KARADENIZ TEKNIK UNiVERSITESI
FEN BIiLIMLERI ENSTIiTUSU

FiZiK ANABILIM DALI

Hf ELEMENTI BiLESIKLERININ X-ISINI FLOURESANS PARAMETRELERI
UZERINE KiMYASAL ETKi

YUKSEK LIiSANS TEZi

Volkan AYLIKCI

TEMMUZ 2006
TRABZON



KARADENIZ TEKNIK UNiVERSITESI
FEN BiLiMLERIi ENSTITUSU

FiZiK ANABILIM DALI

Hf ELEMETI BILESIKLERININ X-ISINI FLUORESANS PARAMETRELERI
UZERINE KIMYASAL ETKI

Volkan AYLIKCI

Karadeniz Teknik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisiince
“Yiiksek Lisans Fizik”
Unvam Verilmesi Icin Kabul Edilen Tezdir.

Tezin Enstitiiye Verildigi Tarih: 15.06.2006
Tezin Savunma Tarihi : 05.07.2006

Tez Danismamni : Prof. Dr. Engin TIRASOGLU
Jiiri Uyesi : Prof. Dr. Hiiseyin KARAL
Jiiri Uyesi : Prof. Dr. Halit KANTEKIN

Enstitii Miidiirii: Prof. Dr. Emin Zeki BASKENT

Trabzon 2006



ONSOZ

Yiiksek lisans tezi olarak sundugum bu ¢alismanin ger¢eklesmesinde degerli goriis ve
yardimlarin1 esirgemeyen c¢ok degerli hocam ve damismanim sayin Prof.Dr.Engin
TIRASOGLU’na en icten saygi ve tesekkiirlerimi sunarim.

Calismalarim boyunca her tiirlii imkan1 saglayan K.T.U. Fizik Anabilim Dali Baskani
sayin Prof.Dr. Ali Ihsan KOBY A’ya tesekkiir eder saygilarimi sunarim.

Fizik Bolimiinde gerekli yardimi ve ilgiyi esirgemeyen sayin Dog¢.Dr.Ugur
CEViK’e, Ogr.Gor.Gokhan APAYDIN’a ve Ogr.Gor.Dr.Ali OZTURK e tesekkiirii bir
borg bilirim.

Ayrica maddi ve manevi destekleriyle bu giinlere gelmemi saglayan aileme ve

agabeyim Murat AYLIKCI’ya en i¢ten saygi, tesekkiir ve minnetlerimi sunarim.

Volkan AYLIKCI
Trabzon 2006

II



ICINDEKILER

Sayfa No
ONSOZ ...ttt sttt ettt II
ICINDEKILER .......cooooiiititititiiceteee ettt 111
OZET .ottt ettt VI
SUMMARY ..ottt et et ettt et e e bt e st et e et e e et e e nbae e vl
SEKILLER DIZINT ....oooiiiiiiiiee e VIII
TABLOLAR DIZINT ....cocoiiiiiiiiiiiiiiiccccnc e IX
SEMBOLLER DIZINI........cooiiiiiiiiiiiiiiciiie et XI
L. GENEL BILGILER. ..ottt 1
1.1. (€15 TSRS UPUPRRPR 1
1.2. X-Isinlarinin Maddeyle EtKileSmesi..........ooeecuiiiiiieiriniiiiiiieiee e 3
1.2.1.  Elektromagnetik Radyasyonun Sogurulmast..........ccccceeeruieeeniieeeeniiieeeeiee e 4
1.2.1.1. FotoeleKtrik OIayl.......ccooiiiiiiiiiiiiiiiiei ittt e 4
1.2.1.20 Cift OIUSUINUL ...eeteiiiiiee ettt ettt e ettt e et e e e et ee e e esbe e e eneaeeeeneeeeeenneees 5
1.2.1.3. Elektromagnetik Radyasyonun Sagilmast ..........ccoovuiieiiiiiiiiiniiieiiniieeeeiee e, 6
1.2.2. Koherent Sagilma .........cccuiiiiiiiiiiiiiie et 6
1.2.3. Inkoherent SACIIMA. ............coiiiieieiereteeieiceeet et 7
1.2.3.1. Compton SACIIMASI......ccuuiiiiiiiiieieiiee ettt ee e e e e et ee e eneees 8
1.3. Sogurma Katsayilart ve Sogurma Kiy1lart...........ccoooiiieriiiiininiieeceeee 10
1.4. Karakteristik X-1sinlarinin Olusumu ve Enerji Seviyeleri.......cccoocceeeiniieiennnneen. 13
1.5. Floresans Verim ve Coster-Kronig Gegisleri.........cceevvvuieiinniieiiniieiiiniiceenee. 17
1.6. AUEZET GECISIETT ..eeiiiiiii et 18
1.7. 7C0o Rady0izotop KAYNAZL .......o.cveoveeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e, 20
1.8. Gegis Elementlerinin Genel OzelliKIeri..............coovoveveveveeeiieeeeeeeeeeceeeeeeeeennn 21
1.9. Kimyasal Etkiyi Aciklamada Kullanilan Baz1 Temel Kavramlar........................ 22
1.9.1.  Bag KarakteriStKIETT .......eeiiiiiiiiiiiee et e 22
J 2 B R 2 7 1= g 3 1 1< 3 T PUTRPP 22
1.9.1.2. Bag UZUNIUKIATT ..cooouviiiiiiiiiii ittt 23
1.9.1.3. BaZ ACHIAIT c.coiiiiiie e 23
1.9.2. Kimyasal Baglar ve Bag CeSitleri..........oocoeeiiiiiiiiiiiiiiiiiiiie et 23

I



1.9.2.1.
1.9.2.2.
1.9.2.3.
1.9.2.4.
1.9.3.
1.9.3.1.
1.9.3.2.
1.9.3.3.
1.9.3.4.
1.9.4.
1.9.5.
1.9.6.
1.9.7.
1.9.8.
1.9.9.
1.10.
1.11.
1.12.
1.12.1.
1.12.2.

2.1.
2.2.
2.3.
2.4.
24.1.
24.2.
2.4.3.
2.44.
2.4.5.
2.5.
2.5.1.
2.5.2.
2.6.

IYONIK BAZ.......cvivvieeeeececcee ettt 24

Kovalent Bag......ccoooiiiiiiiiiieieie e 24
Metalik BaG........ooeiiiiiiiiiiiiiie et e e e 24
Hidrojen Bagi.......ooo ot 25
27 T 10 (<) o (PSPPSRI 25
Valans Bag Teorisi (VBT) ....cooooiiiiiiiiieieeiee et 25
Kristal Alan Teorisi (KAT) .. .ottt aeaeeeeeeeeneeees 26
Ligand Alan Teorisi (LAT)...coiiii et 26
Molekiiler Orbital Teori (IMOT).....coouuueeiieiiiieeeee e 27
Elektrone@atifliK..........cooovuiiiiiiiiiiiiee et e 27
EIEKLION TIGISI......cviveeieiieeeeeeeeeeceeee et en s eaesean 28
Iyonlagma ENEIJiSi.........cocveieviveveverieieieieieieieteteece e 28
KoOrdinasyon SaYISI.....c.coiuuiiiiiiiieeiiie ettt e 28
OKSIAASYON SAYIST c..ueiiiiiiiieeeeeeiiiiiieeee e e ettt eeeeeee sttt eeeeeessanbereeeeessennnnreneeeeens 28
HiDIIIESIME. .....eeeieeieeee et e ettt e e e e et e e e e e e s e eneees 29
Karakteristik X-Isim siddet Oranlar1 Uzerine Kimyasal EtKi..............cccocoovovnn... 29
Floresans Tesir Kesiti ve Floresans Verim Uzerine Kimyasal Etkiler-................ 30
HAafNIYUIN ..ottt et et aee e e eeeeeas 31
UTEUIIMES. ...ttt ettt s et nesesesessaeens 32
Kullanim Alanlari.........coooiiieireie et 33
YAPILAN CALISMALAR ....oooiiiiiiit ettt 34
Foton Dedektorlerinin Genel Karakteristikleri ...........oocccevevviiiieiiiiieieiieee e, 34
Yariiletken Dedektorlerin Fiziksel OzelliKIETi. .........c.cooveveeeeveeeieereeereeeeeeeennns 36
Rezoliisyon (AYIrma GUCH) .....eceveeeeieeieeeeiiiie ettt e e ee e e 39
SAYMA STSEEIMN ....eeieeiiieie et et e et e et e e e neeeeeas 44
Yiiksek Volta] Kaynagi.........ccooviiiiiiiiiiiiiiiiiiiic e 45
ON YUKSEIECE ...vvevevvveececece ettt ettt 45
D €31<T<] L5 1<) (PSSP 45
Analog Dijital DONUSUITCT ....cccvrvveeririiieiiiiiiee ittt 46
Cok Kanalli Analizor (IMCA) ......oiiiiiiee et 46
DedeKtOr VEITIM....ceeeieiiieiiiiiiee ittt ettt et et e s 46
Dedektor Verimliliginin OICUIMESi...........oovvevveveeeeeeeeeeececeeeeeeeeeeeeees e 47
ToGE NN TAYINI . c.uetieiiiiiiieeiiiieee et ettt e 49
Sogurma Diizeltmesi FaKtorii........cooouveeiiiiiiiiiiiiiiiiiic e 50

v



2.7.
2.8.

2.9.

2.10.

3.1.
3.2.
3.3.
3.4.

Numunelerin HazirlanmasT .....o...eeeeeee ettt e e e enaans 51

Deney Geometrisi, Numunelerin Uyarilmasi ve Karakteristik X-1sinlarinin

SAYIIMAST. ...ttt ettt e e et e e ettt e e et e e e nt e e e eneaeeean 53
Spektrumlarin ve Verilerin Degerlendirilmesi........oocveeerviiieiiniiiiiiniiieeeniieeene 54
K ve L X-151m1 Siddet Oranlari, Fluoresans Verimleri ve Fluoresans Tesir
Kesitlerinin Hesaplanmas .............cooviiiiiiiiiiiiiiiiee e 57
BULGULAR ..ottt s e e 62
Numunelerin Uyarilmasiyla Elde Edilen X-1s1inlar1 ve Spektrumlart .................. 62
Numunelerin Kiitle Azaltma Katsayilar1 ve Sogurma Diizeltmesi Faktorleri ......65
Ultra-LEGe Dedektoriiniin Cesitli Enerjilerdeki Verim Egrilerinin Tayini......... 66
K ve L X-1s1m1 Siddet Oranlari, Fluoresans Tesir Kesitleri ve Fluoresans Verim

| TS i (<) o A USRS 70
SONUGCLAR ..ottt et ettt et e bbbt e e 83
ONERILER .......cocoouitiiiiiiiieieieteeeeeeee ettt 86
KAYNAKLAR ..ot 87
OZGECMIS ...t 93



OZET

Bu calismada Hf bilesiklerinde K ve L tabakasina ait fluoresans tesir kesitleri ve
verimleri, K X-1s1n1 ve L. X-151n1 siddet oranlari iizerine kimyasal etkiler arastirilmistir.

Numuneler *’Co radyoizotop halka kaynagindan yayimlanan 123,6 keV enerjili
v-1sinlart ile uyarilmistir. Numunelerden yayimlanan karakteristik K ve L X-1smlar
rezoliisyonu 5,9 keV’de 150 eV olan Ultra-LEGe dedektorii ile sayilmistir.

Siddet oranlarinda kimyasal yapidan en fazla L,/L, siddet oram ifadesinin
etkilendigi gozlenmistir. Ayrica K ve L tabakas1 fluoresans verimleri ve tesir kesitlerinin
kimyasal yapidan etkilendigi tespit edilmistir.

Elde edilen degerler diger arastirmacilarin teorik ve deneysel degerleri ile

karsilastirilmastir.

Anahtar Kelimeler: Fluoresans Tesir Kesiti, Fluoresans Verim, K, L X-1s1m1 Siddet Orani,
Kimyasal Etki.
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SUMMARY

Chemical Effect on the X-Ray Fluorescence Parameters of Hf Compounds

In this study, chemical effects on K and L shell fluorescence cross-sections and
yields, K, L X-rays intensity ratios of Hf compounds were investigated.

The samples were excited by 123,6 keV y-rays emitted from T Co radioisotope
source. K and L X-rays emitted from samples were counted by means of Ultra-LEGe
detector which has the resolution 150 eV at 5,9 keV.

In intensity ratios, it was observed that L,/L, intensity ratio was affected mostly due
to chemical structure. In addition, it was determined K and L shells fluorescence yields and
cross-sections are affected by chemical structure.

Measured results are comparatively given with the theoretical and experimental

results of the other researchers.

Key Words: Fluorescence Cross-section, Fluorescence Yield, K, L X-ray Intensity Ratios,
Chemical Effect.
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1. GENEL BiLGIiLER

1.1. Giris

Bir molekiildeki atomun enerji seviyeleri ve elektronik gecisleri {izerine kimyasal
etkiler, genellikle atomdan yayimlanan karakteristik X-151n1 siddetindeki degisime gore
yorumlanmaktadir (Brunner vd., 1982). Kimyasal etki, valans elektronlarinin, i¢ kabuk
enerji seviyeleri iizerindeki etkisi vasitasiyla karakteristik X-151m1 spektrumlar1 iizerinde
degisiklige sebep olmaktadir. Baga giren atomun bir valans elektronun atomdan
uzaklagmasi perdeleme etkisinde bir azalmaya sebep olur, bunun sonucunda geriye kalan
elektronlar atoma daha siki baglanirlar ve enerji seviyelerinde igeriye dogru bir kayma
meydana gelir. Atomun en i¢ kabuklar1 bile bu durumdan etkilenmektedir. Bu degisim
seviyeler arasindaki elektronik gecislerde dolayisiyla karakteristik X-1sin1 spektrumlari
tizerinde onemli degisiklikleri ortaya c¢ikarmaktadir. Kimyasal etkiler valans elektronlar
L kabugunda bulunan hafif elementlerde daha fazladir ve bu elementler icin K ve
L X-ginlann iizerine kimyasal etkiler incelenebilir. Daha yiiksek atom numarali
elementlerde ise L X-1sinlan iizerine kimyasal etkilerin, K X-1ginlar iizerine kimyasal
etkilerden daha fazla oldugu goézlenmektedir. n bas kuantum sayis1 bilyiidiikkce enerji
seviyeleri arasindaki fark azaldigindan degerlik elektronlarinin bulundugu seviyelere yakin
diger seviyeler bu durumdan daha ¢ok etkilenirler. Lo, LB ve Ly X-iginlar1 atomun
kimyasal yapisindan farkli derecelerde etkilenir. L X-1s1m tizerine kimyasal etkiler daha
karmasik ve yorumlanmasi daha zordur. Kimyasal etki, kismen doldurulmug degerlik
orbitalleri ve valans elektronlarinin sayisiyla ilgili oldugu i¢in en fazla 3d gurubu
elementlerinde calisilmis ve gozlenmistir (Brunner vd.,1982; Mukoyama vd., 1986; Arndt
vd., 1982; Kiiciikonder vd., 1993; Chang vd., 1994; Raj vd., 1998; Raj vd., 2000;
Mukoyama vd., 2000; Sogiit vd., 2002) . L X-1s1n1 fluoresans tesir kesiti ve L X-1s1n1 giddet
oranlarinin kimyasal etkisi iizerine degisik metot, farkli numuneler ve farkli enerji
tabakalan iizerinde ¢aligmalar yapilmistir (Kii¢iikonder vd., 1993; Sogiit, 1995; Sogiit,
2000).

X-151m1  spektroskopisinde, elementlere ait karakteristik X-i1sim1 siddet oranlari,
fluoresans tesir kesitleri, fluoresans verimler ve Coster-Kronig ge¢is ihtimaliyetleri yaygin

bir sekilde calisilmaktadir. Yapilan calismalarin ¢ogunda, elementlerin farkli kimyasal



bilesikleri i¢in bulunan degerler, serbest atomlara ait teorik degerlerle karsilastiriimali
olarak verilmis ve kimyasal etkiler dikkate alinmamistir. K X-1sinlan ile ilgili olarak,
Kp/K, siddet oranlarina kimyasal etki calisilmis (Mukoyama vd., 1986; Arndt vd., 1982;
Kiigiitkonder vd., 1993) ve sonuclarn bilesiklerin simetrisine, oksidasyon sayisina ve
atomun perdeleme etkisine gore yorumlanmistir (Mukoyama vd., 1986). Ayrica Kp/K,
X-1s1m siddet oranlarina kimyasal etki bazi arastirmacilar tarafindan incelenmis ve
sonuclar degerlik durumundaki elektronlarin bag ve konfigiirasyonlarindaki degisimlere
gore yorumlamislardir (Kiigiikonder vd., 1993; Kiiciikonder vd., 1993; Kiiciikonder vd.,
1993). Arsenigin X-151n1 yayma spektrumunda ¢izgi siddetlerine kimyasal bag etkisini
arsenigin cesitli kimyasal bilesiklerini kullanilarak incelenmistir (Kupriyanova vd., 2003).
K X-gmlarin1 deneysel olarak calisan arastirmacilar numunelerini uyarmak igin gesitli
metotlar kullanmislardir. Numuneler X-ismm1 tiipiiyle, y-1sinlaryla, o-parcaciklariyla,
elektronlarla, protonlarla ve agir iyonlarla bombardiman edilerek K tabakasi karakteristik
X-1sinlan Olciilmiistiir (Sogiit, 1995).

L X-isinlanyla ilgili olarak, Fe, Pt ve U bilesiklerinde L X-1s1m1 siddet oranlar
izerine kimyasal etkiyi incelenmis, sonuglar oksidasyon sayisi, kimyasal etki ve katihal
etkisine gore yorumlanmistir (Sawhney vd., 2000). L,/Lg siddet oranlarina kimyasal etki
calisilmig, sonuglar elementlerin kimyasal bag ve molekiillerin kristal yapilarina gore
yorumlanmigtir (Baydas vd., 1998). Hg, Pb ve Bi bilesiklerinde Li/L, X-151n1 siddet
oranlarinda kimyasal etki arastirilmis, elde edilen veriler kristal alan teorisi, valans
elektronu konfigiirasyonu ve kimyasal baglar bakimindan incelenmistir (Tirasoglu vd.,
2003). Baz1 agir atom numarali elementlerde L. kabugu X-1s1m1 siddet oranlar1 incelenmis
ve teorik degerlerle karsilastirilmistir (Ismail ve Malhi, 2000). Atom numaralar1 72 < Z <
92 arasinda olan elementler i¢in L alt kabugu siddet oranlar1 ve fluoresans tesir kesitleri
deneysel ve teorik olarak hesaplanmistir (Giirol ve Karabulut, 2003). Re, W ve Ta
elementlerinin L X-151m tesir kesitleri ve L alt kabugu fluoresans verimleri incelenmistir
(Ertugrul, 2001).

Calismamizda Hf elementinin bilesiklerinde K ve L X-isinlarmin siddet oranlari,
tesir kesitleri ve fluoresans verimleri iizerine kimyasal etkiler incelenmistir.

Bu ¢alismamizda filtre edilmis 123,6 keV enerjili foton yayinlayan 25 mCi’lik *’Co
radyoaktif halka kaynag kullanilarak numuneler uyarilmis ve Hf elementi ve bilesikleri
icin K ve L X-1s1m1 siddet oranlari, fluoresans verimleri ve fluoresans tesir kesitleri

deneysel olarak hesaplanmistir.



Karakteristik X-1sinlarinin sayilmasinda rezoliisyonu 5.9 keV’de 150 eV olan Ultra-
LEGe katihal dedektorii kullanilmistir.Ayrica 123.6 keV enerjili foton yayinlayan
25 mCi’lik *’Co radyoaktif kaynag ve 59.543 keV enerjili foton yayimlayan 50 mCi’lik

! Am radyoaktif kaynaklari i¢in Ultra-LEGe dedektdriiniin verim egrileri tespit edilmistir.
1.2. X-Ismlarmmn Maddeyle Etkilesmesi

Monokromatik bir x-151n1 demeti, sonsuz kalinlifa sahip olmayan bir maddeyle
etkilestiginde, ¢ikan 151n1n siddetinde bir azalma meydana gelir. Sekil 1’de elektromagnetik

radyasyonun siddetinin azalmasinin sematik gosterimi verilmektedir.
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Sekil 1. Elektromagnetik radyasyonun azalmasinin sematik gosterimi

Maddeyi gecen demetin siddeti, maddeye gelen demetin siddetine, maddenin

kalinligina ve cinsine baglh olarak;

I=le S

bagintisi ile verilmektedir ve bu bagiti Lambert-Beer kanunu olarak bilinir. Bu kanun
bize birim kalinliktaki maddeyi gecen elektromagnetik radyasyon demetinin siddetindeki
azalmanin sogurucu materyalin kalinligiyla iistel olarak azalacagimi gosterir. Burada, Iy
gelen 1s1min siddeti, I gecen 1sinin siddeti, p lineer sogurma katsayis1 ve t ise maddenin
kalinligidir. Maddenin igerisine gelen radyasyon, maddenin atomlarinin; bagh elektronlari,

serbest elektronlar1 ve ¢ekirdegi ile etkilesir.



Elektromagnetik radyasyonun maddeyle etkilesmesi genel olarak, sogurma ve

sacilma olarak iki gurup altinda toplanabilir (Tertian ve Claisse, 1982; Tirasoglu, 1994).

1.2.1.Elektromagnetik Radyasyonun Sogurulmasi

Elektromagnetik radyasyonun madde igerisinde sogurulmast cesitli olaylar
sonucunda meydana gelmektedir ve bu olaylarin en baskin olanlar1 fotoelektrik olay ve cift

olusumudur.

1.2.1.1. Fotoelektrik Olay1

Gelen fotonun enerjisi atoma bagl bir elektronun baglanma enerjisinden fazlaysa,
s0z konusu elektronla etkilestiginde fotonun enerjisi sogurulacak ve E. enerjisiyle atomdan
firlatilacaktir. Bu olaya fotoelektrik olay, firlatilan elektrona da fotoelektron denir.
K tabakasi elektronlarindan birinin firlatilmasiyla sonuglanan bir fotoelektrik olay

Sekil 2°de sematik olarak gosterilmistir.

Fotoelektron
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Sekil 2. Fotoelektrik olay; a) Etkilesmeden 6nce, b) Etkilesmeden sonra
K tabakasindan sokiilen elektronun enerjisi E,
E.=E,-Ey 2)

seklinde ifade edilir. Burada E,, gelen fotonun enerjisi, E;, ise K tabakasinin baglanma

enerjisidir. Fotonun enerjisi elektronun baglanma enerjisine ne kadar yakin ise fotonun



sogurulma ihtimaliyeti o kadar biiyiiktiir. Foton enerjisi elektronun baglanma enerjisinden
daha kiiciik oldugunda fotoelektrik olayin meydana gelme olasilig1 azalir.

K kabugunda olusan bosluk, atomun iist tabaka elektronlar tarafindan doldurulur.
Bunun sonucu olarak iki tabakanin baglanma enerjileri arasindaki fark kadar enerjiye sahip
bir foton yayimlanir ve bu foton karakteristik X-151n1 olarak adlandirilir.

Meydana gelen bu karakteristik X-151n1 her zaman atomu terk etmez, bazen
enerjisini atomun dis kabuklarindaki elektronlardan birisine verir ve elektronu atomdan
sokerek yok olur. Bu olaya Auger olayi, sokiilen elektrona da Auger elektronu denir.
Boylece, meydana getirilen bir bosluk icin her zaman bir karakteristik X-1g1m1
yayimmlanmaz. Meydana getirilen bosluk basina X-151n1 yayimlama ihtimali floresans verim
(o) olarak tamimlanir. Floresans verim 0 ile 1 arasinda degerler alir. Kiiciik atom numaral
elementler icin Auger elektronu yayimlanma ihtimali, biiyikk atom numaral
elementlerinkine gore daha biiyiiktiir. Bunun nedeni, kiiciik atom numarali elementlerde i¢
kabuklar arasi elektron gecisinden yayimlanan foton enerjisi dis kabuklarin sogurma
kiyilarina, biiyiik atom numarali elementlerinkinden daha yakin olmasidir. Biiyiik atom
numarali elementler icinse karakteristik X-1isin1 yayinlama ihtimali kiicilk atom

numaralilara gore daha biiyiiktiir (Apaydin, 2002).

1.2.1.2. Cift Olusumu

Birka¢ MeV’lik araliktaki y 1511 enerjileri i¢in ¢ift olusumu 6nde gelen bir etkilesme
mekanizmasidir. Bu olayda fotonun enerjisi ¢ekirdegin Coulomb alaninda bir pozitron
elektron ciftine doniisiir. Bundan dolay1 foton enerjisi, elektronun durgun kiitle enerjisinin
iki katindan daha biiyiik yani 1022 keV olmalidir. Fazla enerji, EY—2mocz, kinetik enerji
olarak iki parcacik arasinda paylagilacaktir. Sekil 3’te bir X-151m1 fotonunun cekirdegin etki
alaninda bir pozitron ile bir elektrona doniismesi olay1 verilmektedir. Hem elektron hem de
pozitron komsu atomda yavaslatilacaktir. Pozitron son olarak bir elektronla reaksiyona
girecek ve yok olacaktir. Eger bu olay, pozitronun kinetik enejisinin tiimii tamamen
kaybolduktan sonra meydana gelirse yaklasik moc’=511 keV enerjili iki foton iiretilecektir.
Bu iki foton, momentumun korunumu i¢in hemen hemen zit yonde yayimlanacaktir.
Elektron genellikle zayif bir sekilde atoma baglh oldugu i¢in, kiiciik bir miktar enerji uygun
bir momentumla birlikte atoma transfer edilebilir. Bu enerji kaybinin sonucu olarak iki

fotonun enerjisi mec>’den biraz daha az olacaktir. Yok olma noktasinda elektronun



hareketinden kaynaklanan Doppler etkisinden dolayi, foton ¢izgisinin dogal genisligi
yaklagik 2 keV’dir.

X-1s1m floresans tekniginde uyarma icin genellikle 1.02 MeV’den daha kiiciik
enerjili fotonlar kullanildigindan cift olusum olayinin meydana gelmesi ¢calismamizda soz

konusu degildir (Debertin ve Helmer, 1988).
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Sekil 3. Cift olusumu olay1
1.2.1.3. Elektromagnetik Radyasyonun Sacilmasi

Elektromagnetik radyasyonun madde ile etkilesmesi olaylarindan bir digeri de
sacilmadir. Sagilma olayimi sacilan 1s1nin enerjisine gore koherent sagilma ve inkoherent
sacilma olmak {iizere iki guruba ayirabiliriz. Koherent sacilmada elektronlar ve fotonlar
arasindaki carpisma rastgeledir. Bu tip sacilma serbest veya bagh elektronlarla meydana
gelir ve elektronlarin zayif bir sekilde bagh oldugu diisiik atom numarali elementlerde
yiiksek oranda meydana gelir. Inkoherent sacilma ise inelastik sacilmanin bir sonucudur ve
elektronlarin sikica baghi oldugu yiiksek atom numarali elementlerde yiiksek oranda

meydana gelir (Tertian ve Claisse, 1982).

1.2.2. Koherent Sacilma

Koherent sacilma gelen fotonun enerjisinde ve fazinda bir degisiklik olmadan
meydana gelen sacilma olarak tanimlamir. Koherent sagilmada gelen ve sagilan fotonlarin
fazlan arasinda bir iligki vardir. Atom tarafindan sagilan radyasyonun toplam siddeti her
bir elektron tarafindan sacilan radyasyonun genliklerinin toplamindan yararlanilarak

bulunur. Koherent sagilmaya ornek olarak Thomson, Delbriick, Rayleigh ve Niikleer



Rezonans sagilmalar verilebilir. Atom tarafindan sagilan radyasyonun siddetini bulmak i¢in
her bir bagli elektron tarafindan sacilan radyasyonun genliklerinin toplami alinir.

Atom bagina toplam koherent sagilma tesir kesiti,
II
or=mr” [[F(x,Z)]" (1+cos’ ®)sin PP 3)
0

ile verilmektedir. Burada F(x,Z), teorik elektron dagilimlar1 (Hartree-fock veya Thomas-
Fermi modelleri) kullanilarak teorik olarak hesaplanan ve sagilan dalga ile Z orbital
elektronlart arasindaki faz farkin ifade eden atomik form faktorii; @, koherent sagilma

acist; x ise dalga boyu ve agiya bagh bir parametredir (Tertian ve Claisse, 1982).

1.2.3. inkoherent Sacilma

Inkoherent sagilma, gelen foton ile sacilan fotonun enerjilerinin birbirinden farkli
oldugu sacilmadir. Bu sacilmada gelen foton ile sacilan foton arasinda faz farki vardir.
Atomlar arasi etkilesimi dikkate almadan herhangi bir yonde ortalama sagilma siddetini
hesaplayabiliriz.Ortalama siddet;

1) Gelen fotonun hv enerjisine,
2) Sagilma acis1 @’ye; ve
3) Elementin Z atom numarasina
baghdir.
@ acisinda serbest bir elektronun inkoherent sacilma tesir kesiti Klein-Nishina

denklemiyle verilir.

] 2 ]
do¢ :lrez h_V ﬂ_h_v_sin2¢ 4)
aQ 2 hv hv'  hv

Burada oc, inkoherent sacilma icin tesir kesiti; €2, kat1 acidir.

Toplam sagilma tesir kesiti ise;



o’ =m[S(x,Z)H (a,§)sin gdg 5)
0

olarak verilir. Burada O'CZ, Z atom numarali element i¢in tesir kesiti; S(x,Z), atomik
sacilma tesir kesiti; re=e*/mc” klasik elektron capt; H(a, ) ise;

a’(1-cos@)’

1+ (1 —cos @) ©

H(a,¢)=[1+a( - cos ¢)]‘2[1 +cos’ g+

formiilii ile verilir.
Inkoherent sa¢ilma ; Compton sacilmasi, Niikleer sacilma ve Raman sacilmas1 olmak
tizere lic guruba ayrilir. Bu sacilmalarin en etkin olam1 Compton sacilmasidir (Tertian ve

Claisse, 1982).

1.2.3.1. Compton Sacilmasi

Compton sacilmasi olayinda, foton enerjisinin yalnizca bir kismi1 elektrona transfer
edilir ve artan enerji ikincil bir foton olarak yayinlanir. Compton sa¢ilmasinda sagilan
foton ve elektronun enerjileri, enerji ve momentum korunumu geregi, sacilma acilarina
baglidir. Sagilma agilar1 Sekil 4’teki gibi tanmimlanir. Burada E gelen fotonun enerjisi, E’
ve E. sirasiyla ¢ikan fotonun ve elektronun enerjileri ve a inceyapi sabiti, moc” elektronun

durgun kiitle enerjisidir (511 keV). O halde ikincil fotonun enerjisi;
E’=E[1+0a(1-cos0)]" @)

ve sacilan elektronun enerjisi;

E, :E[l—;} (8)
1+ a(l1—-cos8)

ile verilir. Elektronun sacilma acisi ise;



1

tan @ =
[1+ atan(8/2)]

€))

bagintisiyla verilir. Cok kiiciik foton sagilma agilar1 i¢in elektron enerjisi sifira gider ve
bundan dolay1 ikincil foton yaklasik olarak gelen fotonla aymi enerjiye sahiptir. Fakat
180”1ik sacilma agis1 icin sacilan foton E/(1+20) olan biiyiik bir enerjiye sahiptir. Gelen
fotonun farkli enerjileri igin sag¢ilma agist 0’nin fonksiyonu olarak sagilan fotonun E’

enerjileri Tablo 1’de verilmistir.

Sacilan
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Hedef ’
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. }9
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E A

[

. / :
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: mgc

E’, A’f

Sekil 4. Compton Sagilmasi
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Tablo 1. Gelen foton enerjisi E i¢in, 6 sacilma ag¢isinin fonksiyonu olarak Compton
sacilmas1 yapan fotonun E’ enerjileri

Act Sacilan Foton Enerjisi (keV)

(derece) | E=10 E=100 E=300 E=1000 E=3000
0 10 100 300 1000 3000
2 10 100 300 999 2989
5 10 99.9 299 993 2934
10 10 99.7 297 971 2754
22.5 9.99 98.5 287 871 2074
45 9.94 94.6 256 636 1103
67.5 9.88 89.2 220 453 649
90 9.80 83.6 189 338 437
112.5 9.73 78.7 166 270 329
135 9.67 74.9 150 230 272
157.5 9.63 72.6 141 210 244
180 9.62 71.8 138 204 235

Gelen fotonun enerjisini hangi etkilesmelerle kaybettigini bulmak ic¢in, sag¢ilan
fotonun etkilesme olaylar1 incelenir. Yiiksek enerjili (1 MeV gibi) bir foton i¢in, bir dizi
fotoelektrik sogurma olay1 ile enerjisini vermeden Once her biri ikincil bir foton enerjisi
tireten bir dizi Compton sagilmasi olayr meydana gelebilir. Bundan dolay1 gelen foton
enerjisi maddenin biiyiik bir kismiyla etkilesebilir.

Compton olay1 fotoelektrik olayin aksine dig tabaka elektronlarinda daha baskindir
ve compton sacilmasi gelen fotonun enerjisi elektronun baglanma enerjisinden cok biiyiik

oldugunda, ihmal edilecek kadar, baskin olarak meydana gelir (Debertin ve Helmer, 1988).
1.3. Sogurma Katsayilari ve Sogurma Kiyilari

Maddeye ait lineer sogurma (p) katsayisindan bagka atomik sogurma katsayisi (L),
kiitle sogurma katsayis1 (W/p) ve molar sogurma katsayisi (pme)) olmak iizere iic farkli
sogurma katsayist vardir. Uzerine X-15in1 demeti gonderilen maddenin atomlariyla

gonderilen 151n arasinda baslica fotoelektrik, sagcilma ve elektron ¢ifti olusumu meydana
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gelir ve bu olaylar demetin siddetinde bir azalmaya neden oldugu i¢in bunlarin tesir

kesitlerinin toplami, toplam sogurma katsayisini verir. Toplam sogurma katsayist;

(10)

ASRRS
SRS
|9
D=

seklinde ifade edilir. (10) denkleminde (¢/p) fotoelektrik kiitle sogurma katsayisi, (c/p)
sacilma kiitle sogurma katsayisi, (k/p) da ¢ift olusum kiitle sogurma katsayilaridir. Toplam

fotoelektrik kiitle sogurma katsayisi (¢/p), atomun enerji seviyelerine bagl olarak;

HRER IR IR IS
p E p E.K p E,LI p R.LII p E.LII

seklinde ifade edilebilir. En genel olarak bu ifade;

5,56

seklinde yazilabilir. Burada (@/p)g; , i. elektron seviyesinin (i=K, L;, Ly, Ly, ...) E
enerjisine sahip bir foton icin fotoelektrik kiitle sogurma katsayisim gostermektedir.
Fotoelektrik etkilesme ihtimaliyeti, atoma gelen X-1isininin enerjisi elektronun baglanma
enerjisine ne kadar yakin ise o kadar yiiksektir. Bu nedenle bir atomda bir elektron
seviyesine ait X-1g1nlar1 sogurma olasiliginin en biiyiik degeri, o seviyeye ait elektronlarin
baglanma enerjilerine esit X-1sinlariyla bombardiman edildigi zamandir.

Bir element atomunun bir seviyesinden bir elektron koparmak i¢in gerekli minimum
foton enerjisi, o element atomunun o seviyesinin sogurma kiyis1 olarak bilinir. Her
elementin seviyelerinin degisik uyarilma enerjileri oldugu gibi degisik sogurma kiyilarida
vardir. Bir atomun K kabugu icin bir (K,), L kabugu icin ti¢ (L, Liab, L), M kabugu
icin bes, N kabugu icin yedi sogurma kiyisi vardir. Her element icin sogurma kiyisi
enerjisi, dis yoriingelerden ic¢ yoriingelere gittikce artar. Sekil 5°te Hf elementi icin gelen
foton enerjisinin fonksiyonu olarak verilen fotoelektrik, koherent, inkoherent sacilma tesir
kesitleri ve sogurma kiyilar1 verilmistir. Anlasilacagl gibi bir sogurma kiyisindan sonra

uyaric1 foton enerjisi devamli diisiiriilecek olursa sogurma katsayisinda ani bir diisme
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meydana gelir ve bir sonraki sogurma kiyisina dogru sogurma katsayinda tekrardan diizenli

bir artis meydana gelir (Apaydin, 2002).

(c mzafg}

10— ~]

| | | |
10° 10" 10° 10
Foton Enerjisi  (MeV}

=K oherent Sac¢ilma ile Toplam Sogurma .

== Koherent Sagilma Olmadan Toplam Sogurma
Koherent Sagilma

------- Inkoherent Sagilma

——Fotoelektrik Sogurma
Niikleer Alanda Cift Olusumu
Elektrik Alanda Cift Olusumu

Sekil 5. Hf Elementi icin gelen foton enerjisinin fonksiyonu olarak verilen
fotoelektrik, koherent, inkoherent sacilma tesir kesitleri ve sogurma
kiyilar
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1.4. Karakteristik X-1simnlarimin Olusumu ve Enerji Seviyeleri

Elektromagnetik spektrumda X-isinlar1 bolgesi, yiiksek frekansh gama i1sinlar
bolgesiyle diisiik frekansl ultraviyole 1sinlar bolgesi arasinda bulunur ve frekansi yaklasik
10" Hz civarindadir. X-1gmlari oldukca kisa dalga boylu, yiiksek frekanshi ve yiiksek
enerjili 1ginlardir ve bu 6zelliklerinden dolayi, kursun muhafaza hari¢, bircok materyale
niifuz edebilir. X-1s1nlari, yiiksek enerjili elektronlarin yavaslatilmas1 veya atomlardaki
farkli seviyeler arasinda elektron gecislerinden meydana gelirler. Yiiksek enerjili
elektronlarin bir hedefe gonderilerek bu hedef madde icinde adim adim yavaslatilmasiyla
olusan X-isinlarina, siirekli X-i1sinlar1 veya Bremsstrahlung isinlart adi verilmektedir.
Stirekli X-151n1 spektrumu veren olaylara 6rnek olarak i¢ doniisiim elektronlari, B 1sinlari,
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¢c hemen hemen ayn1 aralikli seviyelerle alt kabuklara yarilmistir. Bu sekilde
elektronlar miimkiin en diisiik uygun enerji seviyelerinde bulunurlar. Yani atom temel
haldedir. Elektromagnetik radyasyonla, materyalden gecen yiiklii parcacikla veya niikleer
islemlerle enerji atomun bir veya daha ¢ok elektronuna transfer edilebilir ve uyarilmis 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 iist kabuktan
bir elektron gecisi, atomun enerjisini azaltabilir ve boylece temel hal durumuna geri
donmeye yardim eder. Esas itibariyle bu atom, bagimsiz bir elektronun K kabuguna
transfer edildigi bir gecisle temel hale geri doner. Ancak, boyle bir dogrudan yeniden
uyarma ¢ok muhtemel degildir. Daha yaygin bir bozunma sekli, ardasik yeniden uyarilmig
gecisleridir. Bu gecislerin her birinde, iki atomik seviyenin enerji farkina yaklagik olarak
esit bir enerjiyle bir X-151m1 yayimi meydana gelir (yayim siirecinde enerji ve momentum
korunmas1 gerektiginden, kiigiik bir miktar enerji geri tepen atoma aktarilabilir).

Bir atomun K tabakasindan bir elektron sokiildiigiinde meydana gelen bosluk L, M,
N,... {list tabakalarindaki elektronlar tarafindan doldurulur. Bu bosluk L tabakasindaki
elektronlar tarafindan doldurulursa olusan karakteristik X-1sin1 Ko, diger iist tabaka
elektronlar: tarafindan doldurulursa olusan karakteristik X-1s1nina Kg X-1511 adi verilir.
L karakteristik X-1s1n1 cizgileride buna benzer olarak meydana gelir. Sekil 6’da atomun
bagh i¢ yoriinge elektronlarinin dis yoriingelere uyarilmasi neticesinde ¢ekirdege yakin bir

kabukta meydana gelen boslugun daha dis kabuklardaki elektronlarca doldurulmasiyla
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karakteristik X-1s1inlarinin olusumu gosterilmistir. K kabugunda olusan bir boslugun diger
tist kabuklarin alt kabuklarindaki elektronlar tarafindan doldurulmasiyla yayimlanan
fotonlar Siegbahn ve International Union of Applied and Pure Chemistry (IUAPC)
gosterimlerine gore Tablo 2’de gosterilmistir (Jerkins vd., 1991). Sekil 7’de ise
atomlardaki elektron gecisleri ve karakteristik X-151n1 yayimlanmasi sematik olarak
gosterilmistir. Burada; a) Sogurulmayi, b) Karakteristik X-1s1n1 yayimlanma ihtimaliyetini,
c) Herhangi bir karekteristik X-151m1 yayimlanma yiizdesini gostermektedir (Debertin ve

Helmer, 1988; Apaydin, 2002).

Karakteristik
X-1s1nlari

Fotoelektron
7AE=E—E0

Cekirdek e
Bir X-151m1 tiipii
veya
radyoizotoptan
gelen uyarici
radyasyon

Sekil 6. X-1sinlarinin olusumu
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e- Auger ihtimaliyeti ( 1- wg)
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Sekil 7. Atomlarda elektron gegisleri ve karakteristik X-151m1 yayimlanmasinin sematik
gosterimi
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Tablo 2. X-151n1 diyagram ¢izgilerinin eski (Siegbahn) ve yeni (IUPAC) gosterimleri

Sieghbahn IUPAC Sieghbahn IUPAC
Kai K-Lin Lgi7 Liy-Mm
Ko K-Ly Ly Li-Niv
Kgi K-Mi L, Li-Nn
Kg,' K-Nm L Li-Nm
Kg." K-Ni Ly Li-Om
Kps K-My Lya Li-On
Kgs' K-Ny Lys Li-Ny
Kps" K-Nyv Lys Li-Owv
Kgs' K-My Ly Li-Or
Kgs" K-Myy L' Li-O¢
Kgs"™ K-Nm Lyis Li-Pn

L Li-M; L5 Li-Pm
Lai Li-My Ly Lu-M;
Lo Lir-My Ly, Li-M;
Lg Li-Miy Ls Lin-Mm
Lg> Lm-Nv L Li-My
Lg3 Li-Mm Ly Li-Niv
| Li-My L, Li-Nvi
Lgs Lim-Orvv M1 Mv-Nvyn
Lgs Lin-Ni Mg My-Nyi
L7 Lin-Or Mg Miv-Nvi
Lg7' Lin-Nvivn M, Mp-Ny
Lgo Li-My Mg My-Nm
Lgio Li-Mv M:, Miv-Ni
Lgis Li-Nvi
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1.5. Floresans Verim ve Coster-Kronig Gecisleri

Bir atomda herhangi bir yolla K tabakasinda meydana getirilen bir boslugun bir
karakteristik X-151n1 yayimlanarak doldurulmasi ihtimaline, K tabakasma ait floresans

verim denir ve
1

bagintisiyla verilir. Burada Ix numuneden yayimlanan karakteristik K X-1sinlarinin sayisi;
Nk ise K tabakasinda meydana getirilen bosluk sayisidir. Floresans verim seviye

geniglikleri vasitasiyla

. :—FR (LX) (14)

(L)
seklinde de ifade edilebilir. Burada I'r(LiX) L; (i=1, 2, 3) alt tabakalar1 arasindaki gecislere
gore 1s1mali seviye genisligi (gecis hizlarinin toplami); I'(L;), L seviyesi icin toplam seviye
genisligidir. X ise X= L;, M, N, O; j>i ile verilir. Daha yiiksek atomik tabakalar icin
floresans verim tanimi iki sebepten dolay1 daha karisiktir:

1) K tabakasi haricindeki diger tabakalar birden fazla alt tabakalara ayrilmigtir.
Ortalama floresans verim bu tabakalarin nasil iyonize olduguna kuvvetlice
baglhdir.

2) AyricaL, M, N, O, ... tabakalarinin alt tabakalar1 arasinda meydana gelen gecis
seklinde tanimlayabilecegimiz Coster-Kronig ge¢islerde mevcuttur.

Herhangi bir yolla x tabakasinin x; alt tabakasinda meydana getirilmis boslugun
daha yiiksek x; alt tabakasina ge¢cme ihtimali fj; ile gosterilir. Coster-Kronig gecisler 1s1mali
ve 1s1masiz olarak iki kisimda ifade edilir. Buna gore fj;"nin 1s1mali kismu fj;(R) ile, 151masiz
kismu fj;(A) ile gosterilir. fi;(R)<< f;;(A) olup, x tabakasinin i ve j alt tabakalar1 arasinda

meydana gelen Coster-Kronig gecisleri i¢in

fij= f(R)+ £;(A) (15)
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olarak yazilabilir. fj;(R), f;j(A)’nin yaninda ihmal edilirse,

T, (LL,X) N
,=—————:;X=M,N,O vej>i (16)
I'(L,)

olur. Burada I'y Auger kismi genisligidir (Auger gecis hizlarinin toplami) (Apaydin, 2002).

1.6. Auger Gegisleri

Bir atomda i¢ yoriingelerin uyarilmasiyla meydana getirilen bir bosluk {ist
tabakalardan elektron geg¢isi ile doldurulur. Bu islem sirasinda aciga ¢ikan enerji genellikle
X-151m fotonu seklinde yayimlanir. Bununla birlikte, uyarilan atom fazla enerjisini bir
elektronunu yayinlayarak serbest birakabilir. Bu olay 1simasiz gecisler, i¢ doniigiim ve
Auger olay1 gibi adlarla bilinmektedir. X-151m1 fotonu gibi, Auger elektron enerjiside
yaymmlayici elemente ait bir karakteristiktir. Sekil 8’de Auger olayinin meydana gelisi

gosterilmistir.

K, fotonu

e Auger

Elektronu
AE=E|-E,-E;

Sekil 8. Auger olayinin meydana gelisi

Auger olay1 kiiciik atom numarali elementlerde elektronlar atoma daha gevsek bagl
oldugu ve karakteristik fotonlar daha kolay soguruldugu icin daha yaygin goriiliir. Ayni
sekilde elektronlar daha gevsek bagh oldugundan dolay1 Auger olay1 K serisine gore L

serisi icin daha baskindir.
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K tabakasi i¢in Auger olayinin meydana gelme ihtimali ag, 151masiz gecislerin sayisi

Ixa ve meydana getirilen bosluk sayisi1 Nk olmak iizere

IKA
A, =—— (17)
"o,

ile verilir. Auger verimi, floresans verim ve Coster-Kronig verim arasinda

k
o +a + D f =1 (18)

j=i+l

bagintis1 yazilabilir. Yazdigimiz bu bagintidan faydalanarak bir atomun L tabakasi icin

asagidaki bagintilar yazabiliriz.

@ +a + f,+ fi;=1 (19)
w, +a, + f,, =1 (20)
. +a, =1 @1)

Belli bir tabakanin bosluk dagilimi i¢in ortalama floresans verimi (@x) ve ortalama Auger

verimi (3x) toplamu bire esittir; yani,

@)+ (ax)=1 (22)

seklinde yazilabilir.

X-1s1m olay1 ve Auger olayi, istmali Auger olayi terimiyle birlestirilebilir. Bu
durumda bir bosluk doldurulur ve bir X-1g1n1 ve bir elektronun her ikisi birlikte yayimlanir.
Yariiletken dedektorlerle olgiilen spektrumlarda bu, ana X-1s1m1 piklerinin diisiik enerji
kenarinda satellite piklerinin goriilmesine neden olur (Debertin ve Helmer, 1988; Ertugral,

2004).
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1.7. ¥’Co Radyoizotop Kaynag

Cahismamizda kullamilan >’Co radyoizotopu elektron yakalama prensibi ile
bozunuma ugramaktadir. Elektron yakalama mekanizmasinda ¢ekirdekteki proton atomun

cevresindeki yoriingeden bir elektronu yakalayarak nétrona doniisiir.
1p1+1eo—> on'+v 24)

Bu gecis icin bozunma enerjisi, yakalanan elektronun baglanma enerjisi haric,
yaymmlanan nétrino tarafindan alinir. K kabugu baglanma enerjisinden iki kez daha fazla
olan bozunma enerjileri i¢in yakalanan elektronun %90’1 K kabugundan gelecektir. Geri
kalan %10’u ise L kabugu ve daha yiiksek kabuklardan gelecektir. Bozunma enerjisi
azaldiginda, yokolma ihtimaliyeti yiiksek kabuklara kayar. Bozunma enerjisi K kabugu
baglanma enerjisinin altinda oldugunda tiim yokolma yiiksek elektron kabuklarindan
olacaktir. Elektron yakalama olay1 atomik seviyede bir delik biraktigindan, X-1sinlar1 ve
Auger elektronlar1 atomun ardasik yeniden uyarilmasiyla yayimlanacaktir ve bu olaylar
elektron yakalama olayinin belirtisi olarak kullanilabilir. Bu olayda ¢ekirdekteki bir proton
atomun cevresindeki yoriingeden bir elektronu yakalayarak nétrona doniistiigii icin atom
notiir kalacaktir. Sekil 9’da “'Co radyoizotopunun bozunarak TFe radyoizotopuna

doniisiim semas1 verilmektedir (Debertin ve Helmer, 1988).

3'Co Bozunma Semasi

27 .T4gijn
’ 57
a*=s360 © 3;7C0
12¥%bozunma
B2 T T 0174
E
4 B8
ar ¥ X~ AP B
=
LR | |53
=+ - |
B | gg 888
E;_s -
L] =

2.9 r A3 ATAT G 8 (50 )
] o

;.LE j_§ j:ll‘_um (983 e}

1iz- '3 N [x1x)

EiF e kararli

Sekil 9.°'Co radyoizotopunun bozunma semasi
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1.8. Gecis Elementlerinin Genel Ozellikleri

Gegis elementleri periyotlar ¢izelgesinin d blogu olarak adlandirilan bolgesinde
bulunur. Bu elementlerin sik rastlanan degerliklerinde kismen dolu d orbitalleri vardir.
Birinci sira gecis elementleri icin [Ar]3d"4s” genel elektron dizilisi verilebilir. Agir gecis
elementleri olarak da adlandirilan ikinci ve iiciincii sira gecis elementleri sirasiyla
[Klr]4d“5s2 ve [Xe]4f145d“6s2 elektron dizilisindedir. Ikinci ve iiclincii sira gecis
elementlerinin iyonlasma enerjileri birinci sira elementlerinin iyonlagma enerjilerinden
yiiksektir. Buna gore, metallerde atomlar arasi etkilesim daha kuvvetli olmalidir. Birinci
sira gecis elementleri gore ikinci ve li¢iincii sira elementlerinin bilesiklerinde metaller arasi
baglara daha sik rastlanir.

Gecis elementleri sahip olabilecekleri degerliklerin cok cesitli olmasi d orbitalindeki
elektronlart  verebilmelerinden ileri gelmektedir. Periyotlar c¢izelgesinde gecis
elementlerinin her sirasi incelendiginde, siralarin orta bolgesindeki gecis elementlerinin
cok daha fazla sayida degisik degerliklere sahip olabildigi goriilmektedir. Ikinci ve iiciincii
sira gecis elementlerinde yiiksek degerlikler daha kararhidir. Bu yiiksek degerlikler, basit
iyon bilesiklerinden c¢ok kovalent molekiiler veya makromolekiiler yapilarda
goriilmektedir. Ikinci ve iiciincii sira gecis elementlerinin diisiik degerlige sahip olan
bilesiklerinde genellikle metal-metal baglar1 vardir.

Gecis elementlerinin bilesiklerinin renkli olmalarinin d orbitallerindeki elektron
gecislerinden ileri geldigi sOylenebilir. Elektron gecisleriyle ilgili enerjinin, 151k
spektrumunun goriiniir bolgesine (720-400 nm) rastlamasi halinde bilesikler renkli olarak
goriiliir.  Elektron gecisleri baglica iki tiirliidiir: Bunlardan birincisinde metalin
d orbitallerinin birindeki elektron, yine metalin diger bir d orbitaline gecer. Boyle gecislere
d-d gecisi denir. d-d gecislerinde, atomdan atoma elektron gocii s6z konusu degildir. Ikinci
tiir elektron gegislerine yiik transferi gecisi denir. Bu gecisler iki tiirdiir. Birincisinde metal
agirlikli bir orbitalden ligand agirhikli bir orbitale (M—L) elektron gecisi olur.
Digerindeyse ligand agirlikli bir orbitalden metal agirlikli bir orbitale (L—M) elektron
gecisi vardir. Atomdan atoma elektron gegisi sz konusu oldugundan, bu gecislere yiik
transferi gecisleri denir. Yiik transferi gecislerinde atomlarin baslangi¢ ve son hallerindeki
yiiklerinde énemli dlciide degisiklik olur. Yiik transferi gecisleri izinli gecisler oldugundan
olasilign fazladir ve buna karsilik olan 151k sogurmasi ¢ok siddetlidir. d-d gegisleri ise

genelde yasakli gecislerdir. Onun icinde 151k sogurmasi zayiftir. Kaba bir karsilastirma
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yapilirsa, d-d gecisleri soluk renklere, yiik transferi gecisleri de belirgin renklere neden
olur.

Elektronun spininden ileri gelen manyetik moment dis manyetik alandan
etkileneceginden, elektronlarin orbitallere dagilimi maddenin manyetik 6zelligini belirler.
Pauli ilkesine gore bir orbitalde iki elektron zit spinli olarak bulunacagindan, ciftlenmis
elektronlarin spin manyetik momentleri karsit yonliidiir ve birbirinin etkisini yok eder.
Orbitallerinde c¢iftlenmemis elektronlar1 bulunan maddeler paramanyetik, biitiin
elektronlar1 orbitallerde ciftlenmis olarak bulunan maddeler ise diyamanyetik ozellik
gosterir. Paramanyetik maddeler manyetik kuvvet cizgilerini ceker, diyamanyetik
maddelerde iter. Bir kristal yapida yinelenen paramanyetik atomlarin c¢iftlenmemis
elektronlar paralel spinli olarak yonelirlerse, birbirine paralel olan spin manyetik moment
vektorlerinin bileskesinden cok kuvvetli bir manyetik alan olusur. Boyle maddelere
ferromanyetik madde denir. Kristal yapidaki paramanyetik atomlar, spin manyetik
momentleri birbirinin etkisini yok edecek sekilde dizilmislerse, madde antiferromanyetik
ozellik gosterir. Gegis elementlerinin kismen dolu d orbitallerindeki elektronlar bu
ozelliklere sahip maddelerin olusmasina neden olur. Bir gecis element bilesiginin manyetik

ozelliginin bilinmesi, maddenin yapis1 hakkinda bilgi verir (Tunali ve Ozkar, 1999).

1.9. Kimyasal Etkiyi Aciklamada Kullanilan Bazi Temel Kavramlar

1.9.1.Bag Karakteristikleri

1.9.1.1. Bag Enerjisi

Kimyasal tepkimelerde atomlar farkli sekillerde diizenlenerek yeni molekiiller
olustururlar. Tepkimeye giren molekiillerdeki kimyasal baglar kopar, farkli kimyasal
baglar olusarak yeni molekiiller meydana gelir. Kimyasal bagin koparilmasi icin gereken
enerjiye bag enerjisi denir.

Kimyasal baglar s6z konusu molekiiliin geometrisine, diger atomlarin konumlart,
biiyiikliikleri ve elektronegatiflikleri gibi 6zelliklere baghdir.

Bag enerjisi, baglarin tek, cift veya iicli bag olmasina gore degisir. Bag sayist
arttikca bag kuvveti artar. Coklu baglar tek bagdan daha kuvvetlidir. Bdyle baglarin bag
uzunluklar daha kisadir. Tek baglar o baglaridir.
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Cift baglar bir ¢ ve bir © bagindan olusur. © simetrisindeki orbitallerin cakismasindan
olusan 7 bag1 daha zayiftir. Uclii baglar ise bir ¢ ve iki m bagindan olusur.

Bag enerjisi, bagin kuvvetinin bir ol¢iisiidiir. Bag ne kadar kuvvetli ise, bag enerjisi o
kadar biiyiiktiir. Bagin kuvveti ise kendini bag uzunlugunda gosterir. Bag uzunlugu bag
kuvveti ile ters orantihidir. Yani kuvvetli baglar kisa, zayif baglar ise uzundur

(Baydas, 2000).

1.9.1.2. Bag Uzunluklar:

Bir molekiilii olusturan atomlar arasindaki uzaklik, atomlarin titresim hareketi
nedeniyle siirekli olarak degisir. Fakat bir molekiilde tam olarak belirli olan bir ortalama
uzakliktan (ortalama bag uzunlugundan) soz edilebilir. Atom numarasi biiyiidiikkce bag
uzunlugunun arttifi goriiliir. Bunu, degerlik elektronlarinin birbirini itmesi yiiziinden iki
atomun birbirine daha az yaklasabildigini diisiinerek agiklayabiliriz. Ciinkii, atom numarasi
biiylik olan atomlardaki degerlik elektronlar1 cekirdekten daha uzak olan alt tabakalarda
bulunmaktadir. Boylece cekirdekler arasi uzaklik artmis olur. Ayrica, atom numarasi
arttikca cekirdek yiikii artmakta ve iki cekirdegin arasindaki itme kuvveti biiyiiyerek

atomlarin yaklagsmasini dnlemektedir (Baydas, 2000).

1.9.1.3. Bag acilari

Bir molekiilde bir merkez atomuna baglanan diger iki atomun cekirdeklerini
birlestiren dogrularin arasindaki agiya bag acis1 denir. atomlarin yaptig titresim hareketleri
nedeniyle nasil sabit bir bag uzunlugundan s6z edilemiyorsa, sabit bir bag agisindan da soz
edilemez. Fakat belirli bir molekiil yapis1 i¢in daima belirli bir ortalama agi1 vardir; bag

acis1 bu ortalama ag¢idir (Baydas, 2000).

1.9.2.Kimyasal Baglar ve Bag Cesitleri

Her tiirli kimyasal bag, iki veya ikiden cok atom cekirdeginin, elektronlarina
yaptiklar1 ¢ekim etkilerinin sonucu olarak meydana gelir. Kimyasal baglar, baglanma

ozelliklerine bakilarak dort ana gurup altinda toplanabilir.
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1.9.2.1. Iyonik Bag

Elektropozitif olan alkali metallerle elektronegatif olan halojenlerin elektron
paylasimi sonucu olusturduklar1 baga iyonik bag denilmektedir. Iyonik bag, iki zt yiiklii
iyon arasindaki karsilikli Coulomb etkilesmesinden olugmaktadir. I. Gurup alkalilerin en
dig yoriingelerinde bir elektron fazlaligi, VII. grup halojenlerde ise en dis yoriingede bir
elektron eksikligi vardir. Bu nedenle alkali atomu bir elektronunu halojen atomuna vererek
bag yapar ve kararli duruma gecer. Iyonik bagli molekiiller ayn1 zamanda elektrik dipolar
molekiillerdir. NaCl molekiilinde Na* ile CI' iyonlar1 minimum uzaklikta iken dipol

moment;

P=ef,=384.10"Cm (25)

dir (URL-1, 2006).

1.9.2.2. Kovalent Bag

Iki atom, cekirdeklerinin etkilestigi bolgede karsilikli birer elektronlarini ortaklasa
kullanilirlarsa, bir kovalent bag olusur. Olusan kovalent bag, iki atomu bir molekiil i¢inde
bir arada tutar. Kovalent bag, cekirdekle ortaklasa kullanilan elektron bulutu arasindaki
elektrostatik ¢ekim kuvvetinin bir sonucudur. Iki atomdan her biri ortaklik yapilan elektron
bulutunu kendine cekeceginden, iki elektron bulutu birbiri i¢ine girer, girisim yapar.
Boylece kovalent bag olusur. Bunun ig¢in, elektron ortaklagsmasi yapacak iki atomun
elektronlarinin, girisim yapabilecegi simira kadar birbirlerine yaklagmalan gereklidir.
Sonra, birbirine yaklasan elektronlardan ancak, ters spinli olanlari bir araya gelir ve

ortaklik yapabilir (Bayin, 1982).

1.9.2.3. Metalik Bag

Metallerin en  karakteristik  ©zelligi  iyonizasyon potansiyellerinin  ve
elektronegatifliklerinin ~ diisiik olmasidir. Bunun nedeni metal atomlarinin dig

elektronlarinin ¢ekirdege oldukga zayif bir kuvvetle bagli olmalaridir. Metalik bir kristalde,



25

pozitif iyonlar kristal kafesindeki pozisyonlara yerlesir. Dis elektronlar kafes boyunca
serbestce hareket eder ve kristali bir arada tutar (Bekaroglu ve Tan, 1986).

Metal atomlarinin valans elektronlarim1 bir elektron bulutuna vermesi ile olusan
bagdir. Kristal yapisi (-) elektron bulutu ile (+) metal iyonlarnn arasindaki elektrostatik
cekim ile baglanir. Elektronlar kiigiik bir potansiyel farkinin etkisi ile serbestce hareket
ederler. Bu metallerdeki yiiksek 1s1 ve elektrik iletkenlige neden olur. Metallerde goriilen
iletkenlik, metalik parlaklik, opaklik vb. gibi fiziksel Ozelliklerin nedeni metalik bagdir
(URL-2, 2006).

1.9.2.4. Hidrojen Bag

Hidrojen bagi, hidrojen atomunun elektronegatifligi yiiksek bir atoma kovalent bag
ile baglandiktan sonra bagka bir atom ile elektrostatik etkilesime girmesi ve bir tiir koprii
atomu haline gelmesiyle olusmaktadir. Hidrojen atomu, flor, oksijen ve azot gibi
elektronegatif bir atoma baglandiginda polarlasma nedeniyle kismi bir art1 yiik kazanir.
Diger atomun ortaklanmamis elektron ¢iftleri, art1 yiiklii hidrojen ile etkilesime girerek

hidrojen bagin1 olusturur (Tunali ve Ozkar, 1999).

1.9.3.Bag Teorileri

1.9.3.1. Valans Bag Teorisi (VBT)

Bu teoriye gore, bag her atomdan bir orbital alinarak bunlarin birlesmesiyle olusur.
Buna gore bag veya elektronlar lokalize edilmis ve yonsel ozelliklere sahiptir. Ornek
olarak hidrojen molekiiliinii ele alirsak, bu yapida orbitaller birleserek elektron c¢iftlesmesi
olur. Elektronlar iki ¢ekirdek arasinda lokalize edilmistir.

Buna gore; potansiyel enerjiyi azaltan iki neden vardir:

1) Kiiciik bir hacim elektronun enerjisini yiikseltir. Genis bir hacme yayilmasi
(molekiil orbitali) ise enerjiyi diisliriir.

2) Iki hidrojen atomu bir araya gelince her elektron diger gekirdegin (+) yiik
cekimini hisseder. Bu cekim elektronlarin birbirini itmesini karsilar. Fakat
cekirdekler aras1 uzaklik azaldikca elektron itmeleri hakim olur ve potansiyel

enerji yiikselir.
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Valans bag teorisinin genel karakterleri asagidaki sekilde 6zetlenebilir:
1) Bag elektron ¢ifti, bag alaninda lokalizedir.
2) Rezonans vasitasiyla molekiil daha iyi agiklanir. Genellikle kullanilan elektron
nokta formiilleri Valans bag yapilar1 veya Lewis yapilar olarak adlandirilir.

3) Hibridlesmeye ihtiya¢ vardir (Bekaroglu ve Tan, 1986).

1.9.3.2. Kristal Alan Teorisi (KAT)

Kompleks iyonlarda bag olusumunu agiklamada Valans bag teorisi bazi yonlerden
yetersiz kalmaktadir. Ornegin; kompleks iyonlarin karakteristik renklerini bu teori
aciklayamamaktadir. Aym1 zamanda i¢ orbital ve dig orbital komplekslerinin olusum
nedenleri de bu teori ile izah edilemez.

Kfristal alan teorisinde her ligand bir noktasal yiikle temsil edilir. Bu negatif yiikler,
merkez metal atomuna yoOnlenen liganda ait ortaklanmamis elektron c¢iftini gosterir.
Kompleksin elektronik yapisi, bu noktasal yiiklerle merkez metal iyonunun elektronlari

arasindaki elektrostatik etkilesimle agiklanir (Atkins ve Jones, 1999).

1.9.3.3. Ligand Alan Teorisi (LAT)

Kristal alan teorisi komplekslerin bazi 6zelliklerini tam olarak agiklayamamistir. Bu
durum ligand alan teorisinin ortaya ¢ikmasina sebep olmustur. Ligand alan teorisi, kristal
alan teorisinin gelistirilmis seklidir. Kristal alan teorisinde, sadece ligandlar tarafindan
meydana getirilen alan dikkate alinirken, ligand atomlarimin etkileri ihmal edilir. Ligand
alan teorisinde, merkez atomu ile ligand atomu arasinda m bagi s6z konusudur. Bu bag,
merkez atomunun bir d orbitali ile ligand atomunun belirli bir orbitali arasinda meydana
gelir ve bagin elektronlar1 merkez atomu tarafindan saglanir. Ligand atomlarinda bulunan
her orbital, geometrisinden dolay1r boyle bir bag veremez. Bu bagin olusabilmesi igin
ligand orbitallerinin simetrisi merkez atomunun orbitallerinin simetrisine uygun olmalidir

(Sogiit, 2000).
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1.9.3.4. Molekiiler Orbital Teori (MOT)

Molekiiler orbital metodu, orbitallerin bir biitiin olarak molekiille birlikte oldugu ve
daha sonra elektronlarin bu orbitallere Aufbau kuralina ve atom numaralarina gore siraya
dizilmis elementlerde orbitallerin elektronlarla dolusu aym seviyedeki orbitallerden birisi
iki elektron almadan otekilerin birer elektronla dolmus olmasi gereken bir yaklagimdir.
Molekiiler orbitaller ¢ ve Tt v.s. ile gosterilir.

Molekiiler orbitaller atomik orbitallerin lineer kombinasyonudur. Kimyasal
baglanmanin izahinda molekiiler orbital teorinin kullanilmasi i¢in 6nce bazi kurallarin
ortaya konulmasi gerekir:

1) Olusan molekiiller orbital sayis1 atomik orbitallerin sayisina esittir.

2) Iki atomik orbital birlestiginde olusan iki molekiiler orbitalden birisi bag yapan
molekiiler orbital olup atomik orbitallerden daha diisiik enerjilidir. Ikinci
molekiiler orbital anti bag orbitali olup daha yiiksek enerjilidir.

3) Molekiilde normal olarak elektronlar en diisiik enerjili orbitali aralar

4) Verilen bir molekiiler orbitalin alabilecegi maksimum elektron sayisi ikidir.

5) Elektronlar, ayni enerjili molekiiler orbitallere ¢ift olusturmadan 6nce birer birer
girer.

6) Atomlar arasinda bir bag formasyonu, bag yapan molekiiler elektron sayisinin

antibag orbitallerindekini agsmasim gerektirir (Bekaroglu ve Tan, 1986).

1.94. Elektronegatiflik

Bir molekiil yada bir atom gurubu icindeki tek bir atomun, elektronlarla yaptig
cekimin Ol¢iisii, o atomun elektronegatifligi olarak bilinir. Elektronegatiflik atomlarin
bilesiklerinde birbirlerine ne sekilde baglanmis olduklarini, yani kimyasal baglarin cinsini
ve bilesiklerin diger bazi karakteristik yanlarim1 anlamamiza yardim eder. Periyodik
sistemde aym gurupta asagi dogru, genellikle elektronegatifligin azaldigi goriiliir. Bu
gbzlem, ayn1 gurupta asagi dogru atom numarast artarken atom yaricapinin arttigl goz
oniine alarak aciklanabilir. Mademki bir atomun cekirdegi ile baska bir atomun bir
elektronu arasindaki ¢ekim kuvveti, ikisi arasindaki uzakligin karesi ile ters orantilidir, o
halde hacmi bilyiik olan bir atomun, elektron ¢ekim giiciiniin, kiiciik hacme sahip olan

atomdan c¢ok daha az olmasi gerekir (Bayin, 1982).
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1.9.5. Elektron ilgisi

Bir atomun elektron ilgisi, o atomun negatif iyon haline gelme yatkinligidir. Bir
atom, bir baska atomdan daha kolay elektron alarak, negatif iyon haline geliyorsa, bu
atomun elektron ilgisi, oteki atomun elektron ilgisinden fazladir. Iyonlasma enerjileri
yiiksek olan elementlerin, elektron ilgileri fazladir. Pozitif iyon yerine daha kolaylikla
negatif iyon teskil ederler. Elektron ilgisi fazla olan elementler, elektron alip, negatif iyon
teskil ederek, elektron dagilimlarim1 soygazlarin elektron dagilimlarina benzetirler

(Baym, 1982).

1.9.6. Iyonlasma Enerjisi

Bir atomun pozitif iyon haline gelme yatkinlig1 iyonlagma enerjisi ile bagmtilidir. Bir
atomun en dis enerji seviyesinden, bir elektron koparabilmek i¢in verilmesi gereken enerji

miktarina iyonlagma enerjisi denir (Bayin, 1982).

1.9.7. Koordinasyon Sayisi

Yiiklii veya yiiksiiz bir atomu en yakindan saran tanecikler sayisina koordinasyon
sayist ad1 verilir. Bu tanecikler atoma metalik baglar, kimyasal baglar, iyon baglari, Van
Der Waals baglar1 veya bunlarin bir karmasi ile tutunmuslardir. Bir atomun koordinasyon

sayis1 bilesik ¢esidine gore degisebilir (Saracoglu, 1983).

1.9.8. Oksidasyon Sayisi

Oksidasyon sayist bir bilesikteki atomun payina diisen elektrik yiikiiniin biiytikliigii
ve isaretidir. Reaksiyon sirasinda her bir bilesigi olusturan atomlarin Oksidasyon sayilarina
bakarak meydana gelen kimyasal reaksiyonlar i¢in sik sik kullanilmaktadir. Oksidasyon

sayist kimyasal bilesikleri adlandirmada énemli rol oynamaktadir (URL-3, 2006).
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1.9.9. Hibritlesme

Atomlarin elektron yapisi ile molekiil geometrileri arasindaki uyusmazligi gidermek
amaciyla Hibritlesme kavrami gelistirilmistir. Hibrit kelimesi melez anlamindadir. Bu
Oneriye gore molekiiliin gercek yapisindaki baglarin olusumunu agiklayabilmek i¢in, iki
veya daha ¢ok sayida atom orbitalinin birbiriyle karisarak bag olusumuna uygun simetride
melez orbitaller olusturdugu diisiiniiliir. Boyle atom orbitallerinin karistirilarak amaca
uygun orbitaller olusturulmasina Hibritlesme ile olusturulan melez orbitallere hibrit
orbitalleri denir. Hibrit orbitallerinin sayis1 kendilerini olusturan atom orbitallerinin
sayisina esittir. Hibritlesmenin olabilmesi icin hibritlesmeye katilan orbitallerin
enerjilerinin birbirine yakin olmasi1 gerekir. Bu nedenle genellikle bag kuantum sayilar
ayn1 olan orbitaller (2s ve 2p gibi) hibritlesir. Ama baz1 hallerde bas kuantum sayis1 bir
farkli olan orbitaller de (6rnegin d orbitalleri) hibritlesmeye katilir (Tunali ve OzKar,

1999).
1.10. Karakteristik X-Isimi siddet Oranlar1 Uzerine Kimyasal Etki

Kimyasal etki maddenin durumuna bagh olarak, analitin X-151m1 ¢izgisinin enerjisinin
mutlak ve relatif siddetinde bazi1 degisiklikler meydana getirir. Kimyasal etki, her ana grup
elementi icin farklidir ve kismen doldurulmus degerlik orbitalleri ile c¢itlenmemis d
elektronlarinin sayisiyla ilgilidir.

Kimyasal yapinin degismesi Kp/K, siddet oranimi degistirir. Kg/K, siddet orani,
degerligin artmasiyla artar. Kg X-151mm1 siddeti degerlik elektronlarinin sayistyla 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 dolayi, metalin
3p dalga fonksiyonundaki degisim ¢ok az olacak ve ge¢is ihtimali de hemen hemen ayni
kalacaktir.

Molekiil igerisinde bulunan bir atomdan yayimlanan karakteristik X-151n1 spektrumu
atomun kimyasal durumuna baghdir (Yamoto vd., 1986). Kimyasal etki, maddenin
kimyasal durumuna bagli olarak X-151n1 ¢izgisinin enerjisinde ve X-1s1n1 ¢izgisinin mutlak
ve relatif siddetinde baz1 degisikler meydana getirir ve bu etki her ana gurup elementi igin

farklidir. Genellikle; kimyasal etkiler, bilesigin kimyasal baginin durumuna ve valans
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elektronlarina goére yorumlanmaktadir. Yapilan bir cok calismada, karakteristik X-1g1m1
yayimlanmasinin, elementin fiziksel durumuna yada kimyasal baglanmasina bagli oldugu
goriilmiistiir. Maddenin molekiiler bagi, kimyasal ve kristal yapis1 karakteristik X-151n1
yayimlama ve sogurma ihtimallerini etkiler (Yamoto vd., 1986). Kimyasal etkiler, 6zellikle
gecis metallerinin  simetrik yapilarina cok hassastir. Buna ek olarak atomun
elektronegatiflik etkisi, ligandlarin yapist ve merkezi yayimlayici atomlarin etrafindaki
ligandlarin dagilimi atomun simetri durumunu etkileyerek karakteristik X-isinlarinin
yayimmlanma ihtimaliyetlerini degistirir. Bir atomun kimyasal baga katilmasi, onun elektron
yogunlugunda bir degisime neden olur ve degerlik elektronunun yogunlugu Onemli
derecede degisir. Molekiillerdeki elektronlarin birbirlerine yakinligina ve bagin tipine bagl
olarak elektron yogunlugu artar veya azalir. I¢ seviyelerin enerjileri ve dolayisiyla
X-1sinlarinin enerjileri elektron yogunluguna kuvvetli olarak baglhidir.

Elementlerin degerlik tabakalarindan, i¢ orbitallere gecislerinden ortaya cikan
Kg X-i51m1  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 (Ty) yada
oktahedral (Oyp) atom yaklagiklifinda diizenlenerek, enerji seviye diyagramlarimin sekli
basitlestirilmistir.

Karakteristik L. X-151n1 siddet oran1 iizerine kimyasal etkiler, K X-1s1m1 siddet oram
kimyasal etkilerden daha biiyiiktiir (Lihara vd., 1993). Ancak bu oranlarin her ikisinde de
sistematik bir iligki yoktur. Dis yoriinge orbitallerinden, i¢ yoriinge orbitallerin degerlik
elektronlarinin gegislerinden en fazla L, X-151m1 yayimlanma ihtimali etkilenmektedir.
Ayrica n bas kuantum sayis1 biiyiidiikgce, enerji seviyeleri arasindaki fark azaldigindan,
degerlik elektronlarinin bulundugu seviyelere yakin diger seviyelerde, bu gecislerden
etkilenir. Bunun i¢in, degerlik elektronlariin gegisleri az da olsa L, ve Lg X-151m
yayimmlanma ihtimalini de etkiler. Bundan dolay1 karakteristik L. X-151m1 siddet oranlari

izerine kimyasal etkiler daha karmagik ve zordur (Sogiit, 1995).
1.11. Floresans Tesir Kesiti ve Floresans Verim Uzerine Kimyasal Etkiler

Floresans verim atomun tabaka veya alt tabakasinda herhangi bir yolla olusturulan
bir boslugun 1simali yada 1simasiz gecisle doldurulmasi ihtimalidir. Floresans verim

degerleri, radyoizotoplarin standardizasyonunda, radyasyon sayiminin planinda, sayaclarin
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kalibre edilmesinde ve bircok uygulamali mithendislik alanlarinda bilinmesi ¢ok énemlidir.
X-1s51m floresans metodu kalite ve miktar analizlerinin tahribatsiz olarak yapilmasini
mimkiin kildigindan genis bir uygulama alam1 vardir. Bu yontemle yapilan numune
analizlerinde, eser element tayininde, kimyasal analizlerde ve tibbi arastirmalardaki
analizler gibi bir c¢ok aragtirma alanlarinda floresans verimin bilinmesi gereklidir.
Floresans tesir kesiti ise, X-1s1m {iretim ihtimali ile orantili olan bir biiyiikliiktiir. Tesir
kesitinin net olarak bilinmesi, reaktdr zirhlama, endiistriyel radiografi, tibbi fizikte, enerji
tasima ve depolama konularinda ve radyasyon sogurma katsayilarinin hesaplanmasinda
onemli bir faktordiir. Karakteristik X-1511 tesir kesiti, her element icin ayr1 uyarici
radyasyon tipi ve enerjisinde ayirt edici bir 6zelliktir. Karakteristik X-151n1 tesir kesitinin
deneysel olarak hesaplanmasi, atomlarin yapisi, yas tayini ve miktar analizleri gibi bir¢ok
alanlarda kullanilir. Farkli molekiiller farkli enerjilere sahiptir ve bunlarin enerjileri
ligandlarin ve merkez atomlarinin arasindaki bag mesafeleri hakkinda bize bilgi verir.
Bundan dolay1, L,, Lg ve L, floresans tesir kesitleri degisen bag enerjileriyle degisir
(Jitschin vd., 1995). L, M, N, O ve P kabuklariin orbital enerji seviyelerinin artan n bas
kuantum sayisiyla birbirlerine daha da yaklagsmasi, dis enerji seviyelerini kimyasal cevre
daha hassas yapar. Kristal alan teorisine gore dis enerji seviyeleri ligandlar tarafindan
giiclii olarak etkilenir. Bu etkiler, L,, Lg ve L, X-151mm1 gecislerinde onemli rol oynarlar
(Sogiit, 1995; Sogiit, 2000). Kimyasal bag olusumuna valans elektronlarinin katilmasi
elektronik perdeleme ve daha dig kabuklarin bag enerjilerinde bir degisime neden olur.
Bundan dolayi, daha dis L kabugu elektronlar1 bag enerjileri kimyasal cevre tarafindan
giiclii olarak etkilenir. Dig L kabugu elektronlarinin farkli bilesiklerde farkli bag
enerjilerine sahip oldugu icin, bu elektronlarm sokiilme ihtimalide farkli olacak ve
ortalama L kabugu floresans verimi (®y) farkli bilesikler i¢cin farkli degerler alacaktir

(Kylli, 1999).

1.12. Hafniyum

Hafniyum periyodik tablonun IVB gurubunda bulunan 72 atom numarali bir gecis
elementidir. Hafniyum %1 ile %5 oraninda dogada zirkonyum metaliyle birlikte bulunur.
Asal gazlar hari¢c hafniyum ile zirkonyum arasindaki benzerlik bilinen herhangi iki
elementten daha fazladir. Hafniyum ile zirkonyum arasindaki bu benzerlik bu iki elementi

birbirinden ayirt edilmesini son derece zorlagtirmaktadir. Zirkonyumla beraber hafniyum
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alkali metaller ve bazi alkinler hari¢ cogu elementlerle metalik bag yapar. Hafniyum metali
zirkonyum iiretiminde ayirma islemiyle (extraction process) iiretilir. Ticari hathiyum %0.2
ile %4.5 arasinda zirkonyum icermektedir. %99.99 saflikta hafniyum van Arkel-de Boer
islemiyle elde edilir. Yiiksek saflikta hafniyum metali iretmek icin kullanilan bu yontem
hafniyum tetraiyod buharimin isitilmis hafniyum flaman iizerinden gegirilmesi esasina
dayanir. Yiiksek kimyasal reaktifligi hafniyum kimyasallara maruz kaldiginda iizerinde
ince, koruyucu bir oksit tabakas1 meydana gelir. Oksit tabakasi basin¢h buhar kaplarinda
veya havada sicakligr yiikselterek olusturulabilir. En genel oksit formu hafniyum dioksit
(HfO,) tir. Hafniyum elementinin bazi fiziksel 6zellikleri Tablo 3’te verilmistir
(URL-4, 2006 ).

Tablo 3. Hafniyum elementinin baz fiziksel 6zellikleri

Atom Numarasi 72

Elektron Konfigiirasyonu [Xe]4f145d26s2

Atom Agirlig 178.49

Yogunlugu 13.31 g/lem’
Termal Notron Sogurma Tesir Kesiti 104 barns

Erime Noktasi 2500 K

Kaynama Noktasi 4875 K
Elektriksel Direnci 3.51x107 Q.m

1.12.1.Uretilmesi

Hafniyum metalinin daima zirkonyumla birlikte olmasindan dolayr hafniyumu
zirkonyumdan ayirmak iki ana islem uygulanir. Bunlardan biri Amerika Birlesik
Devletlerinde kullanilan Kroll metodu ve digeri Avrupa’da kullanilan elektrolitik maden
elde etme (elekctrowinning) metodudur.

Kroll metodunda hafniyum malzeme ve iyot, silindirik bir Ni-Cr-Fe kabin igine
konularak buharlagana kadar 1sitilir. Gaz haline gelen hafniyum tetraiyot 1200 °C den
1500 °C’ ye kadar 1sitilan hafniyum flamana difiize eder. Tetraiyot termal olarak sicak
flamandan ayrilir ve kaba konulan hathiyum malzemeyle tekrar tekrar reaksiyona girer. Bu
dongii verim azalana kadar devam eder. Bu islem esnasinda azot, karbon ve oksijen gibi
arayer atomu ve bazi metal safsizliklar1 bu kosullar altinda ortadan kaldirilir.

Elektron 151 eritme islemi (elektron beam melting process) hafniyumu saflastirmak

icin en etkili yontemdir. Bu yontemde hafniyum yiiksek vakum altinda erime sicakliginin
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iki kat1 sicakliga maruz birakilir. Bu islem erimis hafniyumun yiizeyine uygulanan basingla
(2500 K sicaklikta 0.1 Pa) safsizliklar ortadan kaldirilir. Bu metodla demir, mangan,
aliminyum gibi metalik safsizliklar hafniyumdan uzaklastirilir. Sadece tantalyum, tungsten
gibi yiiksek erime sicakligina sahip metaller geride kalir. Yiiksek saflikta hafniyum elde
etmek icin Arkel-de Boer metoduyla elektron 1sin1 eritme metodu birlikte kullanilir

(URL-4, 2006).

1.12.2. Kullanim Alanlari

Hafniyum yiiksek notron sogurma tesir kesiti, yiiksek dayamikliligi, iyi esnekligi,
kolay islenebilir olmas1 nedeniyle reaktorlerde kontrol ¢cubugu olarak, niikleer izomerleri
(ornek olarak '*Hf™) niikleer bomba iiretiminde, hafniyum oksit elektronikte
transistorlerde, hafniyum karbit ¢ok yiiksek sicakliklara (erime noktas1 3890 °C) dayanikli
oldugundan baz1 kaplamalarda kullanilmaktadir. Gelecekte yeni nesil ugak teknolojisinde
hafniyum karbit, hafniyum diborid, hafniyum nitrit gibi yiiksek sicakliklara dayanikli,
diisiik termal genlesme katsayili ve diger etmenlere karsi yiiksek dirence sahip olmalart
nedeniyle kullanilmalart diisiiniilmektedir. Hafniyumun tantalyum ve niyobyumla olan
alagimlan yiiksek sicakliga dayaniliklar sebebiyle jet motorlarinda, fiize sistemlerinde, gaz

tiirbinlerinde ve uzay caligmalarinda kullanilmaktadir.



2. YAPILAN CALISMALAR

2.1. Foton Dedektorlerinin Genel Karakteristikleri

Bir ¢ok foton dedektoriiniin Ol¢iim esnasindaki calisma asamalar1 birbirine
benzemektedir. Burada inceleyecegimiz dedektorler, gaz dedektorleri. Nal(Tl)
sintilatorleri, Ge(Li), HpGe ve Si(Li) yarniletken dedektorleridir. Bu dedektorlerin ¢ogu
ayn1 zamanda, elektronlar1 ve agir yiikli parcaciklari saymakta da kullanilir. Bu
dedektorlerin calismast agsagidaki alanlar igerir.

1) Fotoelektrik sogurma, Compton sacilmasi veya cift olusumu olaylartyla foton

enerjisinin, elektronlarin ve pozitronlarin kinetik enerjisine doniistimii.

2) Elektronlarla uyarma sonucunda, uyarilmis molekiiler seviyelerin, elektron-delik

ciftlerinin veya elektron-iyon ¢iftlerinin olusumu.

3) Molekiiler seviyelerin yeniden uyarilma ile yayimlanan fotonlarin veya yiik

tasiyicilarinin dl¢iimii ve toplanmasi.

Bir kaynaktan yayilan bir foton spektrumu genellikle her biri tek enerjili olan foton
gruplan tarafindan olusturulur. Bir dedektor boyle bir ¢izgi spektrumunu ¢izgi ve siirekli
spektrumun bir bilesimine doniistiirecektir. Cizgi spektrumlart gozlenebildigi siirece, bu
¢izgi spektrumlar orijinal fotonlarin siddetlerini ve enerjilerini tayin etmede kullanilabilir.
Tek enerjili fotonlar i¢in pik iiretmede dedektoriin kabiliyeti pik verimi ve pik genisligiyle
karakterize edilir. Genislik genellikle KeV biriminde FWHM olarak tanimlanir. Ayni
zamanda rezoliisyon (ayirma giicii) olarak da adlandirilir. Dedektoriin pik verimi, tiim
foton enerjisi soguruldugunda uygun pikteki (tam enerji piki) sayimlarm sayisinin
kaynaktan yayilan o enerjideki fotonlarin sayisina oranidir. Hem pik genisligi hem de pik
verimi foton enerjisinin fonksiyonudur.

Yukaridaki ilk maddede, dedektdr materyalinin yogunlugu, atom numarasi ve hacmi
onemlidir. Eger materyal diisiik yogunluk, diisiik atom numarasi ve kii¢iik hacimdeyse,
dedektore gelen fotonun etkilesme ihtimaliyeti diisiik olacak ve eger dedektdrle foton
arasinda bir etkilesme olursa dedektorde fotonun tiim enerjisinin sogurulma ihtimaliyeti de
diisiik olacaktir. Bunda dolayr bir ¢izgi spektrumunu 6l¢mek i¢in bdyle bir dedektoriin
kullanimi diisiik enerjili fotonlarla sinirlandirilabilir. Yiiksek enerjili fotonlar icin, tek

enerjili ¢izgi spektrumlar1 gdzlenmeyebilir ve bunun yerine sadece siirekli bir spektrum
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gozlenir. Bu nedenle, boyle bir dedektor gelen fotonlar1 saymak igin kullanilish olabilir.
Fakat bir enerji spektrumunun degerini 6lgmede sinirh kalacaktir.

Iyonizasyon odas1 olarak tanimlanan bir gaz sayici, elektrik alan uygulanmis bir gaz
hacminden olusur. Genellikle gaz hacmi, yiizeyin disinda olan bir elektrotla silindir ekseni
boyunca olan bir telden ibarettir. Tipik dedektor capr 2 veya 3 cm ve dedektdr gazi metan
veya argon-metan karisimi olabilir. Bu dedektorler diisiik yogunluklu materyalden olusur
ve uygun kiigiik bir kalinliga sahiptir. Bunun anlami, bu sayaclarin foton saymak icin
diisiik verime sahip olmasi ve orta enerji bolgesinde (6rnegin 200 keV) foton enerji
spektrumunda cizgi spektrumlarinin bilesenlerini olusturma ve foton enerjisinin tiimiiniin
sogurulmasi ihtimalinin ¢ok diisiik olmasidir. Bu sistemler i¢in 6zel ve kantitatif kullanim
alanlart vardir. Eger aym cekirdegin iki kaynaginin aktivitesini kiyaslamak istenirse, bu
dedektorlerin degisik bigcimleriyle bu is dogru olarak yapilabilir.

Gaz dedektorlerine kiyasla Na(Tl) sintilasyon dedektorleri yiiksek yogunluklu
yiiksek atom numarali materyallerden olusur ve genellikle biiyiik bir kalinliga sahiptir
(tipik olarak 8 cm). Yani bunlarin fotonlar1 dedekte etme ve tiim foton enerjisini sogurma
ihtimaliyetleri daha yiiksektir. Bu dedektorler birkag MeV enerjilerde oldukca kullanighdir.

Si ve Ge yarniletken dedektorleri, Nal(Tl) dedektorleri gibi dedektorler gaz
dedektorlerine kiyasla bazi avantajlara sahiptirler. Fakat bu dedektorlerin kristalleri
Nal(TI) dedektorlerininkinden daha diisiik atom numarasina sahiptirler ve boyut
bakimindan da daha kiicgiiktiirler. Bundan dolay1r yukarida maddeler halinde bahsedilen
adimlarin ilkindeki isleme gore bu dedektorler, Nal(Tl) dedektorlerine kiyasla bazi
dezavantajlara sahiptirler. Si ve Ge dedektorlerini kendi aralarinda karsilagtirirsak
germanyumun hem atom numarast hem de yogunlugu silisyumun atom numarasi ve
yogunlugundan daha biiyiik oldugu i¢in daha fazla avantaja sahiptir.

Isiktan ziyade yiikiin toplandigr bu dedektorler i¢in en Onemli nicelik kag¢ tane
elektron-delik cifti veya yiik tasiyicisinin olusacagidir. Bu islemde istatistiksel degisimler
meydana gelebilir. Oyle ki olusan elektron-delik ¢iftlerinin sayis1 ne kadar biiyiikse bu
degisim o kadar sabit kalacaktir. Yani tek enerjili radyasyondan gelen ¢izgi
spektrumlarinin genisligi daha dar olacaktir.

Gazli sayicilar ile yaniletken dedektorler arasindaki en biiyiik fark, bir yiik tasiyici
cifti olusturmak i¢in gerekli ortalama enerjidir. Gazli dedektorler icin bu yaklasik 30 eV,

yariiletken dedektorler i¢in ise yaklasik 3 eV’tur. Bu degerlerden yariiletken dedektorlerde
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olusan spektrumlarin ¢cok daha az istatistiksel genislemeyle piklere sahip olacagini

soyleyebiliriz (Debertin ve Helmer, 1988).

2.2. Yarniiletken Dedektorlerin Fiziksel Ozellikleri

Silisyum ve germanyum gibi yariiletken malzemelerin bir tek kristalinde tanimlanan
atomik elektron durumlari, biitiin olarak kristalin karakteristigi olan enerji bantlarina
genigletilebilir. Herhangi bir uyarma yokken, en dis yoriingede bulunan elektronlar valans
bandi olarak adlandirilan bir enerji bandinda bulunurlar. Sonraki daha yiiksek durum,
yasak enerji araligl olarak bilinen bir enerjiyle valans bandindan ayrilan iletim bandina
baghdir. Tablo 4’te goriildiigii gibi bu kristallerin bant araligi 1eV mertebesindedir. Eger
safsizliklar mevcut degilse, yasak enerji aralig1 izin verilmeyen enerji durumlarini icermez.
Bir elektron, en az yasak bant araligininkine esit olan bir enerjinin ona verilmesiyle, valans
bandindan iletim bandmna gegebilir. Iletim bandindaki elektron, uygulanan dis elektrik
alanin etkisi altinda hareket etmek icin serbesttir ve bir elektrotta toplanabilir. Elektronun
uyarilmasindan kaynaklanan valans bandindaki bosluk veya delik, elektronun yoniine zit
yonde uygulanan elektrik alanimin yardimiyla hareket eder. Elektronlarin ve deliklerin
hareket mekanizmalar1 farkli oldugu icin, kristalin i¢inde hareket eden iki yiikiin hizi
(mobiliteleri) farkli olacaktir. Tablo 4’te gosterildigi gibi, bu dedektorlerin genellikle ortak
olarak calistinldigr sicaklik olan 77 K’de bu fark Si i¢in yaklasik iki kat, Ge igin ise
yalnizca %15°dir. Hem elektron hem de delik yiikleri puls seklinde toplanir. Bundan dolay1
puls sekli farkli mobiliteleri yansitacaktir.

Bir foton kristalle etkilestiginde, valans bandinda bulunan elektronlar gelen
fotonlarla etkileserek iletim bandina uyarilirlar. Bu birincil elektronlar, eger yeterince
enerjik ise, ilave ikincil elektronlar olusabilir. Bu ardasik islemler boyunca birincil elektron
enerjisi, aygitin elektrotlarinda toplanmak icin serbest olan bir ¢ok elektron-delik c¢ifti
tiretiminde tiiketilir. Bu yiikii toplamak icin yaklagik 1000 V/cm’lik bir elektrik alan
gereklidir. Her bir dedektor igin farkli bir besleme voltaji olabilir. Bu voltaj, bir voltaj
diigsmesi ihtimalini minimize etmede yeterince kiiciik, iyi bir yiik toplanmasi ve dolayisiyla
iyi bir pik sekillenimini saglamak icin yeterince biiyiik secilir.

Pratikte yarniletken materyal kristal kusursuz veya safsizliklardan yoksun
olmadigindan foton dedektoriiniin islemesi daha karnisiktir. Bor, aliminyum, galyum veya

indiyum gibi ii¢ degerlikli elektronlarla safsizligin bir etkisi, kristal yapinin i¢ine serbest
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deliklerin girmesidir. Bunlar elektronlar alabildiginden akseptor (alici) safsizliklar1 olarak
adlandirilir. Benzer sekilde, fosfor, arsenik, antimon gibi bes degerlikli elektronlarla
safsizliklar serbest elektronlar1 yapiya sokar. Bunlar elektron verebildiginden donor

(verici) safsizlig1 olarak adlandirilir.

Tablo 4. Si ve Ge kristallerinin baz1 6zellikleri

Ozellikler Si Ge
Atom numarasi 14 32
Atomik agirhig 28,09 72,60
Yogunluk, g.cm™ (300 K’de) 2,33 5,33
Dielektrik sabiti 12 16
Yasak enerji araligi, eV (300 K’de) 1,115 0,665
Yasak enerji araligi, eV (0 K’de) 1,165 0,746
Ozden tastyic1 yogunlugu, g.cm™ (300 K’de) 1,5.10" 2,4.107
Ozden diren¢, ohm.cm (300 K’de) 2.3.10° 47
Elektron mobilitesi, cm”/V.s (300 K’de) 1350 3900
Elektron mobilitesi, cm*/V.s (77 K’de) 2,1.10° 3,6.10°
Delik mobilitesi, cm*/V.s (300 K’de) 480 1900
Delik mobilitesi, cm*/V.s (77 K’de) 1,1.10* 4,2.10"
Elektron-delik cifti basina enerji, eV (300 K’de) 3,62 -
Elektron-delik cifti basina enerji, eV (77 K’de) 3,76 2,96
Fano faktorii (77 K’de) 0,084 0,08

0,085-0,137 0,58
0,057; 0,064

Boyle bir kristale uygulanan elektrik alani, bu deliklerin veya elektronlarin varligina
dayanan bir elektrik akimiyla sonuglanir. Bu akimdaki istatistiksel degismeler, foton
etkilesmeleri i¢in pulslarin dedekte edilebildigi seviyenin altinda bir giiriiltii seviyesine
neden olur. Yan iletken dedektorler ilk iiretildigi zamanlarda , akseptor safsizliklarinin
varligindan dolayr meydana gelen giiriiltii seviyesi herhangi bir fotondan meydana gelen
pulslar1 goriilmesini tamamen engelleyebilirdi. Bu kararli durum akimim kabul edilebilir
bir seviyeye indirgemek icin kristalin icinde serbest yiik tasiyicilarindan yoksun bir
intirinsik bolge olusturmak gerekliydi. Bu germanyum materyaline lityum iyonlarinin
siiriiklenmesiyle yapildi. Lityum p-tipi kristalin iist ylizeyine birakildi ve germanyum
kristalinin hacminin tamamina siiriiklendi. Arayer donor safsizligt olan lityum, bir
intirinsik bolge olusturmasiyla akseptor safsizliklarin1 dengeleyecektir. Bu Ge(Li)
dedektorii olarak adlandirilir. Bu tipin bir diizlem dedektoriiniin yapist sekil 10°da

gosterilmektedir. Ust yiizeydeki fazla lityum bir elektrik kontagi gibi gorev yapan n*
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tabaka ile sonuclanir ve kars1 yiizeyde dengelenmemis ince bir tabaka kalir. Boyle bir
dedektorde lityum oda sicakliginda siiriiklenmeye devam edecektir. Dedektoriin bu
ozelliginden dolay1, nakliye siirecide dahil olmak iizere, daima soguk (genellikle siv1 azot

sicaklig1) saklanmalidir.

Gelen fotonun
n" kontak tabakasi yonii

\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\

\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\
\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\

Li dengelenmis
intirinsik bolge

Dengelenmemis

+
p-tipi Ge p kontak

Sekil 10. Diizlem Ge(Li) dedektor

Yeterince saf germanyum materyali icin arzulanan intirinsik bolge dogrudan
olusturulabilir. Bu yap1 p-tipi germanyumun bir yiizeyine lityum buharlastirilmasiyla elde
edilir ve kisa bir zaman periyodu i¢in germanyumun icine difiiz edilmesine izin verilir. Bu
n’-p kavsagina uygulanan bir ters besleme, bir intirinsik bélge olusturmak igin her iki
yiizeydeki kavsaktan cogunluk tasiyicilarimi iter. Serbest tasiyicilarin gerileme islemi,
yiikli atomlar tarafindan indiiklenen elektrostatik alanin uygulanan dis elektrik
potansiyelden kaynaklanan alan1 dengeleyene kadar kavsagin her iki tarafinda da devam
eder. Elektron-delik ciftinin olustugu bolgenin kalinligr uygulanan alan ve materyaldeki
safsizlik konsantrasyonuyla ilgilidir. Sekil 11°de gosterilen bu dedektdr, intirinsik veya
yiiksek saflikta Ge dedektorii olarak adlandirilir, bunlar Ge(Li) dedektorlerinin aksine oda

sicakliginda saklanabilir ve tasinabilir.
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Gelen fotonun

p* kontak o
yonii

AN

p-tipi Ge

\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\

\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\

n" kontak tabakasi
Sekil 11. Diizlem p-tipi yliksek saflikta Ge dedektor

Foton etkilesmeleriyle iletim bandina uyarilan elektronlara ilave olarak, burada
termal olarak uyarilan elektronlarda vardir. Uyarmanin bu sekli istatistiksel giiriiltii (temel
sayma) meydana getirir. Bu giiriiltilyli azaltmak icin yariiletken foton dedektorleri diisiik
sicakliklarda calistirilmalidir. Bu islemin miimkiin oldugu en yiiksek sicaklik, kristal
safsizliklarinin ve kusurlarinin ¢oklugu ve tipine baghidir ve pratik islem sicaklig sivi azot

sicakligidir (Debertin ve Helmer, 1988).

2.3. Rezoliisyon (Ayirma Giicii)

Dedektoriin ayirma giiciinii veya pik genisligini (FWHM) etkileyen faktorler

sunlardir:

a) Yiik olugsma isleminin istatistigi

b) Her bir dedektoriin kendisine ait 6zellikler ve buna ek olarak yiik toplama

isleminin tamamlanabilirligi

c) Elektronik giiriiltii
Pik genisligine bu katkilarin ilki, her bir dedektdr materyaline Ozgiidiir. Tek kristal
germanyumda bant genisligi 77 K’de 0,67 eV’tur. Ge kristalinde serbest elektron-delik
cifti olusturmak icin e =2,96 eV’luk bir ortalama enerji gerekmektedir. Bu Si icin
e=3,76 eV’ tur. Ekstra enerji 6rgii fononlarinin olusumunda harcanir. Her ne kadar ciftlerin

ortalama sayist N=E,/e olsa da, farkli uyarma tipleri arasindaki foton enerjisinin
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boliinmesi, ciftlerin sayisinda bir istatistik dagilima neden olur. Boylece pulslarin
genliklerinin istatistiksel bir dagilimi1 dedektér hacminde tamamen sogurulan tek enerjili
foton gruplan tarafindan iiretilir. Eger her bir c¢ift bagimsiz olarak olusturulursa, Poisson
istatistigi uygulanabilir ve N’nin dagilimmin standart sapmast N'? olur. Buna karsin
elektron-delik ciftlerinin olusumunun istatistigi Poisson degildir. Fano tarafindan sunulan
teoriye gore ciftlerin sayisinda gozlenen ortalama karekok sapma (F.N)"? olarak
tanimlanir. Burada F Fano faktoriidiir. Bu ifadeden gozlenen pik genisligine katki

asagidaki gibi olur.
wi=2,355(F. E,.e)" (26)

Fano faktorii her bir dedektér materyali i¢in Ol¢iilmelidir ve bu faktdor materyalin
kendine has bir 6zelligidir. Germanyum ve silisyum i¢in Fano faktorii sirasiyla 0,06 ve
0,08’dir. Yarniletken dedektorlerin iyi rezoliisyonu F’nin degerinin 1’den kiiciik olmasi
gercegine direkt olarak baglidir. Pik genisligine bu katki Eyl/ ? ile artar. Pik genisligine bir
sonraki katki birincil olarak yiik tagiyicilarinin kaybina baglhidir ve her bir dedektoriin
karakteristigidir. Serbest elektronlar ve deliklerin eksik toplanmasindan sorumlu olan en
onemli islem yiikk tuzaklanmasidir. Bir yiik tasiyici, safsizliklar ve kristal kusurlariyla
enerji araligina giren durumlarin birine yakalandiginda tuzaklanma meydana gelir. Ayrica
uyarma tuzaklanmis yiikiin serbest kalmasi icin gereklidir ve boylece yiikiin toplanmasina
izin verir. Bir yiik tastyicisinin tuzaklanmasi, tuzak durumunun enerjisinin, sicakligin ve
elektrik alanin bir fonksiyonudur. Tuzak durumunun enerjisi ve sicaklik, kristal ve standart
sogutma metodunun karakteristigi ile sabittir. Elektrik alan ise besleme voltaji ile ilgilidir
ve besleme voltajli ayarlanabilir bir biiylikliiktiir. Artan voltaj yilkk toplamay1
iyilestirdiginden, dedektdr normal olarak maksimum voltaj yakinlarina ayarlanabilir. Yiik
tagiyicilarimin - her bir tipinin yakalanabildigi, hem akseptér hem de donor tuzaklar
kristalin i¢inde mevcuttur.

Toplam pik genisliginin karesi
Wr=wit W+ We (27)

ile verilir. Burada w; her bir dedektor materyaline 6zgii olan ve yiik olugma istatistiginden

gelen katkidir. wy tuzaklanma gibi dedektor etkilerinden gelen katkidir. w. elektronik
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devrelerden gelen katkidir. Bu ii¢ terimin her biri Gussian dagilimima sahiptir. Gozlenen

pik genisliklerinin baz1 tipik degerleri Tablo 5’te verilmektedir.

Tablo 5. Dedektor cesitleri ve enerji reziilosyonu

Enerji (keV) 5.9 122 133.2
Orantili sayaclar 1.2 e

X-ray Nal(Tl) 3.0 12.0 oo
3x3 Nal(T1) e 12.0 60
Si(Li) 0.16-0.17

Planar Ge 0.24-0.18 0.57-0.49

Coaxial Ge

n-tipi 0.66-0.74 0.8-1.0 1.8-2.0
p-tipi e 0.82-1.0 1.7-2.0

Sekil 12°de gosterildigi gibi dedektor reziilosyonu R ile verilir ve,

R=

w
0 (28)

seklinde ifade edilir. Burada W yar1 maksimumdaki puls genisligi ve V ise ortalama

genigliktir.
< V4 >

z

>

3]

w1

=
& ]

Puls genisligi (volt)
Sekil 12. Dedektorlerin ayirma giicleri
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Pikin yar1 maksimumdaki tam genisligi (FWHM) ise;

FWHM=WxE (29)

seklinde verilmektedir.

Reziilosyonu en iyi olan dedektorler yari iletken dedektorlerdir. Yart iletken
dedektorlerden en ¢ok Si ve Ge dedektorleri kullanilmaktadir.

Yaptigimiz ¢alismada, karakteristik X-1smlarmin siddetleri 6l¢iilmektedir. incelenen
element ve bilesiklerine ait spektrumlar Ultra-LEGe dedektorii ve buna bagli elektronik
sistem kullanilarak elde edilmistir. Ultra-LEGe dedektorleri, yaklasitk 200 eV’tan
500-600 keV’a kadar olan enerji bolgesini icine almaktadir. Dedektoriin iki nemli 6zelligi
alanm1 ve kalinligidir. Sayim i¢in 6nemli bir faktor olan geometrik verimlilik, dedektor alan
arttik¢a artar. Kullandigimiz sayacin aktif alam 30mm? ve kalinligr 5 mm’dir. Dedektor, en
uygun ayirma giicii elde etmek ve giiriiltiiyii azaltmak icin s1vi azot sicakliginda (-196 °C)
tutulmalidir. Bunun icin dedektor, 30 It sivi azot alabilecek bir devar kabina
yerlestirilmistir. Dedektor, dis ortamdan gelebilecek yiizey kirlenmesini 6nlemek igin 30
micron kalinliginda berilyum pencere ile koruma altina alinmistir.

E enerjili bir foton sayacin aktif bolgesine diistiiglinde germanyum atomlarini
iyonlastirir. Foton, enerjisinin tamamim fotoelektronlara verir. Fotoelektron, enerjisi
bitinceye kadar yolu boyunca elektron-bosluk c¢ifti meydana getirerek dedektor iginde
hareket eder.

Ultra-LEGe dedektore yaklasik 500 Volt'luk ters besleme gerilimi uygulanir.
Meydana gelen elektrik alan, fotonlarin olusturdugu elektron-bosluk c¢iftlerini toplar. Ters
beslemeden dolay1 elektronlar n-tipi bolgeye, bosluklar ise p-tipi bolgeye yonelirler.

p-tipi ve n-tipi bolgelerde elektrik alan vasitasiyla toplanan yiikler, akim pulsundan
potansiyel pulsuna doniistiiriiliir. Deney sisteminde kullanilan elektronik diizenek
vasitastyla potansiyel pulsu, puls yiikseklik analizoriinde enerjisine karsilik gelen kanala
yerlestirilir. Dedektor, Sekil 13’te goriildiigii gibi s1v1 azot kabinin icine baglanmis olan bir
vakum odasina monte edilmistir. Boylece dedektoriin hassas yiizeyi rutubetten ve diger

kirleticilerden korunmustur (Debertin ve Helmer, 1988; Ertugral, 2004).
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2.4. Sayma Sistemi

Sayma sistemi; bir dedektor, on yiikseltici, analog sayisal doniistiiriicii, puls
yiikseklik analizorii, osiloskop ve bir yiiksek voltaj kaynagindan olusmaktadir. Sekil 14’te

sayma sistemi sematik olarak gosterilmistir.

Numune

Karakteristik
X-1g1nlart

Kaynak lu Kaynak

Dedektor
Ultra-LEGe

A

Siv1 Azot
Sicakligt

TENNELEC 950 Yiiksek
voltaj 5 kV

\4

CANBERRA 2008

Onyiikseltici

v

TENNELEC TC244
Lineer yiikseltici

Osiloskop

v

PCA+ADC
Analizér 2048 kanal | SAY—mm—

Sekil 14. X-1sinlar1 fluoresans 6l¢iim sistemi diyagrami
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2.4.1. Yiiksek Voltaj Kaynagi

Dedektorde meydana gelen yiikleri toplamak i¢in bir yiiksek voltaj dedektor iizerine
uygulanmalidir. En iyi ¢alisma voltaji genellikle iiretici firma tarafinda belirlenir ve X
1sinlant dedektorii i¢in birkag yiiz volt ve y-isinlart dedektorii icin 3000 V’un istiine

cikabilir (Debertin ve Helmer, 1988).

2.4.2. On Yiikseltici

Modern bir yariiletken dedektdr sistemi ile birlikte yiike hassas on yiikseltici
kullanilir. Elektronik giiriiltilyli minimuma indirmek icin, genellikle bir alan etkili
transistor (FET) olan On yiikselticinin girisi dedektorle ayni sekilde sogutulur, yani sivi
azot sicakliginda muhafaza edilir. On yiikseltici galigmasim iyilestirmek igin FET’in
sicaklig1 oda sicakliginda olan dedektoriin dis muhafazasindan igeriye biraz 1s1 transferine
izin verilerek dedektorden daha sicak tutulabilir. On yiikseltici, dedektorden gelen yiik
pulsunu voltaj pulsuna doniistiiriir ve buradan ¢ikan pulslarin yiikseklikleri veya genlikleri
dedektorde toplanan yiik miktar1 ile orantili olmalidir. Dolayisiyla eger fotonun biitiin

enerjisi dedektorde sogurulmussa fotonun enerjisiyle orantili olmalidir.

2.4.3. Yiikseltici

Bir yiikselticinin iki ana gorevinden ilki 6n yiikselticinin ¢ikis puls genliklerini ayirt
ederek sayilma i¢in uygun seviyelerini yiikseltmek, ikincisi ise pulslari, puls genligi ve
X-151m1 fotonu arasindaki orantili iligkiyi tamamen siirdiirerek isleme uygun bir forma
sokmaktir.

Modern sistemler i¢in ¢ikis pulsunun genligi 2 V’tan 10 V’a kadar degisir. Cogu
amplifikatoér hem unipolar ¢ikis (yani, sinyalin ilk kismi tamamen pozitif veya tamamen
negatiftir) hemde bipolar c¢ikis (yani, sinyal hem pozitif hemde negatif bilesene sahiptir) ile
donatilmistir. En iyi sinyal-giiriiltii (signal-to-noise) oranim elde etmek i¢in, yiikselticinin
unipolar cikis1 secilir. Kullanicinin bilerek se¢mesi gereken bagka bir yiikseltici denetimi
puls genisligini belirleyen “’shaping time’’ sabitidir. Bir spektrumdaki pikler icin en iyi
reziillasyon genellikle sistem daha uzun bir zaman iizerinden giiriiltiiniin ortalamasin

alabilecegi icin daha uzun zaman sabitiyle elde edilebilir. Bununla birlikte, daha uzun
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zaman sabitleri daha fazla rasgele toplanmaya da neden olur. Bundan dolayi, eger sistem

2.000 s"lik sayma hizlarinda calistirlacaksa daha kisa zaman sabitleri kullanilabilir.

2.4.4. Analog Dijital Doniistiiriicii

Analog sayisal doniistiiriiciiniin (ADC) amaci yiikselticiden gelen analog pulsu, onun
genligi ile ve dolayisiyla X-1g1m1 fotonunun enerjisiyle orantili bir tam sayiya ¢evirmektir.
Bu isleme analogu sayisala doniistiirme islemi denir. Sayilmis olan her bir puls yiiksekligi
kadar say1 analizoriin hafizasinda biriktirilir. Sonucta bu bilinen bir enerji spektrumu

olarak ekrana aktarilir.

2.4.5. Cok Kanalh Analizor (MCA)

Bir cok kanalli analizér sayisal hale getirilmis pulslar1 kanallara yerlestirir ve
bilgisayar hafizasina kaydeder. Gergekte, her bir kanal depolamak igin kullanilan bir
kutudur ve X-151n1 spektrumunda kesin olarak kalibre edilmis sayisal enerji araligi olan bir
enerji araligina diisen pulslan sayar. Kalibrasyon islemi standart kaynaklar kullanilarak

Olctime baglamadan 6nce yapilir.
2.5. Dedektor Verimi

EDXRF sistemi ile yapilan calismalarda dedektor veriminin bilinmesi gerekir.
Dedektor verimi, dedektorde sayilabilir biiyiikliikte puls iireten fotonlarin sayisinin,
dedektore gelen fotonlarin sayisina orami yada dedektdrde sayilabilir biiyiikliikte puls
tireten fotonlarin yiizdesi olarak tanimlanir.

Dedektor verimliliginin tayini i¢in kalibre edilmis kaynaklara ihtiya¢ vardir. Bu
kaynaklarin bozunmalarinda foton yayimlama ihtimali degerleri bilinmelidir. Dedektor
verimliligini etkileyen faktorleri kolimator faktorii, dedektor maddesi, dedektoriin hassas

bolgesi, imalat faktorii ve kiyilardan kagmalar seklinde siralayabiliriz.
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2.5.1. Dedektor Verimliliginin Olciilmesi

Verim tayini i¢in genelde nokta kaynaklar kullanilir. Kaynagin sekli farkli
oldugunda, kaynak homojen olarak foton yayimlayamayacagindan bu durum dedektor
verimini etkiler. Bunun i¢in kaynagin en ¢ok fotonlar1 yaydigi bolgesi dedektoriin ortasina
gelecek sekilde yerlestirilmeli ve kaynak sabitlestirilmelidir.

Bir dedektoriin bir enerjideki verimi, dedektdrden sabit bir uzaklikta bulunan standart
kaynaktan birim zamanda dedektore gelen ve sayilan fotonlarin sayisini bilmekle tayin
edilebilir. Bu sekilde elde edilen verim biitiin geometri ve sogurma faktorlerini icine
almaktadir.

Kullanilan kaynagin verim tayini yapilirken siddeti (I);

1=l exp(-At) (30)

bagtisi ile bulunur. Burada Iy kaynagin ilk siddeti, A bozunma sabiti ve t ise kaynagin
imalatindan Ol¢iim alinincaya kadar gecen siiredir. Eger kaynaktan cikan fotonlar farkli
enerjilerde ise yayimlanan fotonlarin her enerjideki yayimlanma kesri tespit edilmelidir.

Tespit edilen enerjideki yayimlanan foton sayist (Igx),

Ig=[ Ioexp(-At)]. Wex €19

denklemi ile verilmektedir. Burada Wgy, Ex enerjisinde yayinlanan fotonlarin kesridir. (34)
denkleminden bulunan siddet, 360%lik geometrik sayimda oldugundan dedektoriin bu

enerjideki verimi

1
Ep = I—d (32)
Ex

ile verilir. Burada Iy, dedektoriin ilgili enerjide saydigi foton sayisidir. Deneysel olarak E

enerjisindeki fotopik verimliligi,

E(E) =——= (33)
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bagintisindan hesaplanabilir . Burada Ng, T zamani i¢inde dedektorde sayilan foton sayisi,
R ve Pg ise sirasiyla kaynagin bozunma hizi ve E enerjili fotonun kaynaktan yayinlanma

ihtimaliyetidir. Sayma icin etkin kat1 ag1 Qg ise

717"2

-7 4
d+2)’ %)

0

bagintisiyla verilebilir. Mutlak verimlilik tayininde kat1 ac1 diizeltmesi yoktur. Bu nedenle

mutlak verimlilik

N
g(E)y=—2= (35)
TRP,
seklinde yazilabilir.

Kaynaktan gelebilecek hatalari ortadan kaldirmak i¢in, bagil verimlilik tayininin
yapilmasi daha uygundur. Dedektor yapisinin bozulmasindan dolay1 verimliligin zamanla
degisecegi de dikkate alinmalidir. Ultra-LEGe dedektoriiniin verimlilik egrisinin tayini
yapilirken asagidaki siniflandirma yapilabilir (Ertugral, 2004).

1) Mutlak verimlilik: Sayacta sayilan fotonlarin, radyoizotop kaynak tarafindan
tim dogrultularda yayimlanan fotonlara oranidir ve kaynak sayac uzakligina
baghdir.

2) Intirinsik verimlilik: Sayacin intirinsik bolgesinde sayilan fotonlarn, bu
bolgeye gelen fotonlarin sayisina oranidir.

3) Bagil verimlilik: Herhangi bir enerjideki sayac verimliliginin diger enerjilerdeki
sayag¢ verimliligine oran1 olarak tanimlanir.

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

5) Radyal verimlilik: Herhangi bir enerjide sayac¢ verimliliginin saya¢ yaricapina

bagh olarak degisimini ifade eder.
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2.5.2. IyG&’nin Tayini

Sayilan karakteristik X-1s1mm1 siddeti, ilgili elementin tesir kesitine, uyarici
radyasyonun siddetine, elementin miktarina, geometrik faktdore, numune ve hava
icerisindeki sogurma faktoriine ve X-1sinlarinin sayildigi dedektoriin verimliligine baglidir.

Buna gore,

N=Iy.G.e.m;.p.0 (36)

yazilabilir. Burada N, birim zamanda oOlciillen karakteristik X-iginlarinin siddeti, I
numuneye birim zamanda gelen foton siddeti (uyarict1 radyasyon siddeti), G
kaynak-numune ve numune-dedektdr kompozisyonuna bagli geometrik faktor, € X-1smlari
enerjisindeki dedektor verimi, ¢ fotoelektrik tesir kesiti ve P sogurma diizeltmesi

faktoriidiir. m; ise numune igindeki analitik madde miktar1 olup,

m;=m.w; (37

bagintisindan hesaplanmistir. Burada m, numunenin toplam kiitlesini, w; ise analitin
konsantrasyonunu gostermektedir.

IoGe degeri cesitli araliktaki elementlerin uyarilmasi sonucu elde edilen bu
elementlere ait karakteristik K X-1sinlar1 yardimiyla (38) bagintisindan dl¢iilmiistiir. Deney
siiresince IpG faktoriinii sabit tutmak i¢in geometri degistirilmemistir. IoGex degerinin

tayininde

(38)

ifadesinden faydalamilmigtir. Bu ifadede i, o ve B’ya karsilik gelmektedir. ok; tesir kesiti

ise,

GKi=GK.(DK.ij (39)
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bagintisina gore teorik olarak hesaplanmistir. Burada ok, K tabakasina ait fotoelektrik tesir
kesiti olup Scofield’in (Scofield, 1973) tablosundan alinmistir. ®g;, K tabakasi icin
floresans verim olup Krause’'nin (Krause, 1979) tablosundan ve fx; (i=0,p) ise
K tabakasindan yayimlanan K, veya Kg X-151n1 ihtimaliyeti olup Broll’'un makalesinden

alinmustir (Broll, 1986).
2.6. Sogurma Diizeltmesi Faktorii

Numunelerin uyarilmas1 sonucunda meydana gelen karakteristik X-1sinlar1 numune
icinden gecerken numune atomlar1 tarafindan sogurulmaktadir. Bu nedenle dedektor
tarafindan oOlciilen X-151mm1 siddeti yayimlanandan farkli olacaktir. Bu durumun siddet
Olctimlerine dayali biitin calismalarda mutlaka dikkate alinmasi gerekmektedir.

Yayimlanan X-151m1 siddeti (Ny,y,) ile Olgiilen X-151m1 siddeti (Ng¢.) arasinda,

Ndlg‘: Nyay- B (40)

seklinde bir ifade olmalidir. Burada B sogurma faktorii olup enerjiye, numune atomlarina,
X-1sinlarinin numuneye gelis ve ¢ikis acilart ile numune kalinli§ina baghdir. Dolayisiyla
numuneden yayimlanan karakteristik X-iginlarin1 bulmak icin olciilen X-1g1mm1 siddeti f

faktoriine boliinmelidir. Bu yiizden ’ya sogurma diizeltmesi faktoriide denir ve;

/ 1p)
expl [E P WP
Cos6, Cos@,
WPy W)
Cos6, Cos®,

ﬂ(,-) =

(i=K,L) 41)

olarak verilmektedir. Burada, sirasiyla (w/p)y) ve (Wp)i kaynaktan gelen radyasyon ve
yayimlanan karakteristik X-1sinlar i¢in numunenin toplam kiitle azaltma katsayilardir. 0,
ve 0, swrasiyla kaynaktan gelen radyasyonun ve yayimlanan karakteristik X-isinlarinin
numune yiizeyinin normali ile yaptiklart ortalama acilardir. Yaptigimiz calismada
kullandigimiz deney geometrisinde 0, gelis agilar siirekli sabit tutularak 45°, numuneden
cikan X-1sinlarinin numune yiizeyi ile yaptigi agr Cos(6,)=1 alinmistir. pD (g/cmz) ise
birim alan basina diisen madde miktar (kalinlik) olup tartilan numune miktarinin, numune

alanina boliinmesiyle bulunur.
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Wp=Zwi(Wp); (42)

bagintisiyla verilmektedir. Bu ifadede wj;, i. elementin konsantrasyonu (agirlik yiizdesi),
(Wp); ise i. elementin E enerjisindeki kiitle azaltma katsayisidir.

Elementlerin  ilgili  enerjilerindeki toplam  kiitle azaltma katsayilarinin
hesaplanmasinda Berger ve Hubbell tarafindan (Berger vd., 1998) gelistirilen XCOM
bilgisayar programi kullamilmistir. Bu programin veri tabani, 1-100 GeV enerji araliginda
karisim, bilesik veya herhangi bir element i¢in tesir kesiti ve kiitle azaltma katsayilarin
hesaplamak i¢in kullanilir. XCOM hem standart hem de kullanima bagh olarak istenilen
enerjide, tesir kesiti ve kiitle azaltma katsayilarin1 verir. Ayrica fotoelektrik, koherent ile
inkoherent sacilma ve cift olusum gibi kismi kiitle azaltma katsayilarinin hesaplamalarini

da igerir.
2.7. Numunelerin Hazirlanmasi

Incelemek istedigimiz numuneler toz olarak temin edilmis mylar film iizerine 1.44
cm”lik bir alana miimkiin oldugunca homojen olarak dagitilarak radyoaktif kaynaklarla
uyarilmak ve meydana gelen karakteristik X-1sinlarinin sayilmasi i¢in deney geometrisine
yerlestirilmiglerdir. Bu numunelerin kiitlelerinin tartilmasi igin 10* hassasiyete sahip
Sartorios Bp 110 s terazisi kullanilmistir.

Calismamizda *"Am ve 'Co kaynaklart igin dedektdor verimi ayr1 ayri
hesaplanmistir. ’Co kaynag: kullanilarak dedektor veriminin hesaplanmasinda kullanilan
numuneler ve ozellikleri ise Tablo 6’da, **'Am kaynag ile dedektor veriminin
hesaplanmasinda kullanilan numuneler ve 6zellikleri Tablo 7°de verilmistir.

Bununla birlikte ¢alismamizin temelini olusturan K ve L X-151m1 siddet oranlari, K ve
L tabakalarmin fluoresans tesir kesitleri, K ve L tabakalarinin fluoresans verimlerinin

Olciilmesi icin kullanilan numuneler ve 6zellikleri Tablo 8’de verilmistir.
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Tablo 6. °’Co kaynagi ile dedektor veriminin hesaplanmasinda kullanilan numuneler ve

ozellikleri
zZ - Kimyasal Formiilii Cinsi Kiitlesi Alani Saflig
5 (gn) (em’) (%)
5
m
26 Fe Fe Toz 0.034200 1.44 99.00
33 As As,03 Toz 0.007499 1.44 99.00
40 Zr ZrC Toz 0.006500 1.44 99.00
48 Cd Cd Toz 0.003699 1.44 99.50
52 Te Te Toz 0.016590 1.44 99.80
56 Ba BaCl,.2H,0 Toz 0.011700 1.44 99.00
60 Nd Nd,04 Toz 0.001800 1.44 99.00
68 Er Er,05 Toz 0.009600 1.44 99.90
80 Hg Hg(NOs), Toz 0.009799 1.44 99.00

Tablo 7. **'Am kaynag ile dedektor veriminin hesaplanmasinda kullanilan numuneler ve

ozellikleri
Z - Kimyasal Formiilii Cinsi Kiitlesi Alanm Saflig
5 (gr) (cm?) (%)
E
m
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;0,4 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 8. K ve L X-1s1n1 siddet oranlari, K ve L tabakalarinin fluoresans tesir kesitleri, K
ve L tabakalarinin fluoresans verimlerinin Slciilmesi i¢in kullanilan numuneler
ve Ozellikleri

Kimyasal Formiilii Cinsi Kiitlesi Alant Saflign Bilesik icinde
(gr) (cm?) (%) Bulunma
Yiizdesi
Hfl, Toz 0.0118 1.44 99.00 %?26.015 Hf
%73.9851
HfBr, Toz 0.0112 1.44 99.99 %35.834 Hf
%64.166 Br
HfC1,0.8H,0 Toz 0.0118 1.44 98.00 9%59.993 Hf
%10.755 O
%5.422 H
HfCl, Toz 0.0113 1.44 98.00 %55.726 Hf
%44.274 C1
HfSi, Toz 0.0154 1.44 99.00 %76.063 Hf
%23.937 Si
Hf,O(0OC,Hs)14. Toz 0.0069 1.44 99.00 9%49.139 Hf
2C,HsOH %18.720 O
%26.453 C
%5.688 H
Hf Toz 0.0510 1.44 99.60 %100 Hf
HfB, Toz 0.0116 1.44 99.00 %89.195 Hf
%10.805 B
HfO, Toz 0.0143 1.44 99.90 %84.798 Hf
%15.202 O
HfC Toz 0.0120 1.44 99.50 %93.695 Hf
%6.305 C

2.8. Deney Geometrisi, Numunelerin Uyarilmasi ve Karakteristik X-1sinlarmin
Sayilmasi

Deney geometrisi, sayma ve uyarma bakimindan karakteristik X-isinlarinin
siddetlerini etkileyen faktorlerden birisidir. Karakteristik X-1sinlarinin elde edilmesi i¢in
atomlarin uyarilmasi gerekmektedir.

Numuneler deneye hazir hale getirildikten sonra filtre edilmis 25 mCi 'Co halka
kaynagindan yayimlanan 123,6 keV enerjili fotonlarla uyarilmislardir. Radyoizotop halka
kaynak secilirken, kaynagin enerjisinin, numunenin K tabakasi sogurma kiyisindan biiyiik
olmasina ve ayni zamanda numuneden yayimlanan karakteristik K X-iginlarinin,
spektrumdaki temiz bolgelere diismesine dikkat edilmistir.

Sayma istatistiginden gelebilecek hatalar1 azaltmak i¢in K X-151n1 sayimlari
5000 saniyelik gercek sayma zamani siiresince yapilmistir.

Uyarma sonucu meydana gelen Kkarakteristik X-isinlarimin sayilmasinda, yari

maksimumdaki tam genisligi (rezoliisyonu) 5,9 keV’de 150 eV olan Ultra-LEGe dedektorii
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kullanilmistir. Sekil 15’te olciimlerin alindigr X-1s1inlart fluoresans (EDXRF) sistemi icin

deney geometrisi verilmistir.

Numune

» Mylar
Radyoaktif

Kaynak »Fiber

Berilyum Pb
Pencere Kolimator

Ultra-LEGe
Dedektor
Tutucu

Sekil 15. X-1s1nlar1 fluoresans (EDXRF) olgiimleri icin deney geometrisi

2.9. Spektrumlarin ve Verilerin Degerlendirilmesi

Karakteristik X-1sinlart ile ilgili ¢alismalarda numunelerin uyarilmasi sonucu elde
edilen karakteristik spektrumlarin, dolayisiyla da spektrumu olusturan pik siddetlerinin
dogru olciilmesi ¢ok 6nemlidir. incelenen elementin karakteristik piklerinden baska kacak
pikler, satallite pikleri, coklu sa¢ilmalardan meydana gelen kuyruklanmalar, iist {iste binme
pikleri, saya¢ atomlarinin karakteristik X-1s1m1 gibi pikler spektrumda gozlenebilir. Bu
piklerin analiz edilerek numuneye ait gercek karakteristik X-1s1m1 piklerinin ayirt edilmesi
gerekmektedir. Pikler, grafik ve veri analizleri i¢in hazirlanan bir yazilim programi
kullanilarak analiz edilmistir. Sekil 16 ve Sekil 17°de bu programin kullanilmasi sonucu

analizi yapilmis Hf elementine ait K ve L X-1g1nlarina ait grafikler ve veriler verilmistir.
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1600 1700 1800 1900 2000
Karal

Pik | Pik Tipi | Alan FWHM | Max.Yiikseklik | Merkez Kanal No.
Gaussian | 962000.10949 | 14.45977 | 92682.0367 1602
Gaussian | 1662266.0847 | 14.45977 | 160147.80534 | 1636
Gaussian | 415337.37369 | 14.45977 | 40014.87456 1855
Gaussian | 121467.14239 | 14.45977 | 11702.51649 1907

B W =

Sekil 16. Hf elementinin K X-151m1 spektrumlart
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8.0x10°

6.0x10° -

4,0x10°

0.0

150 200 300 350
Kanal
Pik  Pik Tipi Alan FWHM  Max.Yiikseklik Merkez Kanal No.
1 | Gaussian | 3569.33824 | 10.11537 489.17841 194
2 | Gaussian  53632.51378 10.11537 @ 7350.34515 222
3 | Gaussian 51146.60925  10.11537  7009.65151 255
4  Gaussian  16844.92623 ' 10.11537  2308.60001 266
5 Gaussian | 7660.22091  10.11537  1049.83458 300

Sekil 17. Hf elementinin L X-151m spektrumlart

Deney boyunca alman spektrumlarda, her kanalda net sayim elde edebilmek icin,

numuneli ve numunesiz spektrumlar (temel sayma spektrumlar1) alinmistir. Numuneli

spektrumlardan, temel sayim spektrumlarimin g¢ikartilmasi sonucu net spektrumlar elde

edilmistir. Bu islem her numune icin ayrn ayn tekrarlanmistir. Hf elementinin ve bazi

bilesiklerinin *’Co radyoaktif kaynaginin kullanilmasiyla elde edilen karakteristik

K X-151m1 spektrumlart Boliim 3.1°de verilmistir.
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2.10. K ve L X-151mm1 Siddet Oranlari, Fluoresans Verimleri ve Fluoresans Tesir
Kesitlerinin Hesaplanmasi

Bir elementin karakteristik X-1s1n1 siddeti genel olarak,

I=— 43)

bagintisiyla ifade edilebilir. Burada N, ilgilenilen karakteristik X-1sinina ait pikin net alani,
e, karakteristik X-151n1 enerjisinde dedektor verimi ve B ayni enerjide numuneye ait
sogurma diizeltmesi faktoriidiir. Denklem 43’te verilen siddet ifadesinden yola ¢ikilarak
K ve L X-151mm1 siddet oranlarinin deneysel olarak hesaplanmasinda (44), (45), (46), (47),
(48), (49), (50), (51), (52) ve (53) bagintilar1 kullanilmistir.

Ts = Nig €xa Pra (44)
IKa NKa gKﬁ ﬁKﬁ

I[(ﬁ1 — NKA ‘5‘1(051 ﬂ[(al (45)
IKa] NKa] 81(/31 ﬂKﬂl

IKﬁz — ]VK,[:’2 gKa2 ﬂ[(az2 (46)
IKaz ]\71(012 ‘c“‘K/i2 ﬂKﬂ2
s, _Nig, Exs Bis @7
IK,B] NK)BI gKﬂz ﬂ Kp,

Ka, — ]\71(012 gKal ﬂKal (48)
1 Ka, N Kay £ Ka, :BKaz2
i: NLI .gﬂ.ﬂLa (49)
ILa: NLa gLI ﬂLl
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ILﬁl — NLﬁ1 ) Era ﬂLa (50)

ILﬁz _NLﬁz gLa ﬂLa (51)

LB NLﬁ .gﬂ. ﬂLa (52)
Lo NLa gLﬁ ﬂL/z’

Lr _ Ly 8&& (53)
e €y IBL}/

Burada Ng; (i=a, a;, a2, B, B1, B2), Nu (=1, a, B, B1, B2, y), karakteristik X-1sinlarinin
dedektorde olgiilen siddetleridir. Px; (i=a, oy, o2, B, PBi, B2), Pu (=1, o, B, Bi, B2 7).
karakteristik X-1isinlar1 icin sogurma diizeltmesi faktorii olup (41) bagintisindan
hesaplanmustir. ex; (=0, a1, o2, B, B1, B2), €Li (=L, a, B, B1, B2, ¥), ise karakteristik X-1s1nlart
icin dedektor verimliligi olup IyGe’nin enerjinin bir fonksiyonu olarak elde edilen fit
denkleminde ilgili enerji yerine konularak elde edilmistir.

Caligmamizda olciilen K x-1s1n1 siddet oranlari Scofield’in (Scofield, 1974) teorik
degerleriyle karsilastirilmistir. L X-151m1 siddet oranlari ise hesapladigimiz teorik degerlerle

karsilastirilmistir. Hesaplanan teorik degerlerin bulunmasinda;

Le = Zle (54)

denklemi kullanilmistir. Burada x,y=l, a, B, PBi, B2, y’ya karsilik gelmektedir. 6 1, o1y

L X-1s1n1 fluoresans tesir kesitidir ve teorik olarak,

0o = [(ori+ok NkL1) (f13+f12f23) + (O12+0k Nki2) f23 + (O13+0k Nk13)]W3F3, (55)

oLp= (oL1+ok NkL)®1Fig+ [(oLi+ok kL) f12 + (or2+0k Nki2)] 2Fop +

[(oLi+oknkr1) (f13+{12023) + (or2+0k NK12) 123 + (G13+0K NKL3)] ©3F38 (56)
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o1 =[(oLi+ox Nkr1) 12+ (or2+0ok Nkr2)] ®2F2p1 (57)

o2 =[(oLitox Mke1) (fia+12023) + (OrL2+0x Nk12) 23 + (OL3+ok Nke3)] @3F3p (58)

on = [(oritok NkLi) (Fi3+f12023) + (or2+0k Nki2) 23 + (o13+0k NkL3)] ®3F3 (59)

oLy = (oLi+ox kL) ®1F1y + [(oLi+ok k1) f12 + (6r2+0k Nk12)] 02F3 (60)

denklemleri yardimiyla hesaplanmistir. Burada ox ve oy (i=1, 2, 3) K kabugu ve L alt
kabuklarn fotoelektrik tesir kesitleridir ve Scofield’in (Scofield, 1973) tablosundan
alimmustir; o; L (i=1, 2, 3) alt kabugu fluoresans verimleridir ve Krause’nin (Krause, 1979)
tablosundan alinmustir; f;; 1 alt kabugundan j alt kabuguna Coster-Kronig gecis
ihtimaliyetidir ve Krause’nin tablosundan alimmustir; ngy; K kabugundan L; alt kabuguna

1simali (ngri(R)) ve 1s1masiz (nkri(A)) olarak gecen bosluklarin gecme ihtimaliyetlerinin,

NkLi= NKLi(R)+ nkLi(A) (61)

toplamidir ve mkri(R), nkri(A) degerleri Rao ve Chen’nin tablosundan (Rao vd., 1972)

alinmistir; Fjj X-1s1nlarinin yayimlanma kesridir ve Scofield’in tablosu (Scofield, 1974) ve,

_ra, -1 +rm, - 1]

Fio I, (62)
F, = M (63)
\ I,
F,, - M, -L)+T(M,~-L,] 64
1—‘2
_[rv, - L,)] 65)

281 r
2
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oV, = L) + TN, = L) + T(Ns = L) +T(0, - L) +T(0, 5 - Ly)|

35 . (66)
Fyy, = [F(NS#:LQ] (67)
- Irm,, -L) rT (M, —L| )
- IC(V, —L)+T(N, - L) + F(o2F l— L)+T(0,—L)+T(P,, - L,)| )

denklemleri kullanilarak hesaplanmistir. Burada T3 (i=1, 2, 3) L; alt kabugunun toplam
genisligini ve I'(X;-Y;) kismi genisliktir.

K tabakasi1 fluoresans verim ve fluoresans tesir kesiti  verilerinin

degerlendirilmesinde,
oki=0k.0k.fki (i=ay, o2, B1, B2) (70)
N, .

o, =———~—— 1=01, 0, B1, 71

. IOGgKiIBKiti ( : ’ Bl BZ) ( )
N ..
0, =— Nu___ (72)
IOGgKio-K ﬂKiti

bagintilarindan yararlamilmistir. Bu ifadelerde i=a;, ap, By, Po’ya karsilik gelmektedir.
Burada og, K tabakasina ait fotoelektrik tesir kesiti olup Scofield’in (Scofield, 1973)
tablosundan alinmistir. (70) bagmtisindaki g, K tabakasi icin fluoresans verim olup
Krause’nin (Krause, 1979) tablosundan, fx; (i= a4, 0, B1, B2) K tabakasindan yayimlanan
K, veya Kg X—151m1 ihtimaliyeti olup Broll’un makalesinden alinmistir (Broll, 1986). Nk;
ilgili enerjideki piklerin net alanlari; Iy numuneye birim zamanda gelen foton siddeti;

G geometrik faktorii; eki, K x-1gimlarimin enerjisinde dedektor verimi; Pg; sogurma
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diizeltme faktorii; ok, K tabakasinin deneysel fluoresans verimi ve ¢ (g.cm'l) numunenin
kalinlhigidir.

or; deneysel fluoresans tesir kesitlerinin elde edilmesinde

N,
o=t (73)
I()GgLiﬂLiti

bagintisindan faydalanmilmistir. Bu ifadede i=l, a, B, Bi, B2, Y'ya karsilik gelmektedir. oy,
L tabakasmin deneysel fluoresans tesir kesiti; Ny, ilgili enerjideki piklerin net alanlari;
Ip numuneye birim zamanda gelen foton siddeti; G geometrik faktor; g; L X-1ginlarinin
enerjisinde dedektor verimi; P; sogurma diizeltme faktori ve (g.cm’2) numunenin
kalinligidir. op; teorik degerleri (55)-(60) bagintilar1 kullanilarak hesaplanmistir.

L tabakas1 ortalama fluoresans verimi ise,

)3 Oy

@, = t
2.0,

(74)

olarak tanimlanir. Bu ifadede i=l, a, B, B2, Y’ya karsilik gelmektedir; o1; deneysel toplam
L tabakasi fluoresans tesir kesiti; o' teorik olarak hesaplanmis tesir kesitleridir.
Calismamizda Hf elementi ve bilesikleri 123,6 keV’lik enerjiye sahip fotonlarla
uyarildiginda, hedef atomlarinin hem K hem de L tabakalar1 uyarilmaktaydi, K tabakasinin
uyarilmast sonucu yayimlanan K X-igmlari, atomun L tabakasim da uyarmaktadir.

Kaynagin L tabakasini uyarmasina ilave olarak gelen katki hesaba katildiginda bu ifade,

_ 20y,
 0,(E)+7,,04(E)

(75)

L

haline gelir. Burada, ®;, L tabakasinin ortalama fluoresans verimidir. oy; deneysel toplam
L X-151m fluoresans tesir kesiti; og(E) ve o(E) toplam K ve L kabugu X-1s1m1 iyonizasyon
tesir kesitidir ve Scofield’in (Scofield, 1973) tablosundan alinmistir; ngp K tabakasindan

L alt tabakalarina bosluk gecisleridir ve Rao’nun (Rao vd., 1972) tablosundan alinmistir.



3. BULGULAR

3.1. Numunelerin Uyarilmasiyla Elde Edilen X-1s1nlar1 ve Spektrumlari

Numuneler deneye hazir hale getirildikten sonra, siddet oranlari, fluoresans tesir
kesitleri ve fluoresans verimlerinin hesaplanmasi i¢in 123,6 keV enerjili foton yayimlayan
25 mCi’lik 'Co radyoaktif halka kaynag ve dedektor veriminin hesaplanmasi icin
59,543 keV enerjili foton yayimlayan 50 mCi’lik **'Am ve 123,6 keV enerjili foton
yaymmlayan 25 mCi’lik “’Co radyoaktif halka kaynaklarindan ¢ikan isinlarla numuneler
uyarimislardir. Numuneler 5000 saniyelik gercek sayma zamam ile sayildilar.
Numunelerin uyarilmasi sonucunda meydana gelen K ve L X-1smlarinin sayilmasinda, yari
maksimumdaki tam genisligi 5.9 keV’de 150 eV olan Ultra-LEGe dedektorii kullanildi.

Sayilan X-1smnlarindan bazilart Sekil 18, 19, 20, 21, 22 ve 23’te verilmistir.

) HfK
160000 H

O—10=(

rgLe:

140000 —

120000 —

100000 —

I
S}

T

)

~
5=C5-000

80000 —

le}

Sayim

O

60000 —

e}
e}

40000 —

0—0—0—0—0—0

©-0-0—0—0——0——0——0——0—"
0-0—0—0——0

&

20000 —

e
@0.0-0—,

(U I ! o
1400 1600 1800 2000

Kanal

Sekil 18. Hf elementinin K X-151m spektrumlari
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Sekil 19. Hf elementinin L X-151m spektrumlart
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Sekil 20. HfCI,0.8H,0 bilesiginin K X-1s1n1 spektrumlart
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Sekil 21. HfC1,0.8H,0 bilesiginin L X-1s1nlar spektrumu
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Sekil 22. Hf,O(OC,Hs),4.2C,HsOH bilesiginin K X-151m spektrumlari
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Sekil 23. Hf4O(OC;Hs),4.2C,HsOH bilesiginin L X-151n1 spektrumlari
3.2. Numunelerin Kiitle Azaltma Katsayilar: ve Sogurma Diizeltmesi Faktorleri

Siddet olciimlerine dayali tiim ¢alismalarda yayimlanan ile dlciilen X-151n1 siddetleri
farklidir. Bu farkliligin nedeni numune icersinde olusturulan karakteristik X-isinlarinin
numune atomlari tarafindan sogurulmasidir ve bu olgiilen X-1511 siddetinin B faktoriine
boliinmesiyle ortadan kalkmaktadir. B sogurma diizeltmesi faktorii ise enerjiye ve ilgili
enerjideki kiitle azaltma katsayisina (Wp) , numune atomlarina, X-isinlarinin numuneye
gelis ve cikis acilar1 ile numune kalinligina baghdir.

Bu calismamizda dedektor verimi, siddet oranlari, X-151m fluoresans tesir kesitleri ve
fluoresans verimlerinin Ol¢iilmesinde B sogurma diizeltmesi faktorii her bir element ve
enerji icin ayn ayri hesaplandi. Dedektor verimi icin hesaplanan kiitle azaltma katsayisi
(Wp) ve P sogurma diizeltmesi faktorii ile ilgili sonuclar Tablo 9, 11°de verilmistir. Ayni
zamanda Tablo 13, 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20, 21, 22’de siddet oranlari, fluoresans tesir
kesitleri ve fluoresans verimleri 6l¢iilecek numunelere ait kiitle azaltma katsayis1 (i/p) ve B

sogurma diizeltmesi faktorii ile ilgili sonuglar verilmistir.
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3.3. Ultra-LEGe Dedektoriiniin Cesitli Enerjilerdeki Verim Egrilerinin Tayini

Dedektor verimi deney geometrisi ile degistiginden her deneysel caligma igin
dedektor verimi tayini yapilmasi gerekir. BoOylece dedektdr verimi yardimiyla siddet
oranlari, fluoresans tesir kesitleri ve fluoresans verimlerin degerleri bulunabilir.

Yapmis oldugumuz bu calismada 59,543 keV enerjili foton yayimlayan **'Am
radyoaktif halka kaynagi icin dedektor verimi IoGe ve alt degerleri Tablo 11°de, 123,6 keV
enerjili foton yayimlayan >’Co radyoaktif kaynagi icin IoGe ve alt degerleri ise Tablo 12’de
verilmektedir.

*TAm, “'Co radyoaktif kaynaklarinin kullanilmasiyla elde edilen IoGe degerlerinin
ortalama karakteristik K X-151mm1 enerjilerine karsi elde edilen grafikleri sirasiyla Sekil 24
ve Sekil 25’te verilmistir. Bununla birlikte bu grafiklerin regrasyonu sonucu elde edilen Fit
denklemleri, asagidaki denklem kullamlarak [yGe enerjinin bir fonksiyonu olacak sekilde

deneysel verilere uygun hale getirilerek ayn1 sekiller tizerinde gosterilmistir.

I0Ge=Ag+B E,+ BoE. >+ B3E,’ + B4E,*+ BsE +. ... (76)

Bu denklemlerdeki Ey, K; (i=a,, oo, B1, B2) ve L (=1, o, Bi, B2, v) X-1sinlarmin enerjileri
olup Ay, Bj, By, B3, B4, Bs .... katsayilar ise sabit degerlerdir.
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Tablo 9. *' Am kaynag kullanilarak dedektor verimi icin kiitle azaltma katsayis1 (u/p) ve
sogurma diizeltmesi faktorii (§) degerleri

Z Kimyasal Formiilii E, icin Ek, icin B ka

= MeV)

E

£ S(Wp), Exq 2(Wp)e

o (em®/gr) (MeV) (em’/gr)
26 Fe Fe 1,23 0,006396 71,4 0,415372
29 Cu Cu,O 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 Pr;04 8,87 0,036023 6,40 0,920504
62 Sm Sm,03 9,77 0,040124 5,48 0,914826
64 Gd Gd,04 10,40 0,042983 5 0,917415

Tablo 10. 59,543 keV’de foton yayimlayan **' Am kaynag icin IGe ve alt degerleri

Z Kimyasal m; oK o fki Oki I)Gek,

= Formiilii (gr/cmz) (59.543 keY) Flore§ans K, Tesi.r.

g Ana.. Mad. Fot(?elektr.ﬂ.( Verim Yay. K6251t1

ko) Miktar1 Tesir Kesiti Iht. (cm/gr)

K (cmzlgr)
26 | Fe Fe 0,028950 0.89984 0,355 0,892 0,2849 68609364
29 | Cu Cu,0 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 Pr;0, 0,008810 8.17854 0914 0,810 6,0549 38555136
62 | Sm Sm,05 0,009300 9.01814 0,926 0,806 6,7307 43894269
64 | Gd Gd,0; 0,008810 9.52347 0,932 0,805 7,1450 48253055
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Sekil 24. **' Am radyoaktif kaynag kullanilarak elde edilen IoGe’nin enerji ile degisimi

Tablo 11. “'Co kaynag1 kullanilarak dedektor verimi i¢in kiitle azaltma katsayisi (W/p) ve
sogurma diizeltmesi faktorii (B) degerleri

V4 Kimyasal Formiili Ey=0.1236 MeV Eg, icin B ke

- icin

g (MeV)

5 Z(wp), Exa Z(wp)e

n (cm?/gr) (MeV) (cm’/gr)
26 Fe Fe 0,257 0,006396 71 0,4817
33 As As,03 0,320 0,010525 28,3 0,9285
40 Zr ZrC 0,528 0,015732 19,2 0,9566
48 Cd Cd 0,888 0,023077 13 0,9836
52 Te Te 1,040 0,027471 9,96 0,9175
56 Ba BaCl,.2H,0 0,785 0,032191 5,24 0,9748
60 Nd Nd,04 1,35 0,037359 6 0,9989
68 Er Er,O3 1,85 0,049099 4,27 0,9782
80 Hg Hg(NO3), 1,97 0,070821 1,96 0,9845
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Tablo 12. 123,6 keV’de foton yayimlayan °’Co kaynagi i¢in I¢Ge ve alt degerleri

Z Kimyasal m; Ok [ fki Oki 1oGek,
= Formiilii ( gr/cmz) (123.6 keV) | Floresans K, Tesir
g Ana. Mad. | Fotoelektrik Verim Yay. Kesiti
9 Miktar1 Tesir Kesiti int. (cm?*/ ar)
K (cm2/ ar)
26 | Fe Fe 0,02375 0,095 0,350 0,892 0,0296 202335788
33 | As As,03 0,0052083 0,199 0,585 0,878 0,1022 154167197
40 | Zr ZxC 0,004514 0,364 0,735 0,854 0,2284 11536623
48 | Cd Cd 0,002569 0,619 0,837 0,833 0,4315 146770232
52 | Te Te 0,011527 0,748 0,872 0,824 0,5374 116344094
56 | Ba BaCl,. 0,008125 0,926 0,900 0,815 0,6792 71489493
2H,0
60 | Nd Nd,0; 0,00125 1,146 0,922 0,809 0,8547 89618540
68 | Er Er,04 0,006667 1,568 0,946 0,801 1,1881 103896509
80 | Hg | Hg(NOs), | 0,0068055 2,289 0,960 0,796 1,7491 47954279
2.50E+008
IiGe=Ag+B Ex+B,E*+B;E’,
2.00E+008 Ap=302545000
B=-14526500
B,=327568
1.50E+008 —
[ ] B3= -2490
)
(DO
[—
1.00E+008
5.00E+007
0.00E+000 T T T T T T T T T T T T T T T 1
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Enerji (keV)

Sekil 25. >'Co radyoaktif kaynagi kullanilarak elde edilen IyGe nin enerji ile degisimi



70

3.4. K ve L X-151m Siddet Oranlari, Fluoresans Tesir Kesitleri ve Fluoresans
Verim Degerleri

Yaptigimiz bu calismada, Hf elementi ve bu elementin bazi bilesiklerinde K ve
L X-151m siddet oranlar, fluoresans tesir kesitleri ve fluoresans verimleri deneysel olarak
123,6 keV enerjili foton yayimlayan TCo radyoaktif halka kaynag kullanilarak
Olctilmiistiir. Aym zamanda hesaplamalarimizda kullanilan kiitle azaltma katsayilart (W/p)
ve sogurma faktorleri () Tablo 13, 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20, 21, 22’de verilmistir.

Hf elementi ve bilesikleri icin deneysel olarak bulunan K ve L X-1s1n1 siddet oranlari,
teorik degerler ile karsilastirmali olarak Tablo 26, 27, 28, 34, 35 ve 36’da, deneysel olarak
bulunan K ve L X-151m1 fluoresans tesir kesitleri ve fluoresans verim degerleri teorikleriyle

beraber Tablo 23, 24, 25, 29, 30, 31, 32 ve 33’te verilmistir.

Tablo 13. Hf elementi ve bilesiklerinin kiitle azaltma katsayilarnn (W/p) ve sogurma
diizeltmesi (B) faktorleri

Z Kimyasal Formiili E, icin Exq icin B kat

- (MeV)

=

= Z(Wp), Exal 2(Wp)e

&= (cm®/gr) (MeV) (cm®/gr)
72 | Hf Hfl, 1,46 0,.055757 7,9 0,9608
72 | Hf HfBr, 1,14 0055757 3,51 0,9824
72 | Hf HfCl,0.8H,0 1,14 0,055757 1,97 0,9863
72 | Hf HfCl, 1,42 0,055757 2,53 0,9831
72 | Hf HfSi, 1,87 0,055757 3,23 0,9698
72 | Hf Hf,0(0C,Hs) 4.2 C,HsOH 1,27 0,055757 2,13 0,9946
72 | Hf Hf 2,41 0,055757 4,13 0,8773
72 | Hf HfB, 2,17 0,055757 3,7 0,9744
72 | Hf HfO, 2,07 0,055757 3,53 0,9689
72 | Hf HfC 2,27 0,055757 3,88 0,9713




Tablo 14. Hf elementi ve bilesiklerinin kiitle azaltma katsayilart (W/p) ve sogurma
diizeltmesi (P) faktorleri

Kimyasal Formiilii Eq i¢in Exe icin B ka2
(MeV)
2(Wp)p Eke 2(/p)e
(cm®/gr) MeV) (cm®/gr)
HfI, 1,46 0,054579 8,36 0,9583
HfBry 1,14 0,054579 3,71 0,9795
HfC1,0.8H,0 1,14 0,054579 2,08 0,9849
HfCl, 1,42 0,054579 2,67 0,9817
HfSi, 1,87 0,054579 3,41 0,9681
Hf,0(0C,Hs) 4.2 C,HsOH 1,27 0,054579 2,25 0,9903
Hf 2,41 0,054579 4,36 0,8737
HfB, 2,17 0,054579 391 0,9722
HfO, 2,07 0,054579 3,73 0,9675
HfC 2,27 0,054579 4,10 0,9700

Tablo 15. Hf elementi ve bilesiklerinin kiitle azaltma katsayilart (w/p)

diizeltmesi (P) faktorleri

ve sogurma

Kimyasal Formiilii Eq i¢in Exkp igin B kgt
(MeV)
2(Wp)p Exgi 2(W/p)e
(cm?/gr) MeV) (cm?/gr)
Hfl, 1,46 0,063209 5,65 0,9608
HfBry 114 0,063209 2,51 0,9824
HfC1,0.8H,0 1,14 0,063209 1,45 0,9863
HfCl, 1,42 0,063209 1,84 0,9831
HfSi, 1,87 0,063209 2,35 0,9698
Hf,0(0C,Hs)4.2 C,HsOH 1,27 0,063209 1,57 0,9946
Hf 2,41 0,063209 2,99 0,8773
HfB, 2,17 0,063209 2,69 0,9744
HfO, 2,07 0,063209 2,57 09689
HfC 2,27 0,063209 2,82 0,9713
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Tablo 16. Hf elementi ve bilesiklerinin kiitle azaltma katsayilart (W/p) ve sogurma
diizeltmesi (P) faktorleri

Kimyasal Formiilii Eq icin Ekp, icin B kg2
MeV)
2(W/p)p Expo 2(W/p).
(cm®/gr) (MeV) (cm®/gr)
Hfl, 1,46 0,064936 5,26 0,9704
HfBry 1,14 0,064936 2,34 0,9847
HfC1,0.8H,0 1,14 0,064936 1,36 0,9878
HfCl, 1,42 0,064936 1,73 09853
HfSi, 1,87 0,064936 2,19 0,9744
Hf,0(0C,Hs)4.2 C,HsOH 1,27 0,064936 1,47 0,9921
Hf 241 0,064936 2,80 0,8971
HfB, 2,17 0,064936 2,51 0,9777
HfO, 2,07 0,064936 2,40 0,9738
HfC 2,27 0,064936 2,63 0,9759

Tablo 17. Hf elementi ve bilesiklerinin kiitle azaltma katsayilart (w/p)

diizeltmesi (P) faktorleri

ve sogurma

Kimyasal Formiilii Eq icin Ep, icin Bre
MeV)
2(Wp)p B, 2(W/pe
(cm®/gr) (MeV) (cm?/gr)
HfI, 1,46 0,00787 268 0,4024
HfBry 1,14 0,00787 119 0,6487
HfC1,0.8H,0 1,14 0,00787 95.1 0,6905
HfCl, 1,42 0,00787 141 0,6009
HfSi, 1,87 0,00787 141 0,5108
Hf,0(0C,Hs)4.2 C,HsOH 1,27 0,00787 84 0,8199
Hf 241 0,00787 164 0,1681
HfB, 2,17 0,00787 146 0,5821
HfO, 2,07 0,00787 141 0,5320
HfC 2,27 0,00787 154 0,5573
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Tablo 18. Hf elementi ve bilesiklerinin kiitle azaltma katsayilart (W/p) ve sogurma
diizeltmesi (P) faktorleri

Kimyasal Formiilii Eq icin Epp; icin Bt
MeV)
2(W/p)p Eipi 2(Wp).
(cm®/gr) (MeV) (cm®/gr)
Hfl, 1,46 0,009021 188 0,5067
HfBry 1,14 0,009021 83,2 0,7321
HfC1,0.8H,0 1,14 0,009021 66,6 0,7660
HfCl, 1,42 0,009021 98,5 0,6916
HfSi, 1,87 0,009021 99 0,6096
Hf,0(0C,Hs)4.2 C,HsOH 1,27 0,009021 59,3 0,8668
Hf 241 0,009021 116 0,2329
HfB, 2,17 0,009021 103 0,6722
HfO, 2,07 0,009021 99,4 0,6277
HfC 2,27 0,009021 109 0,6495

Tablo 19. Hf elementi ve bilesiklerinin kiitle azaltma katsayilart (Wp) ve sogurma
diizeltmesi (P) faktorleri

Kimyasal Formiilii Eq icin Eyp, icin B g
MeV)
2(Wp)p Eip 2(W/p)e
(cm®/gr) (MeV) (cm?/gr)
HfI, 1,46 0,009346 171 0,5343
HfBry 1,14 0,009346 75,8 0,7512
HfC1,0.8H,0 1,14 0,009346 60,7 0,7830
HfCl, 1,42 0,009346 89,7 0,7129
HfSi, 1,87 0,009346 90,4 0,6333
Hf,0(0C,Hs)4.2 C,HsOH 1,27 0,009346 54,2 0,8770
Hf 241 0,009346 106 0,2526
HfB, 2,17 0,009346 94,6 0,6922
HfO, 2,07 0,009346 90,9 0,6504
HfC 2,27 0,009346 99,4 0,6720
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Tablo 20. Hf elementi ve bilesiklerinin kiitle azaltma katsayilart (W/p) ve sogurma
diizeltmesi (P) faktorleri

Kimyasal Formiilii Eq icin Eip igin Bup
MeV)
(WP Eup 2(/p)e
(cm®/gr) (MeV) (cm®/gr)
Hfl, 1,46 0,009183 179 0,521094
HfBr, 1,14 0,009183 79,4 0,741838
HfCl,0.8H,0 1,14 0,009183 63,6 0,774632
HfCl, 1,42 0,009183 94 0,702423
HfSi, 1,87 0,009183 94,6 0,621621
Hf,0(0C,Hs) 4.2 C,HsOH 1,27 0,009183 56,7 0,872044
Hf 241 0,009183 111 0,242433
HfB, 2,17 0,009183 98,9 0,681926
HfO, 2,07 0009183 95 0,639378
HfC 2,27 0,009183 104 0,661153

Tablo 21. Hf elementi ve bilesiklerinin kiitle azaltma katsayilart (W/p) ve sogurma

diizeltmesi (P) faktorleri

Kimyasal Formiilii Eq icin Ey, icin By
MeV)
(WP Eyy 2(/p)e
(cm®/gr) (MeV) (cm?/gr)
Hfl, 1,46 0,010514 157 0,5587
HfBr, 1,14 0,010514 99,4 0,6926
HfC1,0.8H,0 1,14 0,010514 98 0,6834
HfCl, 1,42 0,010514 134 0,3146
HfSi, 1,87 0,010514 160 0,4739
Hf,0(0OC,Hs),4.2 C;HsOH 1,27 0,010514 41,5 0,9030
Hf 241 0,010514 201 0,1380
HfB, 2,17 0,010514 179 0,5244
HfO, 2,07 0,010514 171 0,4759
HfC 2,27 0,010514 188 0,5
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Tablo 22. Hf elementi ve bilesiklerinin kiitle azaltma katsayilar1 (W/p) ve sogurma
diizeltmesi (P) faktorleri

Kimyasal Formiilii Eq icin Ey, icin Bu
MeV)
2(Wp)p Eu 2(Wp)e
(cm®/gr) MeV) (cm®/gr)
Hfl, 1,46 0,0069 377 0,307508
HfBry 1,14 0,0069 168 0,555338
HfC1,0.8H,0 1,14 0,0069 134 0,60367
HfCl, 1,42 0,0069 199 0,503022
HfSi, 1,87 0,0069 197 0,412961
Hf,0(0C,Hs) 4.2 C,HsOH 1,27 0,0069 117 0,762474
Hf 2,41 0,0069 228 0,121962
HfB, 2,17 0,0069 204 0,486402
HfO, 2,07 0,0069 196 0,435958
HfC 2,27 0,0069 214 0,462023

Tablo 23. Hf elementi ve

bilesiklerinin K X-151m1 fluoresans tesir kesiti degerlerinin

kargilastiriimasi
Kimyasal Formiilii OKql OKal OKo2 OKo2
Deneysel Teorik Deneysel Teorik
(cmzl er) (cm2/ ar) (cm2/ ar) (cmzl ar)
Hf 0,88982+0,0400 0,863 0,51698+0,0233 0,493
HfBr, 0,34047+0,0153 0,19547+0,0088
HfCL,0.8H,0 0,45655+0,0205 0,26344+0,0119
HfCl, 0,57687+0,0259 0,33221+0,0149
HfSi, 0,77972+0,0351 0,45059+0,0203
Hf,0(0C,Hs),4.2 C,HsOH 0,86969+0,0391 0,50442+0,0227
Hfl, 0,33696+0,0152 0,19329+0,0087
HfB, 0,96863+0,0436 0,55964+0,0252
HfO, 0,97553+0,0439 0,56368+0,0254
HfC 1,0171940,0458 0,59001+0,0266
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Tablo 24. Hf elementi ve bilesiklerinin K X-1s1n1 fluoresans tesir kesiti degerlerinin

karsilastiriimasi
Kimyasal Formiilii OKpl OKpI OKp2 OKp2
Deneysel Teorik Deneysel Teorik
(cm?/ ar) (cm?/ ar) (cm?/ ar) (cm?/ ar)
Hf 0,35787+0,0161 0,285 0,10459+0,0047 0,0756
HfBr, 0,1368+0,0062 0,04127+0,0086
HfC1,0.8H,0 0,1827+0,0082 0,05518+0,0025
HfCl, 0,2316+0,0104 0,07038+0,0032
HfSi, 0,3114+0,0140 0,09178+0,0041
Hf,0(0C,Hs) 4.2 C,HsOH 0,3480+0,0157 0,10442+0,0047
Hfl, 0,1355+0,0061 0,04055+0,0182
HfB, 0,38581+0,0174 0,1138+0,0051
HfO, 0,38669+0,0174 0,11531+0,0052
HfC 0,4059+0,0183 0,1198+0,0054

Tablo 25. Hf elementi ve bilesiklerinin K X-1sin1 fluoresans verim

degerlerinin karsilastirilmasi

Kimyasal Formiili g e
Deneysel Teorik®
(barns/atom) (barns/atom)
Hf 1,037+0,0467 0,950
HfBr, 0,396+0,0178
HfCl,0.8H,0 0,531+0,0239
HfCl, 0,672+0,0302
HfSi, 0,906+0,0408
Hf,0(0C,Hs),4.2 C,HsOH | 1,013+0,0456
Hfl, 0,392+0,0176
HfB, 1,125+0,0506
HfO, 1,133+0,0510
HfC 1,183+0,0532

Teorik” (Krause, 1979)



Tablo 26. Hf elementi ve bilesiklerinin K X-1sinlar1 siddet orani1 degerlerinin

karsilastirilmasi
Kimyasal Formiilii Kag/ K(xl Kag/ Kul KB2/ KBl KBQ/ KBI
Deneysel Teorik” Deneysel Teorik
Hf 0,580+0,0261 0,572 0,291+0,0131 0,342

HfBr, 0,573+0,0258 0,300+0,0135
HfC1,0.8H,0 0,575+0,0259 0,300+0,0135
HfCl, 0,574+0,0258 0,303+0,0136
HfSi, 0,576+0,0259 0,294+0,0132
Hf,0(0C,Hs)14.2 C,HsOH | 0,579+0,0261 0,298+0,0134
Hfl, 0,572+0,0257 0,298+0,0134
HfB, 0,577+0,0260 0,294+0,0132
HfO, 0,576+0,0259 0,297+0,0134
HfC 0,580+0,0261 0,294+0,0132

Teorik (Scofield, 1974)

Tablo 27. Hf elementi ve bilesiklerinin K X-isinlar1 siddet orani degerlerinin

karsilagtirilmasi
Kimyasal Formiilii Ko/ Ko Ko/ Koo Kgi/ Ky Kgi/ Ky
Deneysel Teorik Deneysel Teorik
Hf 0,200+0,0090 0,401+0,0180 0,317
HfBry 0,210+0,0095 0,400+0,0180
HfC1,0.8H,0 0,208+0,0094 0,399+0,0180
HfCl, 0,211+0,0095 0,318+0,0143
HfSi, 0,202+0,0091 0,398+0,0143
Hf,0(0C,Hs)14.2 C;HsOH | 0,205+0,0092 0,398+0,0143
Hfl, 0,209+0,0094 0,401+0,0180
HfB, 0,202+0,0091 0,398+0,0143
HfO, 0,203+0,0091 0,394+0,0177
HfC 0,202+0,0091 0,398+0,0143

Teorik (Scofield, 1974)
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Tablo 28. Hf elementi ve bilesiklerinin K X-isinlar1 siddet orani
degerlerinin karsilastirilmasi

Kimyasal Formiilii Ky/ K, Ky/ K,
Deneysel Teorik”
Hf 0,327+0,0147 0,2534
HfBr, 0,330+0,0149
HfC1,0.8H,0 0,328+0,0148
HfCl, 0,330+0,0149
HfSi, 0,326+0,0147
Hf,0(0C,Hs)14.2 C,HsOH | 0,326+0,0147
Hfl, 0,330+0,0149
HfB, 0,325+0,0146
HfO, 0,324+0,0146
HfC 0,325+0,0146

Teorik (Scofield, 1974)

Tablo 29. Hf elementi ve bilesiklerinin L X-1s1m1 fluoresans tesir kesiti degerlerinin

kargilastiriimasi
Kimyasal Formiili oL oL OLq OLg
Deneysel Teorik Deneysel Teorik
(cm2/ ar) (cm2/ er) (cm2/ ar) (cm2/ er)
Hf 0,01252+0,0006 0,00953 0,15664+0,0070 0,20932
HfBr, 0,00505+0,0002 0,07472+0,0033
HfC1,0.8H,0 0,00637+0,0003 0,08384+0,0038
HfCl, 0,00825+0,0004 0,11824+0,0053
HfSi, 0,00935+0,0004 0,1518+0,0068
Hf,0(0C,Hs) 42 C,HsOH 0,0104+0,0005 0,16609+0,0075
Hfl, 0,01017+0,0005 0,0679+0,0031
HfB, 0,01245+0,0006 0,18174+0,0082
HfO, 0,01132+0,0005 0,17046+0,0077
HfC 0,01205+0,0005 0,19114+0,0086
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Tablo 30. Hf elementi ve bilesiklerinin L. X-151m1 fluoresans tesir kesiti degerlerinin

karsilastiriimasi
Kimyasal Formiilii OLp1 OLp1 Crp2 CLp2
Deneysel Teorik Deneysel Teorik
(cm?/ ar) (cm?/ ar) (cm?/ ar) (cm?/ ar)
Hf 0,12923+0,0058 0,12681 0,04145+0,0019 0,03266
HfBr, 0,06028+0,0027 0,0184+0,00083
HfC1,0.8H,0 0,0693+0,0031 0,0215+0,00097
HfCl, 0,09329+0,0042 0,0287+0,0013
HfSi, 0,12697+0,0057 0,03922+0,0018
Hf,0(0C,Hs)14.2 C,;HsOH | 0,1349+0,0061 0,04192+0,0019
Hfl, 0,0556+0,0025 0,0164+0,00074
HfB, 0,15037+0,0068 0,04675+0,0021
HfO, 0,14389+0,0065 0,047+0,0021
HfC 0,15791+0,0071 0,04913+0,0022

Tablo 31. Hf elementi ve bilesiklerinin L. X-151m1 fluoresans tesir kesiti degerlerinin

kargilastiriimasi
Kimyasal Formiilii Gip Gp Gy Oy
Deneysel Teorik Deneysel Teorik
(cm2/ ar) (cm2/ ar) (cm2/ er) (cm2/ ar)
Hf 0,1696+0,0076 0,188533 0,03329+0,0015 0,030463
HfBr, 0,07921+0,0036 0,013+0,0006
HfC1,0.8H,0 0,09154+0,0041 0,01479+0,0007
HfCl, 0,12272+0,0055 0,0212+0,001
HfSi, 0,16682+0,0075 0,02865+0,0013
Hf,0(0C,Hs)14.2 C;HsOH | 0,17879+0,0080 0,02497+0,0011
Hfl, 0,07191+0,0032 0,01624+0,0007
HfB, 0,19848+0,0089 0,03073+0,0014
HfO, 0,19167+0,0086 0,03101+0,0014
HfC 0,20798+0,0094 0,03591+0,0016




Tablo 32. Hf elementi ve bilesiklerinin L. X-151m1 fluoresans tesir kesiti degerlerinin
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kargilastirilmasi
Kimyasal Formiili Gy Oy
Deneysel Teorik
(cm®/ er) (cm?/ ar)
Hf 0,37205+0,0167 0,437849
HfBr, 0,17198+0,0077
HfC1,0.8H,0 0,19654+0,0088
HfCl, 0,27041+0,0122
HfSi, 0,35662+0,0160
Hf,0(0C,Hs)4.2 C,HsOH 0,38025+0,0171
Hfl, 0,16622+0,0075
HfB, 0,4234+0,0191
HfO, 0,40446+0,0182
HfC 0,44708+0,0201

Tablo 33. Hf elementi ve bilesiklerinin L X-151m1 fluoresans verim degerlerinin

karsilastirilmasi
Kimyasal Formiilii oL o, Teorik® ®; Teorik®
Deneysel (barns/atom) (barns/atom)
(barns/atom)
Hf 0,208274+0,0094 0,242 0,245
HfBr, 0,096275+0,0043
HfC1,0.8H,0 0,110023+0,0050
HfCl, 0,151376+0,0068
HfSi, 0,199636+0,0090
Hf,0(0C,H5s)4.2 C,HsOH 0,212864+0,0096
HfI, 0,09305+0,004 1
HfB, 0,23702+0,0107
HfO, 0,226417+0,0102
HfC 0,250276+0,0113

Teorik” (Cohen, 1987)
Teorik°(Hubbel, 1989)




Tablo 34. Hf elementi ve bilesiklerinin L X-1g1nlar1 siddet orani1 degerlerinin
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karsilastirilmasi

Kimyasal Formiilii Lo/ L, Lo/ L,
Deneysel Teorik
Hf 0,0799+0,0036 0,046

HfBr, 0,0675+0,0030

HfC1,0.8H,0 0,0759+0,0034

HfCl, 0,0697+0,0031

HfSi, 0,0615+0,0028

Hf,0(0C,Hs)4.2 C;HsOH 0,0626+0,0028

Hfl, 0,0781+0,0067

HfB, 0,0684+0,0031

HfO, 0,0664+0,0030

HfC 0,0630+0,0028

Tablo 35. Hf elementi ve bilesiklerinin L X-1g1nlar1 siddet oran1 degerlerinin

karsilastirilmasi
Kimyasal Formiilii Lg/ L, Lg/ L,
Deneysel Teorik
Hf 1,0826+0,0487 0,901
HfBry 1,0601+0,0477
HfC1,0.8H,0 1,0919+0,0491
HfCl, 1,0378+0,0467
HfSi, 1,0989+0,0495
Hf,0(0C,Hs)4.2 C,HsOH 1,0764+0,0484
Hfl, 1,0591+0,0477
HfB, 1,1227+0,0505
HfO, 1,1244+0,0506

HfC

1,0881+0,0490
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Tablo 36. Hf elementi ve bilesiklerinin L. X-1sinlar1 siddet oram1 degerlerinin

karsilastirilmasi
Kimyasal Formiili L,/L, L,/ L,
Deneysel Teorik
Hf 0,2125+0,0096 0,146
HfBr, 0,1740+0,0078
HfC1,0.8H,0 0,1584+0,0071
HfCl, 0,1792+0,0081
HfSi, 0,1639+0,0074
Hf,0(0C,Hs)4.2 C,HsOH 0,1503+0,0068
Hfl, 0,2392+0,0108
HfB, 0,1690+0,0076
HfO, 0,1819+0,0082

HfC

0,1878+0,0085




4. SONUCLAR

Bu calismamizda, Hf elementinin ve bilesiklerinin K ve L kabugu fluoresans tesir
kesitlerinin, verimlerinin ve siddet oranlarinin belirlenmesi ile bunlar iizerine kimyasal etki
olup olmadig1 arastirlmistir. K ve L X-1sinlan1 fluoresans tesir kesitleri, verimleri, ve
siddet oranlar1 deneysel veriler dikkate alinarak hesaplanmis, gerek literatiirde bulunan
gerekse bizim hesapladigimiz teorik degerlerle birlikte Tablo 23-36’da verilmistir.

Hf bilesiklerinin K X-151m1 fluoresans tesir kesitleri Boliim 2.10’daki [70] bagintisina
gore teorik olarak hesaplandi. Deneysel veriler kullanilarak hesaplanan degerler ile teorik
olarak hesapladigimiz degerler karsilastirildi. Hf bilesiklerinde K X-1s1m1 fluoresans tesir
kesitleri i¢cin deneysel olarak hesaplanan degerler ile teorik degerler arasinda ogg icin
%0.77-60.9, oke i¢in %2.3-60.7, oxp i¢in %9.2-52.4, oxp i¢in %6.9-46.2 fark
bulunmaktadir. Ayrica K X-151n1 fluoresans verim degerleri i¢in Krause’nin (Krause, 1979)
tablosundan alinan degerler ile deneysel olarak hesaplanan degerler karsilastirildi. Hf
bilesiklerinde wg degerleri i¢cin deneysel degerler ile teorik deger arasinda %4.6-58.7 fark
bulunmaktadir. K X-151m1 siddet oranlari i¢in Scofield’in (Scofield, 1974) teorik degerleri
ile deneysel verileri kullanarak yaptigimiz hesaplar sonucunda elde ettigimiz sonuglarin
karsilastirlmasiyla Koo/ K i¢in %0-1.3, Kgy/ Kg; i¢in %11.4-14, Kpi/ K, i¢in %0.31-26.4
ve Kp/ K, i¢in %17.8-30.2 fark bulundugu goriilmektedir.

Hf bilesiklerinin L. X-151n1 fluoresans tesir kesitleri i¢in Boliim 2.10°da verilen [55-
60] bagmtilarin1 kullanarak hesapladigimiz teorik degerler ile deneysel veriler kullanilarak
hesaplanan degerler karsilastirildi. Hf bilesiklerinde oy icin %9.1-47, o1 icin %8.68-67.5,
ol icin %0.12-56.1, orp, igin %12.1-50.4, o1 ig¢in %1.6-61.8, o1, i¢in %2.1-47.2 fark
bulundugu gozlemlenmistir. L X-151m1 fluoresans verimleri i¢in Cohen (Cohen, 1987) ve
Hubbell’in (Hubbell, 1989) tablolarindan alinan degerler ile deneysel olarak hesaplanan
degerler karsilastirildi. Hf bilesiklerinde @, icin Cohen’in degerleri ile deneysel degerler
arasinda %?2-61.5, Hubbell’in degerleri ile deneysel degerler arasinda %?2.1-62 fark
bulunmaktadir. L X-151m1 siddet oranlar icin Bolim 2.10’da verilen [54] bagintisim
kullanarak hesapladigimiz teorik degerler ile deneysel veriler kullanilarak hesaplanan
degerler karsilastirildi ve Lyy/L, i¢in %33.6-73.6, Lg/L, i¢in %15.1-24.7, L,/L, i¢in %2.9-
63.8 fark bulundugu gézlemlendi.
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K ve L X-151m1 siddet oranlarinin deneysel sonug¢larma bakildiginda, L,/L, siddet
orant hari¢, kimyasal etkinin ¢ok kiicilk oldugundan dolayr ihmal edilebilecegini
gormekteyiz. Ciinkil 5d elementlerinin valans band1 5d, 6s ve 6p elektronlarindan meydana
gelmektedir ve daha alt kabuklarda meydana gelen gecislere kimyasal etki ihmal
edilebilecek kadar kiigiik olmaktadir. Ancak L X-1sinlarina baktigimizda L,’min kimyasal
yapiya daha cok bagh oldugunu gérmekteyiz. Bu kimyasal etkilesme molekiiler orbitalde
baga katilan elektronlarin olusturdugu yiik dagilimindan ve ligandlarin meydana getirdigi
alandan en fazla L,, L, alt kabuk dalga fonksiyonlarmin etkilenmesi olarak
yorumlayabiliriz. 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-
1511 yayimlama ihtimali iken; fluoresans tesir kesiti, hem atomun uyarilmasinin hem de
karakteristik X-1s1m1 yayimlama ihtimalinin bir ol¢iisiidiir. Dolayisiyla fluoresans tesir
kesitinin kimyasal yapidan daha fazla etkilenmesini bekleyebiliriz. L tabakasi ortalama
fluoresans verimi ve tesir kesitindeki farkliligin nedeni bilesikteki atomlarin daha iist
seviyelerdeki elektronlarin baglanma enerjilerinin degismesine baglh olarak aciklanabilir.
Biitiin bunlara ek olarak yapi farkliliginin da g6z 6niinde bulundurulmasi1 gerekmektedir.
Merkez atom ile ligand bilesik meydana getirirken bunlarin bag yapan orbitalleri arasinda
meydana gelen etkilesmeler (6rnek olarak spin-spin etkilesmesi) meydana gelir ve bu
etkilesmelerin sonucunda orbitallerin alt kabuklarinin enerji seviyelerinde kaymalar
meydana gelir. Enerji seviyelerinde meydana gelen kaymalar bu orbitallerden olan
gecisleri onemli Olciide etkileyecektir. Yapist farkli olan bilesiklerde merkez atom ile
ligand arasindaki etkilesmelerinde farkli olmasin1 bekleyebiliriz. Bilesiklerimizde kristal
orgli yapist farkli olanlarin deneysel degerleri arasindaki fark Orgii yapisi ayni olan
bilesiklere gore daha fazladir. Yapisi ayni olan bilesiklerin deneysel degerleri arasinda ise
kiigiik bir fark goze ¢arpmaktadir. Bu farkin nedenini ise yapisi ayn olan bilesiklerde baga
katilan ligandlarin etkisi olarak aciklayabiliriz.

Deneysel sonuglarla teorik sonuglarin farkli ¢ikmasinin diger bir nedeni de Hfls ve
HfBr,4 gibi numunelerde hafniyum elementinin disinda mevcut olan elementlerin 6zellikle
kiitle numaralarinin biiyiik olmasi ve bilesik icinde bulunma yiizdelerinin biiyiik olmasi
neticesinde gelen 1sinlarin sogurulmasi ve sagilmasi olaylarinin meydana gelmesidir.
Olciimlerimizde kullandigimiz  bilesiklerin kimyasal yapilari, kristal yapilar1 ve

kullandigimiz bilesikleri olusturan elementlerin bilesik icinde bulunma yiizdeleri
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Tablo 37’°de verilmistir. Ayrica calisgmamizda inceledigimiz parametrelerin 6l¢timlerinden
kaynaklanan hatalar sirasiyla karakteristik piklerin altindaki alanlardan (£%3), sogurma
diizeltmesi faktorii oranindan (£%2), [yGe faktoriinden (<%5-7) ve diger sistematik

hatalardan (£%2-3) kaynaklanmaktadir.

Tablo 37. Hf elementi bilesiklerinin bazi kimyasal 6zellikleri

Kimyasal Bag Yapis1 | Oksidasyon Kristal Elementlerin
Formiil Sayisi Yapisi Kimyasal Iginde Bulunma
Yiizdesi
HfL, Iyonik Bag +4 Kiibik %26.01485 Hf
Hafnium (IV) Iodide %73.98515 1
HfBr, Iyonik Bag +4 Kiibik %35.83374 Hf
Hafnium Bromide %64.16626 Br
HfC1,0.8H,0 Iyonik Bag +4 | %59.99236 Hf
Hafnium Dichloride %10.75513 O
Oxide %5.42025 H
HfCl, Tyonik Bag +4 Monoklinik | %55.72553 Hf
Hafnium(IV)Chloride Tetrahedral | %44.27447 Cl
HfSi, Iyonik Bag +4 | %76.06292 Hf
Afnium Silicide %23.93708 Si
Hf,0(0OC,Hs)4,.2C,HsOH | Iyonik Bag +4 | %49.13899 Hf
Hafnium (IV) Ethoxide %18.71996 O
%26.45274 C
%5.68831 H
Hf Metalik Bag 0 Hekzogonal | %100 Hf
Hafnium Powder
HfB, Iyonik Bag +6 Hekzogonal | %89.19505 Hf
Hafnium Boride %10.80495 B
HfO, Iyonik Bag +4 Kiibik %84.7978 Hf
Hafnium Oxide %15.202140 O
Iyonik Bag +4 Kiibik %93.69519 Hf
HfC %6.30481C
Hafnium Carbide

Calismamzda, oOzellikle numunelerin hava hassasiyeti olmasi ve numunelerin
biiyiik tanecikli olmasi nedeniyle sayim i¢in numunelerin hazirlanmasi esnasinda da bazi

giicliiklerle karsilagilmistir.



5. ONERILER

Bu tezde *'Co radyoizotop kaynag kullamlarak Hf elementinin bilesiklerinin K ve
L tabakalar uyarilmasiyla K ve L tabakas1 fluoresans tesir kesiti, verimi ve K ve L X-151n1
siddet oranlar1 deneysel ve teorik olarak Olciilmiis ve bu parametreler tizerine kimyasal
etkinin varligi arastirilmistir.

Ayni1 radyoizotop kaynak kullanilarak aym bilesikler icin M tabakasi fluoresans tesir
kesiti, verimi ve M X-151n1 siddet orani deneysel ve teorik olarak dlgiilebilir. Farkli enerjiye
sahip radyoizotop kaynaklar kullanilarak K, L ve M tabakas1 i¢in enerjiye bagli fluoresans
tesir kesiti, verimi ve X-151n1 siddet oranlar dl¢iilebilir. Bunun yam sira aym bilesikler icin
M tabakasina bosluk gecisi ihtimaliyeti iizerine kimyasal etki calisilabilir.

Bu konudaki ¢aligmalarin XRF tekniginde gelisen analizor ve dedektor teknolojisine

paralel olarak yinelenmesini tavsiye etmekteyiz.
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