uygulanan dis elektrik alanm etkisi
altinda hareket etmek igin serbesttir ve bir elektrotta toplanabilir. Elektronun
uyarilmasi sonucunda olusturulan bosluk veya delik, elektronun yoniine zit olan bir
elektrik alanin yardimiyla hareket eder. FElektronlarm ve deliklerin hareket
mekanizmalar1 farkli oldugu icin, kristalin iginde hareket eden iki yiikiin hiz1 yani

mobiliteleri farkli olacaktir.

Bir foton kristalle etkilestigi zaman valans bandinda bulunan elektronlar gelen
fotonlarla etkileserek iletim bandina uyarilirlar. Bu birincil elektronlar, eger yeterince
enerjik ise, ilave ikincil elektronlar olusabilir. Bu ardigik islemler boyunca birincil
elektron enerjisi, aygitin elektrotlarinda toplanmak icin serbest olan bir¢ok elektron-
delik ¢ifti tiretiminde tiiketilir. Bu yiikii toplamak ic¢in yaklagik 1000 V/ cm’lik bir
elektrik alan gereklidir. Her bir dedektor igin farkli bir besleme voltaji olabilir. Bu
voltaj, bir voltaj diismesi ihtimalini minimum yapmak i¢in yeterince kiigiik, 1yi bir
yiik toplanmasini ve dolayisiyla iyi bir pik sekillenimi saglamak i¢in yeterince biiyiik
secilir.

Pratikte yariiletken kristal malzeme, kusursuz yani tamamen saf olmadigindan
foton dedektdrlerinin islemesi daha karisiktir. Ug degerlik elektronu bulunan bor,
aliminyum, galyum ve indiyum gibi elementlerin safsizlik etkisi, kristal yapinin ig¢ine
serbest deliklerin girmesidir. Bu tiir safsizliklar elektronlar: alabildiginden akseptor
(alic1) safsizliklar1 olarak adlandirilir. Ayni sekilde fosfor, arsenik, antimon gibi bes
degerlikli elektronlara sahip safsizliklar serbest elektronlar1 yapiya sokar. Bunlar ise

elektron verebildiginden donor (verici) safsizligi olarak adlandirilir. Boyle bir
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kristale uygulanan elektrik alani, bu deliklerin veya elektronlarin varligma dayanan
bir elektrik akimiyla sonuglanir. Bu akimdaki istatistiksel degisimler, foton
etkilesmeleri i¢in pulslarin dedekte edilebildigi seviyenin altinda bir giiriilti
seviyesine neden olur. Yariiletken dedektorler ilk tretildigi zamanlarda, akseptor
safsizliklarindan kaynaklanan giiriiltii seviyesi herhangi bir fotondan meydana gelen
pulslarin goriilmesini tamamen engelleyebilirdi. Bu kararli durum akimini kabul
edilebilir bir seviyeye indirgemek i¢in kristalin i¢ginde serbest ylik tasiyicilarindan
yoksun bir intrinsik bdlge olusturmak gerekliydi. Bu germanyum materyaline lityum
iyonlarinin stirtiklenmesiyle yapildi. Lityum, p-tip1 kristalin iist yiizeyine birakildi ve
germanyum kristalinin hacminin tamamina stiriiklendi. Arayer donor safsizlig1 olan
lityum, bir intrinsik bdlge olusturmasiyla akseptor safsizliklarini dengeler. Bu Ge(Li)
dedektorii olarak adlandirilir. Bu tiir bir diizlem dedektoriin yapisi Sekil 3.1 ’de
gosterilmektedir. Ust yiizeyde bulunan fazla lityum bir elektrik kontag1 gibi gdrev
yapan n* tabaka ile sonuglanir ve kars1 yiizeyde dengelenmemis ince bir tabaka kalir.
Boyle bir dedektorde lityum oda sicakliginda siiriiklenmeye devam edecektir.
Dedektoriin bu 6zelliginden dolayi, nakliye siireci de dahil olmak {izere, daima soguk

(genellikle s1v1 azot sicakligl) saklanmalidir.
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Sekil 3.1 : Diizlem Ge(Li) dedektor

Yeterince saf olan germanyum metali i¢in intirinsik bdlge dogrudan
olusturulabilir. Bu yap1 p-tipi germanyumun bir yiizeyine lityum buharlastirilmasiyla
elde edilir ve kisa bir zaman i¢in germanyumun i¢ine difiiz edilmesine izin verilir.
Bu n*-p kavsagma uygulanan bir ters besleme, bir intirinsik bdlge olusturmak icin
her iki ylizeydeki kavsaktan cogunluk tasiyicilarini iter. Serbest tasiyicilarin gerileme
islemi, yukli atomlar tarafindan indiiklenen elektrostatik alanin uygulanan dis
elektrik potansiyelden kaynaklanan alani dengeleyene kadar kavsagm her iki
tarafinda da devam eder. Elektron-delik ciftinin olusturdugu bolgenin kalinligi
uygulanan alan ve materyaldeki safsizlik konsantrasyonu ile ilgilidir. Sekil 3.2°de
gosterilen bu dedektdr, intrinsik veya yiiksek saflikta Ge dedektorii olarak
adlandirilir ve bu dedektorler Ge(Li) dedektoriiniin aksine oda sicakliginda

saklanabilir.
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+ Gelen fotonun yonii
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Sekil 3.2 : Diizlem p-tipi yiliksek saflikta Ge dedektor

Foton etkilesmeleriyle iletim bandina uyarilan elektronlara ilave olarak, burada
termal olarak uyarilan elektronlar da vardir. Uyarmanin bu sekli istatistiksel giiriilti
(temel sayma) meydana getirir. Bu giiriiltiiyii azaltmak i¢in yariiletken foton
dedektorleri diisiik sicaklarda calistirilmalidir. Bu islemin miimkiin oldugu en yiiksek
sicaklik, kristal safsizliklarinin ve kusurlarinin ¢oklugu ve tipine baghdir ve pratik

islem sicaklig1 sivi azot sicakligidir (Debertin ve Helmer, 1988).

3.2. Rezoliisyon (Ayirma Giicii)

Yiik olugsma isleminin istatistigi, her bir dedektoriin kendisine ait 6zellikleri ve
buna ek olarak yiik toplama isleminin tamamlanabilirligi, elektronik giirtiltii gibi
faktorler dedektoriin ayirma giiciinii veya pik genisligini (FWHM) etkiler. Pik
genigligine yiik olusma isleminin istatistiginden olan katki her bir dedektor
materyaline 6zgiidiir. Tek kristal germanyumda bant genisligi 77 K’de 0,67 eV tur.
Ge kristalinde serbest elektron-delik ¢ifti olusturmak i¢in e=2,96 ¢V’luk bir ortalama
enerji gerekmektedir. Bu Si icin e=3,76 eV’tur. Ekstra enerji orgii fononlarmin
olusumunda harcanir. Ciftlerin ortalama sayis1t N=E, /e olsa da, farkli uyarma tipleri
arasindaki foton enerjisinin boliinmesi, ¢iftlerin sayisinda istatistik dagilima neden

olur. Boylece pulslarin genliklerinin istatistiksel bir dagilimi dedektér hacminde
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tamamen sogurulan tek enerjili foton gruplar1 tarafindan iretilir. Eger her bir ¢ift
bagimsiz olarak olusturulursa, Poisson istatistigi uygulanabilir ve N’nin dagilimimnin

1/2

standart sapmast N olur. Buna karsin elektron-delik ciftlerinin olusum istatistigi

Poisson degildir. Fano tarafindan sunulan teoriye gore ¢iftlerin sayisinda gozlenen

1/2

ortalama karekok sapma (F.N)™“ olarak tanimlanir. Burada F fano faktoriidiir. Bu

ifadeden gozlenen pik genisligine katki asagidaki gibi olur.
w;=2,355(F. E,.e)"" (3.1)

Fano faktorii her bir dedektor materyali i¢cin Olgiilmelidir ve bu faktor
materyalin kendine has oOzelligidir. Germanyum ve silisyum i¢in Fano faktori
sirastyla 0,06 ve 0,08°dir. Yariiletken dedektorlerde iyi bir rezoliisyon elde etmek
icin F’nin degerinin 1’den kii¢iik olmas1 gerekmektedir. Pik genisligine bu katk: Eyl/2
ile artar. Pik genisligine bir sonraki katki birincil olarak yiik tasiyicilarinin kaybina
baghdir ve her bir dedektoriin karakteristigidir. Serbest elektronlar ve deliklerin eksik
toplanmasindan sorumlu olan en 6nemli islem yiik tuzaklanmasidir. Bir yiik tastyici,
safsizliklar ve kristal kusurlariyla enerji araligma giren durumlarin birine
yakalandiginda tuzaklanma meydana gelir ve ayrica uyarma tuzaklanmis yiikiin
serbest kalmasi i¢in gereklidir ve bdylece yiikiin toplanmasina izin verir. Bir ylik
tastyicisinin tuzaklanmasi, tuzak durumun enerjisinin, kristal ve standart sogutma
metodunun karakteristigi ile sabittir. Elektrik alan ise besleme voltaji ile ilgilidir ve
besleme voltaji ayarlanabilir bir biytlkliiktiir. Artan voltaj yiik toplanmay1
tyilestirdiginden, dedektér normal olarak maksimum voltaj yakinlarina ayarlanabilir.

Yiik tasiyicilarinin her bir tipinin yakalanabildigi, hem akseptor hem de donor

tuzaklar1 kristalin i¢inde mevcuttur.
Toplam pik genisliginin karesi
W2 =WP+ Wl + We (3.2)

ile verilir. Burada w; her bir dedektér materyaline 6zgii olan ve yiik olusma
istatistiginden gelen katkidir. wy tuzaklanma gibi dedektor etkilerinden gelen
katkidir. we elektronik devrelerden gelen katkidir. Bu ti¢ terimin her biri Gaussian

dagilima sahiptir.
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Sekil 3.3°te gosterildigi gibi dedektoriin rezoliisyonu R,

R=%/ (3.3)

seklinde verilir. Bu bagintida W yar1 maksimumdaki puls genisligi ve V ise

ortalama genigliktir.

7y
<
v

Puls

Puls genisligi

Sekil 3.3 : Dedektorlerin ayirma giigleri

Pikin yar1 maksimumdaki tam genisligi ise;
FWHM=WXxE (3.4)

seklinde verilmektedir. Rezoliisyonu en iyi olan dedektorler yari iletken
dedektorlerdir. Yar1 iletken dedektorlerde en c¢ok Si ve Ge dedektorleri

kullanilmaktadir.

Yapilan bu c¢alismada, karakteristik x-i1gmlarinin siddetleri Olgiilmiistiir.
Incelenen element ve bilesiklerine ait spektrumlar Ultra-LEGe dedektorii ve buna
bagli elektronik sistem kullanilarak elde edilmistir. Bu dedektorler yaklagik 200
eV’tan 500-600 keV’a kadar olan enerji bolgesini kapsamaktadir. Dedektoriin iki
onemli 6zelligi alan1 ve kalinligidir. Sayim i¢in onemli bir faktdr olan geometrik
verimlilik, dedektdr alani arttikga artar. Kullandigimiz dedektdriin aktif alan 30 mm®
ve kalinligt 5 mm’dir. Dedektor en uygun aymrma giicli elde etmek ve giiriiltiiyii

azaltmak icin s1vi azot sicakliginda (-196 °C) tutulmalidir. Bunun igin dedektdr, 30 It
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stvi azot alabilecek bir devar kabina yerlestirilmistir. Dedektor, dis ortamdan
gelebilecek yiizey kirlenmelerini 6nlemek icin 30 mikron kalimhiginda berilyum

pencere ile koruma altina alinmistir.

Sayacin aktif bolgesine E enerjili bir foton diistiigii zaman germanyum atomlar1
iyonlagir. Foton enerjisinin tamamin1 fotoelektronlara verir ve fotoelektron enerjisi
bitinceye kadar yolu boyunca elektron-delik ¢ifti meydana getirerek dedektor iginde
hareket eder.

Ultra-LEGe dedektore yaklasik 500 voltluk ters besleme gerilimi uygulanir.
Meydana gelen elektrik alan, fotonlarin olusturdugu elektron-delik ¢iftlerini toplar.
Ters beslemeden dolay1 elektronlar n-tipi bolgeye, bosluklar ise p-tipi bdlgeye

yOnelirler.

p-tipi ve n tipi bolgelerde elektrik alan vasitasiyla toplanan yiikler akim
pulsundan potansiyel pulsuna doniistiiriiliir. Deney sisteminde kullanilan elektronik
diizenek araciliiyla potansiyel pulsu, puls ylikseklik analizoriinde enerjisine karsilik
gelen kanala yerlestirilir. Dedektor sekil 3.4 te goriildiigii gibi sivi azot kabinin igine
baglanmis olan bir vakum odasina monte edilmistir. Boylece dedektoriin hassas

yiizeyi rutubetten ve diger kirleticilerden korunmustur (Debertin ve Helmer, 1988).
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Metal baglanti

Tahliye yolu

S1v1 Ny ¢ikist

Tup

bogazi

Dedektor tutucu

Koruyucu baslik

Elektrik  besleme
girigi
S1vi Ny girisi

Devar

Molekiiler elek

Kuyruk govde

kismi

_J

Yalitim maddesi

Soguk iletici metal

Sekil 3.4 : Dedektor ve boliimleri
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3.3. Sayma Sistemi

Bir dedektor, on yiikseltici, analog sayisal doniistiiriicii, puls yiikseklik

analizorii, osiloskop ve bir yiiksek voltaj kaynagi sayma sistemini olusturmaktadir.

Sekil 3.5 sayma sisteminin sematik gosterimini vermektedir.

Berilyum
\ / pencere 0,4 pm TENNELEC
950 yiiksek
1
Ultra-LEGe voltaj 500V
s1v1 azot
sicakhgi (77K) e AR
Onyiikseltici
MCA+ADC TENNELEC
y———————
. ] Analizor TC 244 Lineer
bilgisayar 4096 Kanal Yiiseltici

Osiloskop

Sekil 3.5 : X-1sinlar1 fluoresans 6lgiim sistemi diyagrami

3.3.1. Yiiksek voltaj kaynagi

Yiiksek voltaj kaynagi, dedektoriin ¢aligmasi i¢in gerekli olan negatif veya
pozitif voltaj1 saglar. Dedektorlerin birgogu yiiksek pozitif voltaja gereksinim duyar.
Bilinen dedektorler i¢in tipik yiiksek voltaj degerleri Tablo-3.1°de verilmektedir.
Yiiksek voltaj kaynag, giris voltajinin degisebilmesine ragmen ¢ikis voltajinin ¢ok

az degisecegi bir bigcimde ayarlanir (Tsoulfanidis, 1995).
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Tablo 3.1 : Yaygin olarak kullanilan dedektorler icin gerekli yiiksek voltaj

degerleri
Yiiksek voltaj
Dedektor
(YV)

Iyonizasyon Odalar YV <1000

OrantiliSayaclar 500< YV<1500

Geiger-Miiller sayaglar1 500< YV<1500
Li siirtiklenmis yariiletken dedektorler | 100< YV<3000

3.3.2. On yiikseltici

On yiikselticinin temel gorevi, dedektdriin ¢ikis1 ile sayma sisteminin geri
kalan kismi arasinda en iyi baglantiy1 saglamaktir. Ayni zamanda on ylikseltici,

sinyali degistirebilen giiriiltii kaynaklarini minimum yapmak i¢in de kullanilir.

Dedektorden ¢ikan sinyal milivolt mertebesindedir ve c¢ok zayiftir. Sinyal
kaydedilmeden once binlerce kez biiyiitiilmelidir. Bunun yapilabilmesi i¢in sayma
sisteminde On ylikselticilere ihtiya¢ duyulur. Herhangi bir sinyalin bir kablo i¢inden
iletimi, sinyali belirli bir miktar azaltir. Dedektoriin ¢ikisindaki sinyal zayif olursa,
iletime eslik eden elektronik giiriiltiide kaybolabilir. Elektronik giiriiltiide sinyalin
kaybolmasmi oOnlemek icin On yiikseltici miimkiin oldugu kadar dedektoriin
yakinlarma yerlestirilir. Bundan dolay1 6n yiikselticinin girisi dedektorle ayni1 sekilde
sogutulur. On vyiikseltici sinyale sekil verir yani dedektdrden gelen yiik pulsunu
voltaj pulsuna doniistiiriir ve yiikseltici ile dedektoriin empedansini esleyerek

sinyalin zayiflamasini azaltir (Tsoulfanidis, 1995).
3.3.3. Yiikseltici

Bir yiikselticinin esas iki gérevi vardir ve bu gorevler su sekilde siralanir.

a) On yiikselticinin ¢ikis puls genliklerini ayirt ederek sayilma igin uygun
seviyelerine yiikseltmek.
b) Pulslary, puls genligi ve X-15in1 fotonu arasindaki orantili iliskiyi

tamamen siirdiirerek igleme uygun bir bigime getirmek.
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Cikis puls genligi modern sistemler i¢in 2 V’tan 10 V’a kadar degismektedir.
Amplifikatorlerin ¢ogu hem unipolar ¢ikis (sinyalin ilk kismi tamamen pozitif veya
tamamen negatif) hem de bipolar (sinyal hem pozitif hem de negatif bilesene sahip)
cikis ile donatilmigtir. En iyi sinyal-giiriiltii (signal-to-noise) oranini elde etmek i¢in,
yiikselticinin unipolar ¢ikisi tercih edilir. Kullanicinin bilerek se¢gmesi gereken baska
bir yiikseltici denetimi puls genisligini belirleyen “shaping time” sabitidir. Bir
spektrumdaki pikler i¢in en iyi ayirma giicli genellikle, sistem daha uzun bir zaman
iizerinden giiriiltiiniin ortalamasmi alabilecegi i¢in, daha uzun zaman sabitiyle elde
edilebilir. Bununla birlikte, daha uzun zaman sabitleri daha fazla rasgele toplanmaya
da neden olur. Bundan dolayi, eger sistem 2.000 s“’lik sayma hizlarinda

calistirilacaksa daha kisa zaman sabitleri kullanilabilir.

3.3.4. Analog dijital doniistiiriicii

Sayma sisteminde analog dijital doniistiiriiciiniin (ADC) amac1 yiikselticiden
gelen analog pulsu, onun genligi ve dolayisiyla x-1511 fotonunun enerjisiyle orantili
bir tam sayiya g¢evirmektir. Bu islem analogu sayisala doniistiirme islemi olarak
adlandirilir. Sayilmis olan her bir puls yiiksekligi kadar sayi, analizoriin hafizasinda

biriktirilir ve sonug olarak bu, bilinen bir enerji spektrumu olarak ekrana aktarilir.

3.3.5. Cok kanalh analizor (MCA)

Cok kanalli analizor sayisal hale getirilmis pulslar1 kanallara yerlestirerek
bilgisayar hafizasinda kaydeder. Esasinda, her bir kanal depolama yapmak ig¢in
kullanilan bir kutudur ve Xx-1sm1 spektrumunda kesin olarak kalibre edilmis sayisal
enerji araligr olan bir enerji araligma diisen pulslar1 sayar. Kalibrasyon islemi

standart kaynaklar kullanilarak 6l¢iime baslamadan 6nce yapilir.

3.4. X-151m Spektrumlarin incelenmesi
X-1sm1 spektrometresiyle elde edilen bir spektrumda, incelenen numunenin
karakteristik X-1sin1 pikleri disinda baska pikler de gozlenebilir. Bu pikler sekil

3.6’da gosterilmistir ve olusumlar1 asagidaki gibi gruplandirilabilir.
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4 Coklu

?;lg;,lg;il: rg%?:n Numunede? f:ompton
Sayagtan kuyruklanmalar sagilmasi piki
Compton
sacilmasi
. / Numune
atomlarinin

karakteristik X-

&

Sayim

Numuneden
koherent
sacilmasi piki

¢

Ust iiste
binme pikleri

\

[~ ]

Saya¢ atomlarinin ! A o .
karaktertistik Kacak (escape) Satellite pikleri

pikleri

v

Kanal

X-151m1 pikleri

Sekil 3.6 : Ideal bir X-15m1 spektrumu

3.4.1. Koherent pik

Uygun bir geometride uyarici kaynaktan ¢ikan primer fotonlarin dogrudan
sayact gormeleri Onlenebilmesine ragmen spektrumda uyarict kaynak ismlarinin
enerjilerine karsilik gelen enerjide spektrum pikleri meydana gelmektedir. Bu pikler
kaynak 1smnlarmin numuneden koherent bir sekilde yani enerjilerini kaybetmeden

ayni fazli olarak sa¢ilmasinin neticesinde meydana gelmektedir.

3.4.2. inkoherent (Compton) pik

Uyaric1 kaynaktan ¢ikan ve numuneden compton sacgilmasina ugrayarak bir
miktar enerjisini kaybeden fotonlara ait bu pik koherent pikinin disiik enerji
bdlgesinde meydana gelir. Numunenin i¢ kisminda meydana gelen karakteristik X-
isinlarmin bir veya birka¢ kez Compton sagilmasina ugramalar1 miimkiindiir. Ayrica

sayaca ulasan fotonlar da sayac kristalinde Compton sagilmasma ugrayabilirler.
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Numune ve sayagtaki sagilmalardan ve sayagtaki tuzaklanmalardan dolayr gerek
compton pikinin gerekse diger piklerin diisiik enerjili yamaglari, yiiksek enerjili
yamaglarina kiyasla daha az diktir. Sayacta meydana gelen Compton sagilmasindan
dolay1 spektrumun en diisiik enerjili kisminda yiikksek temel saymali bir bolge

meydana gelir.

3.4.3. Karakteristlik x-1s1n1 pikleri

Uyarilma sonucu numuneden yayimlanan karakteristik X-1sm1 pikleri,
kolimator ve kaynak maddesinin karakteristik x-1smn1 pikleri enerjilerine bagli olarak
koherent sagilma tepesinin diislik enerjili tarafinda meydana gelir. Dedektore gelen
X-1smlar1, 0lii tabakadaki saya¢ atomlarmi uyarabilir. Buradan yayimlanan sayag
atomlarinin karakteristik ¢izgileri, numuneden gelenler gibi sayilirlar ve dedektor

maddelerinin karakteristik ¢izgileri olarak kaydedilirler.

3.4.4. Auger pikleri

Uyarilmis bir atomun yaymmladig1 karakteristik x-1sm1 yine ayni atomun daha
distaki kabuklarindan elektronlar sokebilir. Sokiilen bu elektronlara Auger
elektronlar1 denir ve bunlarin olusturacagi pik sogurulan X-1s1mi pikinin diisiik enerji
bolgesinde yer alir. Bu olay elektronlar1 daha az baglanma enerjisiyle bagli bulunan
diisiik atom numarali elementlerde, biiylik atom numaralilardan daha ¢ok meydana

gelir.

3.4.5. Ust iiste binme (pile-up) pikleri

Iki foton ayn1 anda veya elektronik sistemin pik ayirma zamanindan daha kisa
bir zaman aralig1 ile sayaca gelirse sistem bu iki foton i¢in tek puls verir. Bu pulsun
biiyiikliigli onu meydana getiren foton pulslarinin ayr1 ayr1 biiytikliikleri toplamina;
iki puls arasindaki zaman ne kadar kiiciikse o kadar yaklasir. Ikinci veya daha yiiksek
mertebelerden de {iist {iste binme pulslarinin meydana gelmesi miimkiindiir.
Tamamlanmamis yiik toplanmasi ve st iste binme etkileri keskin piklerin

genislemesine ve kaymasina neden olur.
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3.4.6. Kacak (escape) pik

Sayaca gelen herhangi bir foton, atomun i¢ kabuklarindan bir elektron sokiince
bu fotoelektron, elektron-hole ¢ifti meydana getirerek ilerlerken bu atomun kendi
karakteristik x-1sin1 da yayimlanir. Eger bu olay sayag yiizeylerine yakin bir yerlerde
olursa bu karakteristik 1511 baska etkilesmelere girmeden sayagtan kacabilir.
Dolayisiyla saya¢ gelen fotonu gelis enerjisinden daha diisiik enerjili olarak sayar.
Boylece olusan kagak pikler asil piklerin diisiik enerjili tarafinda yer alirlar. Kacak
pik alaninm asil pik alanina orani, asil piklerin diisiik enerjili bolgelerinden sayag

maddesinin sogurma kiyilarina yaklastikca artar.

3.4.7. Satellite pikleri

Auger olayinin bir baska sonucu da geride kalan iki kez iyonlasmis, yani i¢
kabuklarinda iki bosluk olusmus bir atomdur. Atomda 6nce K kabugunda bir bosluk
olustugunu, bunun L’den gelen elektronla dolduruldugunu ve bu esnada K,
fotonunun yayimlandigi, bu fotonun L kabugundan bir baska elektron koparmasiyla
Auger olaymin gerceklestigini diisiinelim. Boylece L kabugunda iki elektron boslugu
olusur. iki kere iyonlagsmis atom sadece Auger olaymda gergeklesmez. Primer ya da
sekonder fotonlarla veya elektronlarla da atom ayni anda iki kere iyonlastirilabilir.
Ancak bir X-1gin1 halinin yar1 émrii ~107° sn gibi cok kisa ve uyarici suadaki
elektron yogunlugunun hedef atomdakine kiyasla az olmasindan dolay1 elektronlarla
iyonlastirmada, ayni1 atom i¢in ard arda iki kez iyonlagmis halde bulunma durumu
hemen hemen miimkiin degildir. Iki kere iyonlasmus atomlardan yayimlanan
cizgilerin dalga boylari, bir kere iyonlasmis atomlardan yayimlanan ¢izgilerin dalga
boylarindan biraz farklidir. Bu tiir ¢izgiler satellite (non-diagram) ¢izgileri olarak

adlandirilmaktadir (Kaya, 2006).

3.5. Dedektor Verimi

Enerji ayrimli x-1s5m1 fluoresans sisteminde yapilan caligmalarda dedektor
verimi bilinmelidir. Dedektorde sayilabilir biiyiikliikte puls {tireten fotonlarin
sayisinin, dedektdre gelen fotonlarin sayisina orani veya dedektdrde sayilabilir

biiyiikliikte puls tireten fotonlarin yiizdesi dedektor verimi olarak adlandirilir.
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Kalibre edilmis kaynaklar dedektor verimliliginin tespit edilmesi igin
gereklidir. Bu kaynaklarm bozunmalarinda foton yayimlanma olasiliklari
bilinmelidir. Dedektér verimini etkileyen faktorler; kolimator faktorii, dedektor
maddesi, dedektoriin hassas bolgesi, imalat faktorii ve kiyilardan kagmalar seklinde

siralanabilir.

3.5.1. Dedektor verimliliginin 6l¢iilmesi

Dedektor veriminin tayini i¢in genellikle nokta kaynaklar kullanilir. Kaynagin
sekli farkli oldugunda, kaynaktan homojen olarak foton yayimlanmayacagi i¢in bu
durum dedektoriin verimini etkiler. Bu yiizden kaynagin en c¢ok fotonlar1 yaydig:
bolgesi dedektoriin  ortasma gelecek sekilde yerlestirilmeli ve kaynak

sabitlestirilmelidir.

Bir dedektoriin bir enerjideki verimi, dedektdrden sabit bir uzaklikta bulunan
standart kaynaktan birim zamanda dedektore gelen ve sayilan fotonlarmn sayisi
bilinerek tayin edilebilir. Bu sekilde elde edilen verim biitiin geometri ve sogurma

faktorlerini i¢ine almaktadir.

Kullanilan kaynagin verim tayini yapilirken siddet (I);
I =15 exp(-AY) (35)

bagntisi ile bulunur. Burada |, kaynagin siddeti, A bozunma sabiti ve t ise kaynagin

imalatindan 6l¢iim alincaya kadar gecen siiredir. Kaynaktan ¢ikan fotonlar farkli
enerjilerde ise yayimlanan fotonlarn her enerjideki yayimlanma orani tespit

esdilmelidir. Tespit edilen enerjideki yayimlanan foton sayist (Igx),
I, = loeXp('M) ]WEX (3.6)

bagmtisiyla verilmektedir. Burada Wg , E, enerjisinde yayimlanan fotonlarm
kesridir. (3.5) denkleminden bulunan siddet, 360%’lik geometrik sayimda oldugundan

dedektdriin bu enerjideki verimi

|
Efex =% (3.7)

lex
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esitligi ile verilir. Bu esitlikte 14, dedektoriin ilgili enerjide saydigi fotonlarin

sayisidir. Deneysel olarak E enerjisindeki fotopik verimliligi,

ATINg

E)—_—1YE
() Q,TRP:

(3.8)

ile hesaplanabilir. Burada Ng, T zamani i¢ginde dedektorde sayilan fotonlarin sayisi, R
ve Pg ise sirasiyla kaynagin bozunma hizi ve E enerjili fotonun kaynaktan

yayimlanma olasiligidir. Sayma i¢in etkin kati ag1 Qg ise,

nr2

T (d+2)? 49

Qo
denklemiyle verilebilir. Mutlak verimlilik tayininde kati ac1 diizeltmesi yoktur ve bu
ylizden mutlak verimlilik

Ne

3.10
TRR (3.10)

e(E) =

bi¢iminde yazilabilir.

Bagil verimliligin tayini, kaynaktan gelebilecek hatalar1 ortadan kaldirmak
icin daha uygun yontemdir. Dedektor yapismin bozulmasi, dedektér verimini
zamanla degistirecegi de dikkate alinmalidir. Ultra-LEGe dedektdriiniin verimlilik

egrisinin tayini yapilirken asagidaki siiflandirma yapilabilir.

a) Mutlak verimlilik: Sayacta sayilan fotonlarin, radyoizotop kaynak
tarafindan tiim dogrultularda yayimlanan fotonlara oramidir ve kaynak
sayac¢ uzakligma baghdir.

b) Intrinsik verimlilik: Sayacin intrinsik bdlgesinde sayilan fotonlarmn, bu
bdlgeye gelen fotonlarm sayisina oranidir.

c) Bagil verimlilik: Herhangi bir enerjideki saya¢ verimliliginin diger
enerjilerdeki saya¢ verimliligine orani olarak tanimlanir.

d) Fotopik (Sayma) verimliligi: Sayacta, ilgili enerjide sayilabilir biyiiklikte
puls meydana gelme ihtimaliyetidir.

e) Radyal verimlilik: Herhangi bir enerjide saya¢ verimliliginin sayag

yaricapma bagli olarak degisimini ifade eder (Ertugral, 2004).
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3.5.2. 1oG¢€’nin tayini

Sayilan karakteristik X-151n1 siddeti, uyarici radyasyonun siddetine, geometrik
faktoriine, X-ismlarinin sayildigi dedektoriin verimliligine, elementin miktarina,
numune ve hava igerisindeki sogurma faktoriine ve ilgili elementin tesir kesitine

baglidir. Boylece;
N=13-G-¢eem; -B-c (3.11)

yazilabilir. Bu esitlikte N, birim zamanda 6l¢iilen karakteristik X-1smlarmin siddeti,
lo birim zamanda numuneye gelen foton siddeti (uyaricit radyasyon siddeti), G
kaynak-numune ve numune-dedektér kompozisyonuna bagli geometrik faktor, € X-
isinlar1 enerjisindeki dedektér verimi, o fotoelektrik tesir kesiti ve B sogurma
diizeltmesi faktoriidiir. m; ise numune i¢indeki analitik madde miktar1 olup,

mMi=m.w; (3-12)
esitliginden hesaplanmaktadir. Burada m, numunenin toplam kiitlesini, w; ise analitin

yogunlugunu temsil etmektedir.

loGe degeri cesitli araliktaki elementlerin uyarilmasi sonucu elde edilen bu
elementlere ait karakteristik K X-ismlar1 yardimiyla 6l¢iilmiistiir. Deney siiresince

l0G carpanini sabit tutmak i¢in geometri degistirilmemistir. [oGex degerinin tayininde
[= o, B] (3.13)

ifadesinden yararlanilmustir. ok; tesir kesiti ise;
Ok; = GK'(DK'fKi (3.14)

esitligine gore teorik olarak hesaplanmistir. Bu esitlikte o, K tabakasma ait
fotoelektrik tesir kesiti olup Scofield’in (Scofield, 1973) tablosundan almmustir. oy,

K tabakasi i¢in fluoresans verim olup Krause’nin (Krause, 1979) tablosundan ve f;
(=0, PB) ise K tabakasndan yayimlanan K, veya Kg X-1sm1 ihtimaliyetleri olup

Broll’un makalesinden alinmistir (Broll, 1986).
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3.5.3. Ultra-LEGe dedektoriiniin cesitli enerjilerdeki verim egrilerinin

tayini

Dedektor verimi deney geometrisi ile degistiginden her deneysel ¢alisma igin
dedektor verimi tayini yapilmasi gerekir. Boylece dedektor verimi yardimiyla siddet

oranlari, fluoresans tesir kesitleri ve fluoresans verimlerin degerleri bulunabilir.

Yapmus oldugumuz bu ¢alismada 59,543 keV enerjili foton yayimlayan ***Am
radyoaktif halka kaynagi icin dedektor verimi IoGe ve alt degerleri Tablo 3.2°de
verilmektedir.

2Am radyoaktif kaynagmin kullanilmasiyla elde edilen 1oGe degerlerinin
ortalama karakteristik K X-isin1 enerjilerine karsi elde edilen grafik Sekil 3.7’de
verilmistir. Bununla birlikte bu grafigin regrasyonu sonucu elde edilen Fit
denklemleri, asagidaki denklem kullanilarak IoGe enerjinin bir fonksiyonu olacak

sekilde deneysel verilere uygun hale getirilerek ayni sekil iizerinde gosterilmistir.
l0Ge=Ag+B1Ext+ BoE+ BsEE + B4Ex'+ BsEx+.... (3.15)

Bu denklemdeki Ey, K (i=a, B) X-1smlarmin enerjileri olup Ao, B1, By, B3, By,

Bs .... katsayilari ise sabit degerlerdir.

Tablo 3.2 : 59,543 keV’de foton yayimlayan ***Am kaynag: icin IoGe ve alt

degerleri

g (gr?S?nz) 5955 keY) | o fi Ok
Z % Kimye.l.s:il Ana. Fo£oe|ektrik Flore;ans Ky Tes_ir_ 10Gek,

w Formiili Mad. Tesir Kesiti Verim Yay. Keg It

Miktar1 (cm?/gr) Tht. (cm*/ar)

26 | Fe Fe 0,028950 0,89984 0,355 0,892 0,2849 68609364
29 | Cu Cu,O 0,008810 1,24093 0,454 0,892 0,5025 53364851
33 | As As,03 0,011520 1,77312 0,575 0,878 0,8951 37256954
35 | Br KBr 0,007500 2,09990 0,628 0,870 1,1473 25449503
38 | Sr SrCO, 0,006730 2,64124 0,696 0,859 1,5791 16136738
40 | Zr ZrC 0,007910 3,09076 0,734 0,854 1,9373 35225556
42 | Mo Mo 0,011800 3,53978 0,767 0,847 2,2996 59277710
44 | Ru Ru 0,011520 4,00171 0,796 0,842 2,6820 65649111
48 | Cd Cd 0,007560 4,96200 0,842 0,833 3,4802 46075215
50 | Sn Sn 0,007980 5,44550 0,860 0,829 3,8823 47733702
52 | Te Te 0,013330 5,83185 0,875 0,824 4,2047 56089334
59 Pr Pr304 0,008810 8,17854 0914 0,810 6,0549 38555136
62 | Sm Sm,04 0,009300 9,01814 0,926 0,806 6,7307 43894269
64 | Gd Gd,04 0,008810 9,52347 0,932 0,805 7,1450 48253055
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Sekil 3.7 : *Am radyoaktif kaynagi kullanilarak elde edilen [oGe’nin enerji
ile degisimi

3.6. Numunelerin Kiitle Azaltma Katsayllarni ve Sogurma Diizeltme
Faktorleri

Numunelerin uyarilmasiyla meydana gelen karakteristik X-isinlar1 numune
icinden gecerken numunedeki atomlar tarafindan sogurulmaktadir. Bu nedenle
dedektor tarafindan Olgiilen X-15m1 siddeti yayimlanandan farkli olacaktir. Siddet
Olciimlerine dayanan biitiin caligmalarda bu fark, dlgiilen X-15m1 siddetinin sogurma
diizeltmesi faktoriine béliinmesiyle ortadan kalkmaktadir. Yayimlanan ve ol¢iilen X-

1s1n1 siddeti arasinda,
Nt = Nyay B (3.16)

biciminde bir iliski olmalidir. Bu esitlikte B, sogurma faktorii olup enerjiye, numune
atomlarina, X-igmlarinin numuneye gelis ve ¢ikis agilar1 ile numune kalinligina
baghdir. Dolayistyla numuneden yayimlanan karakteristik X-1smlarmni bulmak i¢in
Olglilen X-151m1 siddeti B sogurma faktoriine boliinmelidir. Bu nedenle ’ya sogurma

diizeltmesi faktorii denir ve;
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1—exp - (M/P)(y) + (n/p)g) D
5 Coso, Cos, P (i=K.L)
i = |: 1
v WPy Wiy ) o
Coso; Cos,

(3.17)

olarak verilmektedir. Bu esitlikte, swrastyla (u/p)y) ve (wWp)s kaynaktan gelen
radyasyon ve yayimlanan karakteristik X-ismlarit i¢in numunenin toplam kiitle
azaltma katsayilaridir. 01 ve 0, sirasiyla kaynaktan gelen radyasyonun ve yayimlanan
karakteristik x-1smlarinin numune yiizeyinin normali ile yaptiklar1 ortalama agilardir.
Yaptigimiz calismada kullanilan deney geometrisine gore 0; gelis acilar1 sabit
tutularak 45° ve numuneden ¢ikan X-1gmlarmm numune yiizeyi ile yaptig1 aci 90°
almmistir. Birim alan bagina diisen madde miktar1 pD (g/cmz) ise tartilan numune

miktarinin numune alania bolinmesiyle ve
n/p=>w;€/p, (3.18)

bagmtist ile bulunur. Bu ifadede w;, i. elementin agirhik yiizdesi, (l/p;ise i.

elementin E enerjisindeki kiitle azaltma katsayisidir.

Elementlerin ilgili enerjilerindeki toplam kiitle azaltma katsayilarinin
hesaplanmasinda Berger ve Hubbel tarafindan (Berger vd., 1998) gelistirilen XCOM
bilgisayar programi kullanilmistir. Bu programin veri tabani, 1-100 GeV enerji
araliginda karigim, bilesik veya herhangi bir element i¢in tesir kesiti ve kiitle azaltma
katsayilarmi hesaplamak i¢in kullanilir. XCOM hem standart hem de kullanima bagl
olarak istenilen enerjide, tesir kesiti ve kiitle azaltma katsayilarmi verir. Ayrica
fotoelektrik, koherent ile inkoherent sagilma ve ¢ift olusum gibi kismi kiitle azaltma

katsayilariin hesaplanmasimi da igerir.

Bu calismamizda dedektor verimi, siddet oranlari, X-i1smi fluoresans tesir
kesitleri ve fluoresans verimlerinin dlgiilmesinde  sogurma diizeltmesi faktorii her
bir bilesik ve enerji icin ayr1 ayr1 hesaplandi. Dedektor verimi i¢in hesaplanan kiitle
azaltma katsayis1 (i/p) ve B sogurma diizeltmesi faktorii ile ilgili sonuglar Tablo
3.3’te verilmistir. Ayn1 zamanda Tablo 3.4, 3.5 ’te siddet oranlari, fluoresans tesir
kesitleri ve fluoresans verimleri Olgiilecek numunelere ait kiitle azaltma katsayis1

(Wp) ve P sogurma diizeltmesi faktorii ile ilgili sonuglar verilmistir.
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Tablo 3.3 : **Am kaynag: kullanilarak dedektdr verimi i¢in kiitle azaltma
katsayis1 (i/p) ve sogurma diizeltmesi faktorii () degerleri

= _ Eo igin Exe icin
2 = Kimyasal (MeV) Br

m Formtli 1 y(p), Ex, Z(wp)e

(cm?/gr) (MeV) (cm?/gr)

26 Fe Fe 1,23 0,006396 71,4 0,415372
29 Cu Cu,0 1,47 0,008037 47,4 0,810474
33 As As,03 1,75 0,010525 28,3 0,841838
35 Br KBr 1,96 0,011900 36,4 0,866406
38 Sr SrCO; 2,02 0,014130 15,3 0,941227
40 zr Zrc 3,40 0,015732 19,2 0,910613
42 | Mo Mo 4,36 0,017425 18,9 0,865370
44 Ru Ru 4,92 0,019213 16,7 0,874971
48 | cd cd 6,10 0,023077 13 0,922233
50 sn sn 6,70 0,025156 11,6 0,920089
52 Te Te 7,19 0,027471 9,96 0,876504
59 Pr Prs0, 8,87 0,036023 6,40 0,920504
62 | sm Sm,0; 9,77 0,040124 5,48 0,914826
64 | Gd Gd,0; 10,40 0,042983 5 0,917415
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Tablo 3.4 :

diizeltmesi (B) faktorleri

Numunelerin kiitle azaltma katsayilar1 (u/p) ve

Ky sogurma

i | e
zZ |5 Kimyasal Formiilii B ko
w (WP Exa | 2(Wp)e
(cm’gr) | (MeV) | (cm?gr)

29 | Cu | CuCl,.2H,0 0,837 0,0080411 | 65,5 0,829285934
29 | Cu | CuCl, 1,01 0,0080411 | 80,4 0,856113643
29 | Cu | CuO 1,34 0,0080411 | 43,7 0,852381375
29 | Cu | Cu(NQOs),.3H,0 0,572 0,0080411 | 21,3 0,87459504
29 | Cu | CuBr, 2,35 0,0080411 | 78,4 0,733984717
29 | Cu | CucCl 1,21 0,0080411 | 71,2 0,636226133
29 | Cu | Cu(CH3C00),.H,0 0,651 0,0080411 | 22,2 0,911909634
24 | Cr | KCr(SO,),.12H,0 0,339 0,005411 | 102 0,647486311
24 | Cr | [CrCl(H,0))].2H,0 | 0,455 0,005411 | 132 0,726686574
24 | Cr | Cry,03 0,734 0,005411 | 71,4 0,871141812
24 | Cr | Cr(NO3)3.9H,0 0,231 0,005411 | 18,1 0,874447142
26 | Fe | C¢HsFeO7.5H,0 0,368 0,005411 | 26,9 0,888476289
26 | Fe | FeCl,.4H,0 0,58 0,0064 98,5 0,641876745
26 | Fe | FeC,0,.2H,0 0,515 0,0064 35,4 0,942677078
26 | Fe | FeS 0,932 0,0064 110 0,506581346
26 | Fe | Fey(SO4)s.5H,0 0,475 0,0064 | 63,6 0,855220253
26 | Fe | FeS0O,.7H,0 0,432 0,0064 49,3 0,847959698
30 | Zn | CugHgsO8P2SsZn, 0,415 0,0086312 | 28,7 0,994164244
30 | Zn | C3Hio0gPsSsZn, 0,461 0,0086312 | 33,9 0,994834082
30 | Zn | CuoHs605P1SsZn, 0,436 0,0086312 | 31 0,995271536
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Tablo 3.5 :

diizeltmesi (B) faktorleri

Numunelerin kiitle azaltma katsayilari (u/p) ve

Kg sogurma

A
Z iE’ Kimyasal Formiilii Bkp
L 2(Wp)p Exs 2(Wp)e
(cm?/gr) (MeV) | (cmP/gr)

29 | Cu | CuCl,.2H,0 0,837 0,0089053 | 49,3 0,86687011
29 | Cu | CuCl, 1,01 0,0089053 | 60,4 0,888544149
29 | Cu | CuO 1,34 0,0089053 | 33 0,884210822
29 | Cu | Cu(NQOs),.3H,0 0,572 0,0089053 | 16 0,902618738
29 | Cu | CuBr, 2,35 0,0089053 | 59,3 0,786485265
29 | Cu | CucCl 1,21 0,0089053 | 53,6 0,704456556
29 | Cu | Cu(CH3C00),.H,0 0,651 0,0089053 | 16,7 0,931879328
24 | Cr | KCr(SO,),.12H,0 0,339 0,005947 | 78,8 0,709896168
24 | Cr | [CrCl,(H,0)4].2H,0 0,455 0,005947 | 102 0,778517375
24 | Cr | Cry,03 0,734 0,005947 54,8 0,89858966
24 | Cr | Cr(NO3)3.9H,0 0,231 0,005947 13,6 0,903043867
26 | Fe | C¢HsFeO,.5H,0 0,368 0,005947 | 20,23 0,913990152
26 | Fe | FeCl,.4H,0 0,58 0,007059 | 75,06 0,707807807
26 | Fe | FeC,0,.2H,0 0,515 0,007059 | 26,8 0,95591153
26 | Fe FeS 0,932 0,007059 83,6 0,584914337
26 | Fe | Fe,(S0O,);.5H,0 0,475 0,007059 | 48,2 0,887178564
26 | Fe | FeS0,.7H,0 0,432 0,007059 | 37,19 0,881798363
30 | Zn | CagHesOgPsSeZNy 0,415 0,009572 | 21,4 0,995614299
30 | Zn | C3pH4008P4SsZn, 0,461 0,009572 | 25,25 0,996123764
30 | ZN | CuoHss05PsSsZN; 0,436 0,009572 | 23,07 | 0,996454477

3.7. Numunelerin Hazirlanmasi

Incelemek istedigimiz numuneler toz olarak temin edilmis mylar film {izerine

1,44 cm®lik bir alana miimkiin oldugunca homojen olarak dagitilarak radyoaktif

kaynaklarla uyarilmak ve meydana gelen karakteristik X-1smlarmin sayilmasi i¢in

deney geometrisine yerlestirilmiglerdir. Bu numunelerin kiitlelerinin tartilmasi i¢in

10™ hassasiyete sahip Sartorios Bp 110 s terazisi kullanilmistir.

Caligmamizda **Am kaynag1 i¢in dedektdr verimi hesaplanmistir. 21Am

kaynag ile dedektor veriminin hesaplanmasinda kullanilan numuneler ve 6zellikleri

Tablo 3.6’da verilmistir.

Bununla birlikte ¢alismamizin temelini olusturan K X-1sin1 siddet oranlari, K

tabakasmin fluoresans tesir kesiti, K tabakasinin fluoresans verimlinin 6lglilmesi igin

kullanilan numuneler ve 6zellikleri Tablo 3.7’de verilmistir.
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Tablo 3.6 : *»Am kaynag: ile dedektdr veriminin hesaplanmasinda kullamlan
numuneler ve 6zellikleri

c
7 % l;i mya"S%I Cinsi Kiitlesi l(tlr?]rzl)l Saflig

o ormiilii (an) (%)
26 Fe Fe Toz 0,0417 1,44 99,00
29 Cu Cu,0 Toz 0,0127 1,44 99,00
33 As As,03 Toz 0,0166 1,44 99,00
35 Br KBr Toz 0,0108 1,44 99,00
38 Sr SrCO; Toz 0,0097 1,44 99,00
40 Zr ZrC Toz 0,0114 1,44 99,00
42 Mo Mo Toz 0,0170 1,44 99,00
44 Ru Ru Toz 0,0166 1,44 99,90
48 Cd Cd Toz 0,0109 1,44 99,50
50 Sn Sn Toz 0,0115 1,44 99,00
52 Te Te Toz 0,0192 1,44 99,80
59 Pr Pr;0, Toz 0,0127 1,44 99,00
62 Sm Sm,0; Toz 0,0134 1,44 99,00
64 Gd Gd,0; Toz 0,0127 1,44 99,90
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Tablo 3.7 : K X-ism1 siddet orani, K tabakasinin fluoresans tesir kesiti, K
tabakasinin fluoresans veriminin dl¢iilmesi i¢in kullanilan numuneler ve

ozellikleri
Kimyasal Bilesik I¢inde
Formiilii Cinsi Kiitlesi(gr) Alan Bulunma
Yiizdesi

CuCl,.2H,0 Toz 0,0058 1,44 %37,2743 CU
CucCl, Toz 0,0039 1,44 %47,2632 Cu
Cuo Toz 0,0072 1,44 %79,8865 CU
Cu(NO),.3H,0 Toz 0,0124 1,44 %26,302 Cu
CuBr, Toz 0,008 1,44 %28,4508 CU
Cucl Toz 0,0135 1,44 %64,1887 Cu
Cu(CH;C00),.H,0 Toz 0,0081 1,44 %31,8286 Cu
KCr(SO,),.12H,0 Toz 0,0092 1,44 %10,4116 Cr
[CrCl,(H,0),].2H,0 Toz 0,0051 1,44 %22,5098 Cr
Cr,0; Toz 0,0039 1,44 %68,4202 Cr
Cr(NOs)3.9H,0 Toz 0,0149 1,44 %00,8382 Cr
C¢HsFeO;.5H,0 Toz 0,0088 1,44 %316,6695 Fe
FeCl,.4H,0 Toz 0,0097 1,44 %28,0901 Fe
FeC,04.2H,0 Toz 0,0033 1,44 %31,0438 Fe
FeS Toz 0,014 1,44 %63,5253 Fe
Fe»(S04)3.5H,0 Toz 0,005 1,44 %22,7965 Fe
FeS0,.7H,0 Toz 0,0068 1,44 %20,0876 Fe
CagHs408P4SsZN, Toz 0,0004 1,44 %10,2153 Zn
CasH1008P4SsZN, Toz 0,0003 1,44 %12,2929 Zn
CaoHss08P4SsZN, Toz 0,0003 1,44 %11,1200 Zn

3.8. Deney Geometrisi, Numunelerin Uyarilmas1 ve Karakteristlik X-

1sinlarin Sayilmasi

Deney geometrisi, Ol¢iimii iki sekilde etkileyebilir. Birincisi, kaynak ve
dedektdr arasindaki ortam bazi pargaciklari sagabilir ve sogurabilir. Ikincisi kaynagin
ve dedektoriin sekli, boyutu, kaynak ve dedektdr arasindaki uzaklik dedektore

gelecek olan pargaciklarin oranini belirler (Tsoulfanidis, 1995).
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Numuneler deneye hazir hale getirildikten sonra, 50 mCi’lik ***Am halka
kaynagindan yayimlanan 59,5 keV enerjili fotonlarla uyarimiglardir. Radyoizotop
halka kaynak secilirken, kaynagm enerjisinin, numunenin K tabakasi sogurma
kiyisindan biiyiik olmasina ve ayni zamanda numuneden yayimlanan karakteristik K

X-1ginlarinin, spektrumun temiz bolgelerine diismesine dikkat edilmistir.

Karakteristik X 1smnlarmnin sayilmasinda, yar1 maksimumdaki tam genisligi
(rezoliisyonu) 5,9 keV’de 150 eV olan Ultra-LEGe dedektorii kullanilmistir. Sekil
3.8’de Ol¢timlerin alindig1 X-1s1m1 fluoresans (EDXRF) sistemi i¢in deney geometrisi

gosterilmektedir.

Numun

Radyoaktif
Kaynak -iber
Berilyum

y Pb
Pencere Kolimator

Ultra-LEGe
Dedektor

Sekil 3.8 : X-1ginlar1 fluoresans (EDXRF) 6l¢iimleri i¢in deney geometrisi

3.9. Spektrumlarin ve Verilerin Degerlendirilmesi

X-15m1 fluoresans spektroskopisinde numunelerin uyarilmasi sonucu meydana
gelen karakteristik x-1smlar1 spektrumlarinin pik siddetlerinin dogru 6l¢iimii oldukga
onemlidir. incelenen numunede ilgilenilen elementin karakteristik piklerinden baska,
satellite pikler, kacak pikler, iist iiste binme pikleri, ¢oklu sagilmalardan meydana
gelen kuyruklanmalar ve saya¢ atomlarmm Kkarakteristik x-15m1 gibi pikler

spektrumda ortaya ¢ikabilmektedir. Bu nedenle, numuneye ait gergek karakteristik
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pikler ayirt edilmelidir. Piklerin analizi, grafik ve veri analizleri i¢in hazirlanan

yazilim programi aracilifiyla gerceklestirilmistir.

Deneyin yapildig1 siire i¢inde analizi yapilan spektrumlarda, her kanalda net bir
sayim elde edebilmek i¢in, numuneli ve numunesiz spektrumlar alinmistir. Net
spektrumlar, numuneli spektrumlardan numunesiz spektrumlarin ¢ikartilmasiyla elde
edilmis ve bu islem numunenin her bir gurubu igin tekrarlanmigtir. Bilesikleri
olusturan Cu, Cr, Fe ve Zn elementler i¢in, *Am radyoaktif halka kaynagmnin
kullanilmasiyla elde edilen K X-1sm1 spektrumlar1 ise bir sonraki boliimde yer

almaktadir.

3.10. K X-1s1m1 Siddet Oranlar, Fluoresans Verimleri, Flouresans Tesir
Kesitleri ve Cizgi Genisliklerinin Hesaplanmasi

Bir elemente ait karakteristik X-1s1n1 siddeti genel olarak,

=N (3.19)

&P
denklemi ile ifade edilebilir. Bu denklemde N, sz konusu olan karakteristik X-
1smina ait pikin net alani, €, karakteristik x-1s1m1 enerjisinde dedektor verimi ve 3
ayni enerjide numuneye ait sogurma diizeltmesi faktoriidiir. Denklem 3.19°da verilen
siddet ifadesinden yola ¢ikilarak K-X 1sm1 siddet oranlar1 deneysel olarak

hesaplanmasinda 3.20 denklemi kullanilmistir.

lg N

< Era Pr (3.20)
IK(x NKa €kp BKB

Bu bagmtilarda Ng; (i= o, ) karakteristik X-iginlarinin dedektérde oOlgiilen

siddetleridir. Bk; (i= a, P), karakteristik X-1sinlar1 i¢in sogurma diizeltmesi faktorii

olup denklem (3.17) ’den hesaplanmustir. ex; (i= a, ) ise karakteristik x-1simnlar1 i¢in

dedektor verimliligi olup IpGe’nin enerjisinin bir fonksiyonu olarak elde edilen fit

denkleminde ilgili enerji yerine konularak elde edilmistir.

K tabakasi fluoresans verim ve fluoresans tesir Kkesiti verilerinin

degerlendirilmesinde,
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oki= Ok. Ok. Tki (i= o, B) (3.21)

Ny )
= KI i= a, 3.22
ok IOGSKiBKiti (= . p) ( )
NK' Oki .
Ox = ' = (i= o, B) (3.23)
« IOGSKiGKPBKiti GKP

P K tabakasma ait

denklemlerinden yararlanilmistir. Denklem 3.23’de o
fotoelektrik tesir kesiti olup Scofield’in (Scofield, 1973) tablosundan alinmistir.
(3.21) bagintisindaki wk, K tabakasi i¢in fluoresans verim olup Krause’nin (Krause,
1979) tablosundan, fxi (i= o, B) K tabakasindan K, veya Kz X-1511 yayimlanma
ihtimaliyeti olup Broll’un makalesinden alinmstir (Broll, 1986). N;, ilgili enerjideki
piklerin net alanlari; I numuneye birim zamanda gelen foton siddeti; G geometrik
faktor; ek, K X-isinlarinin enerjisinde dedektor verimi; PBki sogurma diizeltmesi

faktorii; ok, K tabakasiin deneysel fluoresans verimi ve t; (g.cm') numunenin

kalmhigidir.
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4. BULGULAR

4.1. Numunelerin Uyarilmasiyla Elde Edilen X-Isinlar1 ve Spektrumlar

Deneye hazir hale getirilen numunelerin, siddet oranlari, fluoresans tesir
kesitleri ve fluoresans verimlerinin hesaplanmasi i¢cin 59,5 keV enerjili foton
yaymmlayan 50 mCi’lik 2Am radyoaktif halka kaynagindan c¢ikan 1sinlarla
numuneler uyarilmis ve 5000 saniyelik gergek sayma zamani ile sayildilar.
Numunelerin uyarilmasi sonucu meydana gelen K X-ismlarinin sayilmasinda, yari
maksimumdaki tam genisligi 5,9 keV’de 150 eV olan Ultra-LEGe dedektorii

kullanilmastir.

Sayilan X-isinlarindan Csz;Hs0O0gP4SgZn; bilesigi ornek olarak Sekil 4.1°de
verilmistir.

3
+0x10 T T T T T T T T T T T T T

3 5310 - g
30510”
152107 - g

10x10° - 4 ] g

Izafi sayma

15510" - } .
10x10° -

50510° .

0.0

520 540 560 580 <111] 620 401

Kanal (Enerji)

Sekil 4.1 : C32H4008P4SgZn; bilesiginin K X-1gin1 spektrumlari

4.2. K X-151m1 Siddet Oranlari, Fluoresans Tesir Kesitleri ve Fluoresans

Verim Degerleri

Yapilan caligmada Cr, Fe, Cu ve Zn gecis elementlerin olusturdugu bazi
bilesikler i¢cin K x-1511 siddet oranlari, fluoresans tesir kesitleri ve fluoresans verim
degerleri deneysel olarak 59,5 keV enerjili foton yaymmlayan ***Am radyoaktif halka

kaynagi kullanilarak 6l¢iilmiistiir.
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Cr, Fe, Cu ve Zn gecis elementlerin olusturdugu bazi bilesikler i¢in deneysel
olarak bulunan K X-1smi siddet oranlari, fluoresans verim ve fluoresans tesir kesitleri

ise Tablo 4.1, 4.2, 4.3 ve 4.4°de teorik degerlerle karsilastirmali olarak verilmistir.

Tablo 4.1 : Cr, Fe, Cu ve Zn gegis elementlerin olusturdugu bazi bilesiklerin
K. tesir kesiti degerlerinin karsilagtirilmasi

§ Oka GKa
Z g Kimyasal Formiilii Deneysze ! Teorik
I (gr/em’) (gr/cm?)

29 cu | CuCl.2H,0 0,52118933 0,503623316
29 cu | CuCly 0,47860953 0,503623316
29 cu | CuO 0,51598088 0,503623316
29 cu | Cu(NOs3)2.3H,0 0,51822789 0,503623316
29 cu | CuBr: 0,52235356 0,503623316
29 cu | CuCl 0,48020931 0,503623316
29 cu | Cu(CHsCOO0)2.H,0 0,47996268 0,503623316
24 cr | KCr(S04)2.12H,0 0,17482419 0,178659682
24 cr | [CrClx(H20)4].2H,0 0,18394288 0,178659682
24 cr | Cr203 0,18517365 0,178659682
24 cr | Cr(NO3)3.9H,0 0,17262627 0,178659682
2 Fe | CeHsFeO7.5H,0 0,28167345 0,285569078
26 Fe | FeCl.4H,0 0,27079782 0,285569078
26 Fe | FeC204.2H,0 0,27691678 0,285569078
2 Fe | FeS 0,29661205 0,285569078
26 Fe | Fe2(S04)3.5H,0 0,27260267 0,285569078
26 Fe | FeS04.7H,0 0,29690034 0,285569078
30 7n | CasHesOsP4SeZn; 0,62170045 0,600278716
30 7n | C32Ha0O8P4SeZn; 0,62831751 0,600278716
30 7n | CaoHssOgP4SeZn; 0,61314578 0,600278716
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Tablo 4.2 : Cr, Fe, Cu ve Zn gecis elementlerin olusturdugu baz1 bilesiklerin Kg
tesir kesiti degerlerinin karsilastiriimasi

= Okp OKp
Z 5 Kimyasal Formiilii Deneysel Teorik
N (gr/em?) (gr/em?)

29 Cu | CuCl,.2H,0 0,047958708 0,060976814
29 Cu | CuCl, 0,043949525 0,060976814
29 Cu | CuO 0,051469218 0,060976814
29 Cu | Cu(NO3)2.3H,0 0,048119001 0,060976814
29 Cu | CuBr, 0,070101649 0,060976814
29 Cu | CuCl 0,045440672 0,060976814
29 Cu | Cu(CHsC00),.H,0 0,04294666 0,060976814
24 Cr | KCr(S04)2.12H,0 0,016461628 0,020960074
24 Cr | [CrCly(H20)4].2H,0 0,015463207 0,020960074
24 Cr | Cr,05 0,017935332 0,020960074
24 Cr | Cr(NO3)3.9H,0 0,018430348 0,020960074
26 Fe | CgHsFeO7.5H,0 0,027946404 0,034575628
26 Fe | FeCl,.4H,0 0,024635241 0,034575628
26 | Fe | FeC,02H,0 0,024944635 0,034575628
26 | Fe |FeS 0,025373321 0,034575628
26 | Fe | FexSO4)s5H,0 0,024557508 0,034575628
26 | Fe | FeSO7H,0 0,020224482 0,034575628
30 Zn | CusHs408P4SsZN, 0,056328171 0,074191751
30 Zn | C3oHaoOsP4SsZN;, 0,061284714 0,074191751
30 Zn | CuoHs608P4SsZN; 0,058051142 0,074191751
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Tablo 4.3 : Cr, Fe, Cu ve Zn gegis elementlerin olusturdugu bazi bilesiklerin
fluoresans verim degerlerinin karsilastirilmasi

= oK oK
V4 § Kimyasal Formiili Deneysel Teorik
(barns/atom) (barns/atom)
29 Cu | CuCl,2H,0 0,457657031 0,454
29 Cu | CuCl, 0,420194431 0,454
29 Cu | CuO 0,456291651 0,454
29 Cu | Cu(NOs),.3H,0 0,455404578 0,454
29 Cu | CuBr, 0,476398546 0,454
29 Cu | CuCl 0,42267988 0,454
29 Cu | Cu(CHsC0OO0),.H,0 0,420476062 0,454
24 Cr | KCr(S0,),.12H,0 0,29645688 0,309372913
24 | cr | [CrCh(H,0)e].2H,0 0,309041731 0,309372913
24 Cr | Cr,0s 0,314780593 0,309372913
24 Cr | Cr(NO3)3.9H,0 0,296101667 0,309372913
26 Fe | CeHsFeO;.5H,0 0,319610537 0,330474983
26 Fe FeCl,.4H,0 0,304965936 0,330474983
26 Fe | FeC,0,.2H,0 0,311601682 0,330474983
26 Fe | FeS 0,332374996 0,330474983
26 Fe | Fey(SO4)3.5H,0 0,306748802 0,330474983
26 Fe | FeSO,.7H,0 0,336648037 0,330474983
30 | Zn | CigHeiOgPuSeZn, 0,488563915 0,486
30 Zn | CaHaOsPsSsZn, 0,496903448 0,486
30 Zn | CuoHss08PsSeZN, 0,48364116 0,486
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Tablo 4.4 : Cr, Fe, Cu ve Zn gegis elementlerin olusturdugu bazi bilesiklerin
Kg/K, siddet orani degerlerinin karsilagtirilmasi

z % Kimyasal Formiilii K KB/_ Ko
w Deneysel Teorik
29 Cu | CuCly2H,0 0,092017819 0,1216
29 Cu | CuCl, 0,091827509 0,1216
29 Cu | Cuo 0,099750251 0,1216
29 Cu | Cu(NO3),.3H,0 0,092852977 0,1216
29 Cu | CuBr, 0,134203438 0,1216
29 Cu | CucCl 0,094626794 0,1216
29 Cu | Cu(CH;C0O0),.H,0 0,089479167 0,1216
24 Cr | KCr(S0,),.12H,0 0,094161044 0,1153
24 Cr | [CrCly(H,0).].2H,0 0,084065276 0,1153
24 cr | cr,0, 0,096856813 0,1153
24 Cr | Cr(NO3)3.9H,0 0,106764446 0,1153
26 Fe | CgHsFeO,.5H,0 0,099215609 0,1208
26 Fe | FeCl,.4H,O 0,090972824 0,1208
26 Fe | FeC,0,.2H,0 0,090079914 0,1208
26 Fe | FeS 0,085543811 0,1208
26 Fe | Fey(SO4)s.5H,0 0,090085353 0,1208
26 Fe | FeSO,.7H,0 0,098431969 0,1208
30 Zn | CugHesO8PsSeZN, 0,090603388 0,1241
30 Zn | CaHioOgPsSeZn, 0,097537803 0,1241
30 Zn | CuoHss08PsSeZN, 0,094677562 0,1241
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5. SONUCLAR

Yapilan bu ¢alismada, Cr, Fe, Cu ve Zn gegcis elementlerin olusturdugu bazi
bilesiklerin K kabugu fluoresans tesir kesitleri, fluoresans verimleri, Kg/ K, X-151n1
siddet oranlarmin belirlenmesi ile bunlar iizerine kimyasal etki olup olmadigi
arastirilmistir. Incelenen x-151m1 fluoresans parametrelerine ait deneysel degerler

teorik degerlerle karsilagtirmali olarak Tablo 4.1-4.4 ‘te verilmistir.

Cr, Fe, Cu ve Zn gegis elementlerin olusturdugu bazi bilesiklerin K X-151n1
fluoresans tesir kesitleri 3.10°daki [3.21] bagintisina gore teorik olarak hesaplandi.
Deneysel veriler kullanilarak hesaplanan degerler ile teorik olarak hesapladigimiz
degerler karsilastirildi. Cr, Fe, Cu ve Zn gegis elementlerin olusturdugu bazi
bilesiklerin K X-1s1mn1 fluoresans tesir kesitleri i¢in deneysel olarak hesaplanan
degerler ile teorik degerler arasinda ok, , Cu bilesikleri i¢in %3,6-5,2, Cr bilesikleri
i¢in %3,495-3,52, Fe bilesikleri i¢in %3,8-5,5, Zn bilesikleri i¢in %2,1-4,7, ok , Cu
bilesikleri i¢in %13,1-42,0, Cr bilesikleri i¢in %13,7-35,6, Fe bilesikleri i¢in %18,3-
40,8, Zn bilesikleri i¢in %21,1-31,7, fark bulunmaktadir. Ayrica K x-1s1n1 fluoresans
verim i¢in deneysel veriler kullanilarak hesaplanan degerler ile teorik olarak
hesapladigimiz degerler karsilastirildi. Cr, Fe, Cu ve Zn ge¢is elementlerin
olusturdugu bazi1 bilesiklerin wk degerleri icin deneysel degerler ile teorik deger
arasinda Cu bilesikleri i¢in %4,7-8,0, Cr bilesikleri i¢in %1,7-4,5, Fe bilesikleri igin
%1,8-8,4, Zn bilesikleri i¢in %0,5-2,2, fark bulunmaktadir. K x-1sm1 siddet oranlar1
icin teorik degerleri ile deneysel verileri kullanarak yaptigimiz hesaplar sonucunda
elde ettigimiz sonuglarm karsilastirilmasiyla Kg/ K, , Cu bilesikleri i¢in %9,4-35,9,
Cr bilesikleri i¢in %8,0-37,2, Fe bilesikleri igin %21,8-41,2, Zn bilesikleri igin
%27,2-37,0 fark bulundugu goriilmektedir. K x-151n1 siddet oranlarmin deneysel
sonuclarina bakildiginda, kimyasal etkinin ¢ok kiigiik oldugundan dolayr ihmal
edilebilecegini gormekteyiz. Ciinkii 5d elementlerinin valans bandi 5d, 6s ve 6p
elektronlarmdan meydana gelmektedir ve daha alt kabuklarda meydana gelen
gecislere kimyasal etki ihmal edilebilecek kadar kiiciik olmaktadir. K tabakasi
fluoresans tesir kesitlerine ve verimlerine bakildiginda genel olarak K tabakasi
fluoresans tesir kesiti lizerine kimyasal etki fluoresans verim iizerine kimyasal

etkiden daha fazladir. Ciinkii fluoresans verim uyarilmis atomun Karakteristik x-isin1
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yayimmlama ihtimali iken; fluoresans tesir kesiti, hem atomun uyarilmasinin hem de
karakteristik x-1s1m1 yayimlama ihtimalinin bir 6lgiisiidiir. Dolayisiyla fluoresans tesir

kesitinin kimyasal yapidan daha fazla etkilenmesini bekleyebiliriz.

Biitiin bunlara ek olarak yapi1 farkliliginin da goéz oniinde bulundurulmasi
gerekmektedir. Merkez atom ile ligand bilesik meydana getirirken bunlarm bag
yapan orbitalleri arasinda meydana gelen etkilesmeler (6rnek olarak spin-spin
etkilesmesi) meydana gelir ve bu etkilesmelerin sonucunda orbitallerin alt
kabuklarmnin enerji seviyelerinde kaymalar meydana gelir. Enerji seviyelerinde
meydana gelen kaymalar bu orbitallerden olan gecisleri 6nemli 6lgiide etkileyecektir.
Yapisi farkli olan bilesiklerde merkez atom ile ligand arasindaki etkilesmelerinde
farkli olmasmi bekleyebiliriz. Bilesiklerimizde kristal 6rgii yapis1 farkli olanlarin
deneysel degerleri arasindaki fark Orgii yapist ayni olan bilesiklere gore daha
fazladir. Yapisi ayn1 olan bilesiklerin deneysel degerleri arasinda ise kiigiik bir fark
gbze carpmaktadir. Bu farkin nedenini ise yapisi ayni olan bilesiklerde baga katilan

ligandlarin etkisi olarak agiklayabiliriz.

Calismamizda deneysel Olgiimlerde tiim hatanin %5-9 arasinda oldugunu
ongormekteyiz. Bu hatalarm K x-15m1 parametrelerinin  dlgiilen degerlerinde
farkliliklar meydana getirdigi diisiiniilmektedir. Bu hata parametrelerinin nereden
geldigi ve miktarlar1 Tablo 5.1°de verilmistir. Bu sistematik hatalari minimuma

indirebilmek i¢in ¢alisilan bilesiklerin sayimlar1 tekrarlanmistir.

Tablo 5.1 : Deneysel hata kaynag1 ve miktarlar1

Nicelik Hatanin kaynagi Hata %

NkiLi  (i=op) Pik sayimi <4

loGekiLi ifadede bulunan parametrelerden gelen hatalar <4

B Sagilan ve sogrulan foton enerjilerinde sogurma diizeltmesi <3
hatas1

m; Numune agirligr ve kalinligindan kaynaklanan hatalar <2

Calismamizda, 6zellikle numunelerin hava hassasiyeti olmast ve numunelerin
biiyiik tanecikli olmasi nedeniyle sayim i¢in numunelerin hazirlanmasi esnasinda da

bazi1 giigliiklerle karsilasilmistir.
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6. ONERILER

Bu tezde **Am radyoizotop kaynagi kullanilarak Cr, Fe, Cu ve Zn gecis
elementlerin olusturdugu bazi bilesiklerin K tabakalarmin uyarilmasiyla K tabakasi
fluoresans tesir kesiti, verimi, K X-ismi1 siddet orani deneysel ve teorik olarak

Ol¢iilmiis ve bu parametreler iizerine kimyasal etkinin varligi arastirilmistir.

Ayn1 radyoizotop kaynak kullamilarak ayni bilesikler i¢in L, M tabakas1
fluoresans tesir kesiti, verimi ve L, M X-isin1 siddet orani1 deneysel ve teorik olarak
Olgtilebilir. Farkli enerjiye sahip radyoizotop kaynaklar kullanilarak K, L ve M
tabakas1 i¢in enerjiye bagl fluoresans tesir kesiti, verimi ve X-1sm1 siddet oranlar1
Olciilebilir. Bunun yami sira ayni bilesikler i¢in M tabakasma bosluk gegisi

thtimaliyeti lizerine kimyasal etki caligilabilir.

Bu konudaki c¢alismalarm XRF tekniginde gelisen analizor ve dedektor

teknolojisine paralel olarak yinelenmesini tavsiye etmekteyiz.
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