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OZET

Bu calismada, 137Cs-y kaynagi ile 1isinlanan baz1 dis ve kemik orneklerinde
olusan serbest radikallerin dozimetrik o6zellikleri, Elektron Spin rezonans (ESR)
teknigi ile incelendi. Gama kaynaginda i1sinlanan sekiz adet toz haldeki dis ve
kemik orneklerine eklemeli doz metodu uygulandi. Isinlama arahgi 76,25 Gy ile
508,35 Gy arasindadir. Ornekler icin ESR’ de uygulanan “eklemeli doz”
metodu yardimiyla, her ornek icin esdeger doz ( Dg ) belirlendi. Dozu
belirlemedeki yontem analitik olarak geriye dogru tahmin yapilarak belirlendi.
Daha sonra, bu doz degerlerinden faydalanarak orneklerin arkeolojik
tarihlendirmesi yapildi. ESR yasi, yaklasik olarak 10,4x10° yul ile 54,6x10° yil
arasinda bulundu. Eklemeli doz grafiginden elde edilen en diisiik “esdeger” doz
degeri 6,2 Gy’ dir. Aym tiir orneklerden ii¢ tanesi icin sicaklik ¢calismasi 123K
ile 400K arasinda yapildi.



ESR siddetinin oda sicakhigl civarinda kararh hale geldigi ve 1sinlama sonucu

olusan CO; radikalinin 12 saat sonra kararlh hale geldigi gozlenmistir.
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ABSTRACT

In this study free radicals in some tooth and bone samples irradiated by 137Cs-y
source and their dosimetric properties have been investigated by using Electron
Spin Resonans (ESR) method. Additive dose method has been applied to eigth
number of these samples irradiated by gamma source. Irradiation range is from
76,25 Gy to 508,35 Gy. For all samples, equivalent dose (ED) has been
determined by means of additive dose method. Archeologic dating has been
performed by using equivalent dose values. ESR age has been found
approximately in the range from to 10,4x10° to 54,6x10° years. The lowest
“equivalent dose” has been found as 6,2 Gy from additive dose curve. The
temperature dependence has been studied for three samples in the temperature
range from 123K to 400 K. The intensity of ESR peak was found stable at room
temperature. It has been observed that radical of carbon dioxide ( CO; )

occured by irradiation was stable after 12 hours.
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Retrospective dosimetry in an important aspect of radiation related accident

investigation.
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SIMGELER VE KISALTMALAR

Bu c¢alismada kullanilmis bazi simgeler ve kisaltmalar, agiklamalari ile birlikte

asagida sunulmustur.

Simgeler Ac¢iklama
He Elektronun manyetik dipol momenti
I Bohr Manyetonu
h Planck Sabiti

Manyetik Alan
T, Spin durulma Zamani
Np/Ng Stirekli Dalga Spin sayilari
g Spektroskopik Yarilma Carpani
Kisaltmalar Aciklama
ESR Elektron Spin Rezonans
TD Toplam Doz
T-T ESR sinyali Tepe-Tepe degeri
ED Esdeger Doz
SI Kullanilan Uluslararasi Birim Sistemi
TAEK Tiirkiye Atom Enerjisi Kurumu
SANAEM Saraykdy Niikleer Aras. ve Egitim Merk.
DPPH Diphenylpicrylhydrazyl



1.GIRiS

Elektromanyetik radyasyonun maddeyle etkilesmesinin bir sonucu olarak, cesitli
spektroskopik yontemlerle maddenin yapisi hakkinda 6nemli bilgiler elde edilebilir.
Elde edilen spektrumlar veya enerji bantlari, enerji seviyeleri arasindaki elektronik
gecisleri temsil eder. Manyetik Rezonans (MR) olarak adlandirilan spektroskopiler
tic farkli teknik isimle siniflandirilirlar: Niikleer Manyetik Rezonans (NMR),
Manyetik Rezonans Goriintiileme (MRI) ve Elektron Paramanyetik Rezonans (EPR)
veya Elektron Spin Rezonans (ESR). ESR spektrometresi elektromanyetik
spektrumda mikrodalga bolgesine diiser ve rezonans frekans1 GHz seviyesindedir.
NMR spektrometresi radyo frekansit bolgesine denk diiser ve MHz mertebesinde

rezonans frekansina sahiptir.

Statik bir manyetik alanda elektron spinleri veya ¢iftlenmemis elektronlarin enerji
sogurmalart sonucunda bir ESR spektrumu gozlenir. ESR spektrometresi ile,
“paramanyetik” 6zellik gosteren, elektriksel iletkenligi minimum, nemli veya sulu
olmayan toz veya kati durumdaki biitiin numunelerin spektrumlar1 alinabilir.
Paramanyetik materyaller, ¢iftlenmemis elektron icerirler. Kristaldeki metal iyonlari,
yar1 iletkenlerdeki alict ve verici safsizliklar, serbest radikaller iceren yapilar
ciftlenmemis elektronlara sahiptirler. Bu durumda net spin manyetik momenti
stfirdan farklidir. ESR sadece c¢iftlenmemis elektrona sahip molekiilleri tespit
edebilmesine karsin, baz1 metal iyonlar1 i¢in de ESR spektrumu goézlenebilir. Serbest
radikaller cok reaktiflerdir ve bdyle yapilar1 yorumlamak ve ¢ézmek i¢in uzmanlik

gerektiren bazi tekniklere ihtiyac duyulur.

ESR teknigi ile dis, kemik vb. gibi 6rneklerle yapilan dozimetrik ¢alismalarin temeli,
bu numuneler tarafindan sogurulan toplam radyasyon dozunun belirlenmesi esasina
dayanir. Bu tiir numunelerde elektron paramanyetik rezonans dozimetri, dis
minesinde sogurulan toplam dozun 6l¢iilmesinde kullanilan tek kati hal yontemidir
[1-6]. Isinlanmis toz dis minesinde EPR teknigi ile doz tespiti, 1sinlama ile
olusturulan hidroksiapatit (Cajp (PO4)s(OH), ) kristalindeki CO;" radikalinin

sinyalinin biyiikliigiinliin Ol¢iimiine dayanir. Bu sinyal siddeti sogurulan dozla



orantilidir. Hidroksiapatit kristali, dis minesinde %95-97, dentin tabakasinda %70-75

ve kemikte ise %60-70 oraninda bulunur [7].

ESR veya diger bilinen ismi ile EPR ilk defa 1945 yilinda Yevgeniy Zavoyskiy
tarafindan ortaya atilmistir [8]. Teknigin uygulamalari, daha sonraki yillarda
manyetik alan icine yerlestirilen Ornek tarafindan sogurulan 1sima frekansinin,
cekirdeklerin kimyasal c¢evrelerine bagl oldugunu gostermesi ile baslamigtir. ESR

1966 yillarda Fourier doniisiimlerinin kullanimu ile gelistirilmistir.

ESR Zavoyskiy tarafindan kesfedildiginden bu yana, ¢esitli yogun madde ve kimya
problemlerinde, jeolojide, paleontropolojide, biyolojide ve radyasyon dozimetresinde
kullanilmaktadir [9]. ESR 06zellikle radyasyon biliminde, medikal fizikte, geriye
dontik kaza dozimetrelerinde, arkeolojide radyasyon dozimetresi olarak hizla 6nem
kazanan bir tekniktir [10]. En ilgi ¢ekici aragtirmalar geriye doniik doz hesabi ile
arkeoloji ve jeolojide yapilan tarihlendirme ¢aligmalaridir. Geriye doniik doz hesabi,
1sinlanmis gidalarin incelenmesinde ve radyasyon kaza dozimetresi olarak da genis

kullanim alanina sahiptir.

ESR teknigi; Cernobil reaktér kazasindaki magdur insanlardan alinan dis
minesindeki dozlarin, Hirogima’daki niikleer patlamada insanlarin ve bolgenin maruz
kaldig1 dozlarin tespitinde kullanilmaktadir. ESR ile yapilan tarihlendirme
caligmalarindan biri de paleosismik ¢alismalar yani ge¢mis depremler iizerine
yapilan calismalardir. Dis minesinde yapilan ESR tarihlendirme c¢aligsmalari
sayesinde insanin biyolojik ve kiiltiirel gelisimi hakkinda bilgiler elde edilmektedir
[10-12]. Materyallerin ESR sinyallerinin davranisi ve dozimetrik 6zellikleri yeni
tekniklerin gelistirilmesinde de 6nemli bir temel bilesendir. ESR metodu birka¢ bin

yil ile bir iki milyon y1l arasinda yas tayini i¢in uygulanabilir bir tekniktir [13 , 14].

Atom ve molekiillerin yapisinin aydimnlatilmasinda spektroskopik yontemler c¢ok
onemli yer tutarlar. Bir manyetik alan icine yerlestirilen madddenin manyetik
momentlerinin manyetik alanla etkilesmesi sonucu bir enerji sogurulmasi gergeklesir.

Sogurulan enerji spin-yukari olan durumu, spin asagi yapabilecek kadarsa spinler



yonelimlerini degistirirler. Ust duruma ¢ikan bu spinler taban duruma dénerken
aldiklar1 enerjiyi salarlar. ESR cihazi bu salinan enerjiyi algilayarak bir spektrum
olarak verir. ESR spektroskopisi, molekiillerin, iyonlarin ve c¢ekirdeklerin
kuantumlanmig enerji diizeylerini belirleyen bir yontemdir. Spektrumlar, sogurma ve
1s1ma olmak iizere ikiye ayrilir. Iki diizey arasindaki gegise karsi gelen sogurma
enerjisine spektral ¢izgi ya da spektrum denir. Spektroskopide, gecis frekanslarina
kars1 gelen spektrumlar gozlenir ve bu spektrumlarin yerleri frekans olarak belirlenir.
Elektronlarin ya da cekirdeklerin farkli elektronik yapilarina gore farkli uyarilmis
enerji diizeyleri bulundugu i¢in bu diizeyler arasindaki gecislere kars1 gelen spektrum
cizgileri, elektromanyetik spektrumun oldukca farkli araliklarina diiserler. Bu
araligin biiyiikliigii, incelenmekte olan sistem i¢indeki atom, ¢ekirdek ya da iyonlar

tizerinde etkin rol oynayan etkilesmelere baglhidir.



2. ESR SPEKTROSKOPISINiN TEMEL TEORISi

Gegen yiizyilin baglarinda, bilim adamlar1 kuantum mekaniginin baslica
uygulamalarindan olan, atom veya molekiillerin, uygun enerjilerde seviyelere
ayrildigin1 buldular. Spektroskopi, atomik ve molekiiler durumlar arasindaki enerji
farkliliklarinin yorumu ve 6lgiilmesidir. Bu enerji farkliliklarinin (AE ) bilinmesiyle,
calisilan numunenin dinamik yapis1 hakkinda bilgiler elde edilebilir. Elektromanyetik
1simanin sogurulmas1 ve AE enerjisi arasinda 6nemli bir baginti vardir. Planck

yasasina gore sogurulan enerji esitligi:
AE =hv (2.1)

seklindedir. Burada h planck sabiti ve v, 1sinim frekansidir. Enerji sogurulmasi daha
diisilk bir enerji seviyesinden daha yiiksek bir enerji seviyesine gecis sebebidir.
Alisilagelmis spektrometrelerde frekans araligi taranir. Bu frekans taramasi
sonucunda, EM radyasyon sogurarak gecis yapar (Sekil 2.1). Bu gecis tek bir spin

icin bir ESR spektrumu verir.

N
A A
AE hv
Y h J

Sekil 2.1. Elektromanyetik soguruma ait gegis.
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Sekil 2.2. ESR spektrometrelerinin siniflandirilmasi a) MD rezonans alanlarina gore
b) ESR frekanslarina gore adlandirilmalari [17]

X-Band ESR sistemi, en ¢ok kullanim alan1 olan bir cihazdir ve dalgaboyu (A) 3 ile
3,3 cm arasindadir. Bu aralik kaviteye yerlestirilen numune boyutlariyla yakindan
ilgilidir. Ancak c¢aligma sartlarina uygunluk, hassasiyet ve ¢alisma konular1 ve amaca
yonelik olarak ESR spektrometreleri ¢esitlilik gosterirler. Frekans degerlerine gore
de cesitli isimlerle ve buna bagli parametre degerleri ile tanimlanirlar. Diistik frekans
(GHz) degerlerinden yiiksek degerlere gidildik¢e bu sistemlere S-band, X-band, K-
band, Q-band ve W-Band spektrometreler denilmektedir. Biitiin modellerin frekans

ve rezonans alan degerleri Sekil 2.2.(a) ve Sekil 2.2. (b)’de gosterilmistir.

2.1. ESR Sistemi

Burada ESR sisteminin genel goriiniimii verilmistir. ESR ilk kez deneysel olarak
1945 yilinda Zavoyskiy tarafindan uygulanmistir [8]. Giiniimiize kadar birgok ESR
spektrometreleri tiretilmistir. Bu gelisim, calisma amacina yonelik yapilan veya
gelistirilen ESR donanim ve modellerini olusturma yoniinde olmustur. En basit

sekilde tanimlanan bir ESR spektrometresi ii¢ ana bilesenden olugmaktadir: 1s1mim

! Spektrometre gesitlerinde rezonans manyetik alan degeridir.
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Resim 2.1. ESR sisteminin genel goriiniimii: a) Magnetler b) Spektrometre [17]

kaynagi, numune ve dedektdr’diir. Bazen de bu ii¢ donanim mikrodalga, magnetler

ve spektrometre olarak adlandirilir[16].

X-Band ESR sisteminde sabit frekansli mikrodalga alaninda, 9,8 GHz manyetik alan
taranarak (B~0,35 T) sogurulan mikrodalga enerjisi B alaninin fonksiyonu olarak
belirlenir. Burada B= 0,35 T, X-Band ESR spektrometrelerinin yaklasik olarak B,
degeridir (Bakiniz Sekil 2.2.a). Modiilasyon genligi, ESR sinyal siddetinde 6nemli
bir etkiye sahiptir ve 0,01-3 mT araliginda degisir. Genelde diisiik modiilasyon
genligi degerleri yiiksek c¢ozme gii¢lii ESR sinyalleri verir. Modiilasyon sinyali
artarken ESR sinyal siddeti de artar. Ancak yiliksek genlik degerlerinde ESR

sinyalindeki ¢izgi seklinde bozulmalar gozlenebilir.

X-band ESR sistemi; Bruker marka 8 in¢ magnet (1T manyetik alan {ireten), 2,7 kW
giic kaynagi olan, 100 — 500K sicaklik araliginda ol¢lim yapabilen, EMX model,
stirekli X- band mikrodalga iireten bir sistemdir. Sistemin blok diyagrami ve genel
goriintiisii Sekil.2.3.’te goriilmektedir. Bu semada goriinmeyen bir de kapali devre

sogutma tinitesi vardir. Genel olarak bir ESR sistemi, gii¢ kaynagi, spektrometre



Dalga Hlavum  Cember

MD 1 3 Dedeldiir FDD |=—f» 4,—
S
2
Mod iilasyon Mumune Kavite
Iangallari
N 3
100 Mz |

Sekil 2.3. ESR sisteminin blok diyagrami [17]

kismi1, magnetler, mikrodalga, kavite, sicaklik kontrol iinitesi, bilgisayar ve sogutma

tinitesinden olusur. Baz1 modellerde sistem bazi degisiklikler gdsterebilir.

Spektroskopi sistemini olusturan ana unsurlardan biri mikrodalga kaynagidir. Sabit
frekansta ve degisen manyetik alan prensibine gore calisan X-Band
spektroskopisinde c¢alisma frekans: (9-10 GHz) bolgesindedir. Sistemi olusturan
ikinci ana unsur ise MD giiciindeki degisimleri dlgebilen bir kristal dedektdr ve bu
dedektoriin ¢ikis sinyalini kaydeden bir kaydediciyi igeren spektrometredir; Ana
unsurlardan bir digeri de, her bir degisimi lineer olarak 0,35T degisebilen, homojen
bir manyetik alan saglayabilme kapasitesine sahip manyetik kangallardir.
Modiilasyon frekansi 100 kHz’ dir ve MD igerisinde sabit degerdedir. manyetik

alan1 modiile ederek ¢ikis sinyaline katkida bulunur.

Bunlarin yani sira sistemde diisiik ve yiiksek sicaklik Ol¢timleri igin bir sicaklik
kontrol iinitesi, spektrumlarin kaydedilmesi icin bilgisayar, degisen c¢alisma
sartlarina gore degisik geometrilerde kullanilabilen kaviteler mevcuttur. ESR
sisteminde bunlara ek olarak; numunede (6zellikle tek kristal numunelerinde) aciya
bagli degisimlerin ESR spektrumlarin1 almaya yarayan ganyometre ile sadece 77

K’de (s1v1 azot sicakligl) 6l¢iim almamiza yarayan parmak sivi azot kabi (finger



dewar) bulunmaktadir. ESR sistemi ve temel bilesenlerinin genel goériiniimii Resim

2.1’ de goriilmektedir.

2.1.1. Mikrodalga kopriisii

Mikrodalga kopriisii, icerisinde temel anlamda, mikrodalga kaynagini ve dedektorii
bulundurur. Digerleri ise, sistem kontrolii, giic kaynagi ve elektronik giivenlikle
ilgilidir. Sekil.2.4’deki A noktast mikrodalga kaynagidir. Kaynagin c¢ikis giicii
genellikle degismezdir. B noktasi ise mikrodalga kaynagindan gelen 1511 zayiflatici
olarak adlandirilir. Zayiflatict mikrodalga giicii, tam olarak kontrol edilebilir. ESR
spektrometrelerinin ¢gogunda goze ¢arpan teknik bir 6zellik de, numuneden yani D
noktasindan yansiyan isinlarin miktarindaki degisikligin dl¢iilmesidir. C noktasi ile
gosterilen diizenek bu isi yapar ve bir diizenleyici ¢ember olarak bilinir. Kaynaktan

gelen 1sinlarin direk olarak algilayiciya gegmesini onler.

Kavitedeki numuneye 2 yoluyla gelen 151n, yansidiktan sonra dogruca algilayiciya
ulasir. Yansiyan 1ginlar tekrardan kaynaga donmezler. Faz duyarli dedektorler ESR

sinyal ¢ikisinin son agamasini olusturur.

Sekil 2.4. Mikrodalga kopriisiiniin blok diyagrami a) Kaynak b)Zayiflatici ¢) Cember
d) Kavite e) Algilayict diyod f) Referans kolu g) Sinyal ¢ikist [17]



2.1.2. Kavite

ESR spektrometresinde en 6nemli donanimlardan birisi de kavitedir(numune tutucu).
Kaviteler dikdortgen ve silindirik geometrilerde olabilir. Dikdortgen seklindeki bir
X-band ESR kavitesinin boyutlar1 (1x2x3) cm seklindedir (Sekil 2.5). Ornek
yerlesimi, laboratuvar ortaminda iiretilen etkin manyetik alana dik gelecek sekildedir.
Burada manyetik alan bileseni B en yiliksek degerdedir. Kaviteyi tanimlarken K
faktoriinii tanimlamak gerekir (Es.2.2). Kalite faktorii ESR spektrumundaki
duygunlugun ve hassasiyetin kavite acisindan bir Ol¢iisiidiir. Aslinda K faktorii

kavitenin ne kadar mikrodalga enerjisi depoladigini gosterir.

_ 2n(depolanan enerji)
(B.D.K.E.)

(2.2)

Yani K, “Birim mikrodalga dolanimi boyunca kaybolan enerji” basina “depo edilen
enerji” olarak tanimlanabilir. BDKE' bir mikrodalga periyodu boyunca kaybolan
enerjinin toplamidir. Rezonans sonucunda kavite i¢inde elektromanyetik dalga
olusur. Bu dalgalar kavite duvarlarinda elektrik akimi1 meydana getirirler. Kavite
duvarlar yiiksek derecede iletkenlik gosteren metallerden yapilmistir [18]. Kaviteyi,
mikrodalga klavuzu ile birlikte mikrodalga kaynagina baglayan Iris (Sekil 2.6.)’tir.
[ris’in goérevi, kavite ve mikrodalga arasindaki empedans uyusmasini saglamaktir.

Bunu ise iris vidasi ile yapar.

! Birim Dolanim Bagina Kaybolan Enerji.



10

friz motern

o 0
Delga
klavuzu
Conlas
Iriz motor mjﬂ"‘»\\_‘ :nn:-\
Iris widas Sre, Mt
x\\ gy yerd
-

Ided kablosu

Sekil 2.5. Kavite, dalga klavuzu ve iris’in genel gériinimii [17]

X-Band ESR spektrometrelerinde, en yaygin olarak kullanilan1 “ginlayan kavitedir.
Paralelyiizlii dikdortgen mikrodalga kaviteler ¢ok sik kullanilanlardandir. Kullanigh
bir ESR kavitesi, K degeri yiiksek, mikrodalga manyetik alan bileseni B,’a dik ve
numune yerlesimi olan yerde, B, en yiiksek degerde, elektrik alan E ise en diisiik
degerde olmalidir. Rezonans durumunda kavite duvarlarinda duragan dalgalar olusur.

Duragan dalgalar B ve E bilesenlerinin ¢ikis fazlarina sahiptirler [17-21].

Iris widast
Dalga klawzn \A
=
[
S|
A
Ins E awvite

Sekil 2.6. Numune haznesinde mikrodalga eslesmesi
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3. ESR DOZIMETRISI VE YAS TAYINI

Niikleer radyasyon kazasi sonucu sogurulan dozun duyarli bir sekilde 6l¢iilmesi,
insan sagligr acisindan onemlidir. Uygulanacak tedavinin 6nemi sogurulan dozun
duyarl bir sekilde belirlenmesine baghdir. Bu yiizden “kaza dozimetresi” ¢aligmalari

bilim diinyasinda yogun ¢alisilan konular arasindadir.

Gilintimiizde, iyonlagtiric1 radyasyon kazasina maruz kalan bir kisinin, lizerinde bir
dozimetre tasimiyorsa, maruz kaldig1 radyasyon dozunu hemen belirlemek miimkiin
degildir. Boyle muhtemel bir niikleer radyasyon kazasi sirasinda, herkesin her zaman
dozimetre tagimasi miimkiin olamayacagindan, sogurulan dozun belirlenmesinde

farkli alternatif yollara bagvurulmaktadir.

Radyasyon kazalarinda, kazazedeler iizerinde bulunan bazi dozimetreler (film
dozimetresi vb.), yiiksek doz degerlerinde giivenilir sonu¢ vermezken, bazilar1 da
sogurulan radyasyonun ¢esidine uygun olmamakta ve bdylece sogurulan doz miktari
belirlenememektedir. Radyasyonun birey iizerinde molekiiler diizeyde olusturdugu

degisimleri, ESR ile belirlemek miimkiindiir.

Radyasyonla olusturulan radikal konsantrasyonlar1 ile Olgiilen, sinyal siddetleri
dogrusal olarak artar [22-27]. Bu da geriye doniik dozlarin bulunabilmesini saglar.
ESR teknigine alternatif yontemler 1930’lardan beri kullanilan Termoliiminesans
(TL) teknigi ve 1985°den sonra giindeme gelen Optik Uyarmali Luminesans (OSL)’
dir.

ESR teknigi ¢esitli kemik ve benzeri tiirii maddeler i¢eren numunelerde ( kemik, dis,
balik kil¢1g1, tavuk kemigi vb.) ; sogurulan dozlarin belirlenmesinde kullanilan etkili
bir yontemdir. Bu yontemin 6zellikleri, sonuglar1 ve uygulanmasi ¢esitli ¢aligmalarla
gelistirilmis ve bir ¢ok uluslararasi bilimsel yayimnlarda sunulmustur [22, 28-33].
Dogal ESR sinyalinin biiytikliigii ile numunenin tanecik yapisi arasindaki baglantiy1

ise Haskell ve ark., 1996 yilinda yaptiklari ¢alisma ile gostermislerdir.
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3.1. Manyetik Alanda Elektron

Elektronun spin hareketinden kaynaklanan manyetik momenti p.= -geugﬁ ile ifade
h

edilir. Burada g. serbest elektron icin g-faktorii veya spektroskopik yarilma
carpanidir. Serbest elektron i¢in g.= 2,002319’dur. pg Bohr manyetonu, degeri
(eh/2mm,) =9,27401540X10'24 J/T, m, elektronun kiitlesi ve S spin agisal

momentumdur. Manyetik alanda B ile i arasindaki etkilesme Hamiltoniyen olarak

- >

H=-p..B = geuBM verilir. Manyetik alan z yoniinde ise, Hamiltoniyen ifadesi H=
h

gl 5_': . 1_9) seklinde, enerji 6zdegerleri E=-g.ugmB= +1/2 g.ugB ve burada m 7, S,

spin operatoriiniin 6zdegerleridir. Boylece elektron i¢in miimkiin olan iki yarilma
durumu vardir. Ayrilma enerjisi, AE manyetik alan B ile dogrusal olarak artar. Bu

durum Zeeman yarilmasinda E; i¢in o, E. i¢in ise [ olarak da gosterilebilir.

3.1.1. Rezonans kosulu

ESR spektrometrelerinde rezonans kosulu denklemi Es.2.1.” in yardimu ile

hv = g.usB 3.1)
olarak yazilir. Spektroskopik parametre hesaplamalarinda, g-degeri, Es. 3.1 ile
bulunur. Bu esitlik yardimi ile hem rezonans alani i¢in g-spektroskopik yarilma
carpani, hem de referans alinan standart i¢in B degerleri kullanilarak deneysel g-

degeri hesaplanabilir.

Bref
g = grejf' B_ (3'2)

ESR sisteminde kalibrasyon i¢in standart olarak, DPPH (diphenylpicrylhydrazyl)
kullanildi. DPPH i¢in g-degeri 2,0036+0003tiir. Rezonans sartinin saglanmasi igin,
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manyetik alana dik bir elektromanyetik dalga uygulandiginda yani hv=AE=g.upB
saglandiginda bir spin durumundan diger duruma gecis olur. Baska bir ifade ile,
sogurma (f—a) veya uyartlmis 1simimda(a—p) seklindedir. Rezonans kosulu
saglandiginda sistem enerji sogurur. Bu sogurulan enerjinin belirlenmesi ESR

spektroskopi sisteminin temelini olusturur. Sogurma enerji hizi,

dE= nPAE (3.3)
veya
dE=n,AE P/(1+2PT)) (3.4)

seklinde verilir. Burada n= Np-N, siirekli dalga durumlar altinda spin sayisi
farkliliklaridir. P ise uyarilmis gecis olasiligi, n, da termal dengedeki spin sayisi

farkliligidir ve T, spin 6rgii durulma zamanidir. Birinci dereceden yaklagiklikla,

dE/dt~N(AE)*P/[(kT(1+2PT))] (3.5)

yazilabilir. Buradan goriilebildigi gibi ESR sinyal siddeti, numunedeki ¢iftlenmemis

elektronlarin sayist ile orantilidir.

3.1.2. Spin hamiltoniyeni

Elektronun yiiklii olmasi nedeniyle hareket ettigi yoriingede bir elektrik akimi
olusturur. Bunun sonucu da elektronun bulundugu bolgede bir manyetik alan olusur.
Bu manyetik alan diger elektronlar, atomlar veya molekiillerin manyetik alanlari ile
etkilesir. Elektronun bu alanlarla etkilesimi normalde etkin spin Hamiltoniyeni
olarak tanimlanir. Uygulanan manyetik alanda tek bir ciftlenmemis elektron igin

etkin spin hamiltoniyeni soyledir:

H= Helektron ZeemannT Hnﬁkleer Zeemann T Haslrl inceyapi + Hkuadropol (36)
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[1k iki terimin daha acik ifadesi,

B-S B1
H = gupty === &by —— (.7

olarak yazilir. Burada g spektroskopik yarilma ¢arpani, gy ve py niikleer g-faktorii ve
niikleer manyeton i¢in degeri (eh/2nm,) = 5,0507866x107%7 J/T dur. m, protonun
kiitlesidir. I ise niikleer spin degeridir. K kuadrupol ¢iftlenim tensorii ve A da asir1

ince ¢iftlenim tensorleridirler.

Zeeman varilmasi

ESR teknigini kullanarak laboratuar ortaminda alinan Olgiimlerin temelinde yatan
fiziksel olay, sistem tarafindan olusturulan dis manyetik alan ile numunedeki
ciftlenmemis elektronlarin spinlerinin etkilesmeleridir. Olusan enerji farkliliginin
(E; ve E;) nedeni, “Zeeman olay’’nin meydana gelmesi olarak agiklanabilir.
Ciftlenmemis elektronlar, spinlerinin hareketinden dolay1 sahip olduklari manyetik
moment nedeniyle; kiiciik bir miknatis gibi davranirlar. Bu miknatiscik manyetik
alana yerlestirilirse, p manyetik momentinden dolayr bir kismi manyetik alan
yoniinde yonelir, bir kismi1 manyetik alana zit yonde yonelir. Bu durumda elektronlar
arasinda bir enerji farki olacaktir. Bu fark manyetik alana zit yonde yonelenler ile

ayni yonde yonelen elektronlar arasindadir. Enerjileri:

E=guyBym, =+5gu;B, (3.8)

burada m_==+7 olup,

AE=E,-E,=gu,B,= hv (3.9)
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Sogurna
B[

Sekil 3.1. Sogurmaya kars1 gelen ESR spektrumu [17]

olur. Burada h Planck sabiti (A = 6,63x10°* J.s), g-degeri nuknatislanmaya katki
derecesini gosteren bir sabittir. ug Bohr manyetonu olup degeri (9,27x10** J/T) dur.

By dis manyetik alan degerini gosterir.

Manyetik dipol momentlerin manyetik alan ile etkilesmesi sonucu , s6z konusu
momentlerin her biri birer miknatis gibi davranir ve sahip olduklar1 spin degerlerine
gbore miimkiin olan enerji seviyelerine yarilir. Bu olaya “Elektron Zeeman Etkisi”
veya “Zeeman Yarilmas1” denir. Seviyeler arasi miimkiin gegislere bagl olarak bir

ESR spektrumu gozlenir.

Iki enerji durumu arasindaki fark mikrodalga enerjisine esit oldugunda mikrodalga
numune tarafindan sogurulur ve bir sogurma spektrumu gozlenir (Sekil 3.1). Klasik
mekanige gore; rezonans olayinin iki titresim frekansinin uyumlu olmasi hali olarak

bilinmektedir.

Elektromanyetik 151k ile bir elektronu uyardigimizi diisiinelim. Uyarilan elektron
enerji kazanarak bir iist duruma geger. Daha sonra kazandigi enerjiyi vererek taban
durumuna gecer. Birinci durumdaki spektrum ¢izgisi, “sogurulma” ikinci durumdaki
spektrum ¢izgisi ise “emisyon ¢izgisi” olarak adlandirilir. Manyetik alanda ¢izgi
yarilmasi ilk olarak Zeemann tarafindan 1897 yilinda gézlenmistir. Bu iki ¢izgi ayni
ise rezonans durumu vardir. Manyetik rezonans deyimi aslinda dis bir etkenin,
manyetik sistemin dogal frekansiyla uyumlu oldugunu belirtmek i¢in kullanilir. ESR

sisteminde dogal frekans Larmor frekansi, dis etken ise Mikrodalga (MD)’ dur.
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3.2. Iyonlastiric1 Radyasyon ve Paramanyetizma

Yiiksek dozlardaki niikleer radyasyon hedefte serbest radikallerin meydana
gelmesine neden olur. Serbest radikallerin ¢iftlenmemis elektronlart da
paramanyetizmanin olusma sebebidir. Ciftlenmemis elektron sayisi arttikga
paramanyetik Ozellik artar. Paramanyetik maddelerde sicaklik arttikca y degeri
degismez veya azalir. Burada x degeri, manyetik alinganligin 6lgiistidiir ve birim
manyetik alan basma miknatislanma olarak tanimlanir ve ESR teknigi ile

belirlenebilir.

Paramanyetik merkezler, ¢iftlenmemis elektronlarin spinlerinin dénmesinden olusan
kalict manyetik momente sahiptirler ve negatif yiikliidiirler. Dis manyetik alanda bu
manyetik momentlerin iki enerji durumunda oldugu kabul edilir: manyetik alan
yoniinde yonelmis taban durumu ve ters yonde yonelmis uyarilmis durum. Manyetik
momentlerin diisiik enerji seviyesinden yiiksek enerji seviyesine gegisleri ayri
frekansta EM dalganin sogurulmasi ile belirtilebilir. Mikrodalga sogurumunun
miktar1 direk olarak paramanyetik merkezlerin sayisi ile orantilidir. Iyonlastirici
radyasyon, serbest radikal olusturdugundan bu metotlarla iyonlastirici radyasyonun

etkilerini ¢calismak miimkiindiir.

Doz, birim kiitle bagina sogurulan radyasyon enerjisidir. SI birim sisteminde
sogurulan doz birimi gray (Gy)’ dir ve 1Gy = 1J/kg olarak tanimlanir. ESR
dozimetrisinin Onemi, bazi i1smnlanmig materyallerde radyasyonun olusturdugu
ciftlenmemis elektronlarin goreceli konsantrasyonunu 6l¢erek dozu belirlemesidir.
ESR dozimetrelerinin en biiyiik avantajlarindan biri numune tekrar tekrar 6lgiilebilir

[38].
3.3. ESR ile Yas Tayini
Tarihlendirme i¢in ESR o6l¢limlerinde, paramanyetik merkezlerin mutlak sayisinin

belirlenmesi gerekliligi yoktur. Sadece ESR sinyal siddeti, doz-cevap egrisini

olusturmak yeterlidir. Tarihlendirme Termoluminesans (TL) teknigi ile yapiliyorsa
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bu kusur merkezleri “fuzaklar” olarak bilinir. Materyalin sicaklik ile uyarilmasiyla,
tuzaklanmis elektronlar iletim bandma gecerler. Iletim bandindan tekrar birlesme
yerlerine donerlerse luminesans yayinlanir veya radyoaktif olmayan bdlgelere
ulagirlar luminesans yayinlanmaz. Biitiin mineraller kusur yerleri igerirler.
Tuzaklanmis yiikiin iletim bandina gecebilmesi i¢in gerekli olan enerjiye aktivasyon

enerjisi denir. Bu tuzaklanan elektronlar direk olarak ESR tarafindan 6l¢iilebilirler.

T
I:':il.
Tuzak—\ &~

@
'0,/,{% 'y

4.

N

~ O%

\\\ Enerji

R

Sekil 3.2. Bir kat1 yapinin sematik gosterimi [15].

Sekil 3.2°deki (E,) aktivasyon enerjisi veya tuzaklanma derinligidir. ESR sinyali
siddeti de, bu tuzaklarin sayisina bagli olarak degisim gosterir [10-15]

ESR teknigi ile yapilan tarihlendirme c¢aligmalarinin temeli, iyonlastirici radyasyon
tarafindan olusturulan paramanyetik merkezlerin konsantrasyonunun belirlenmesine

dayanir [10-35]. Verilen bir numunenin ESR ile tarihlendirilmesi, eklemeli doz

metodu ile tespit edilen esdeger dozun, yillik doza orani ile bulunur. Esdeger doz,
T

Di= I D, (t)dt
0

Eger doz hiz1 Dy(t) sabit ise
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D
T="L (3.9)
Dy

olur. Esdeger doz, “kaza dozu”, “paleodoz” gibi isimlerle de tanimlanir. D, ise i¢ ve
dis dozlar1 da kapsayan yillik doz hizidir. Dy yillik doz hizi farkli 6l¢iim yontemleri
ile belirlenebilir. Bu metotlardan biri numunedeki radyoaktif elementlerin (U, Th ve
K) tespiti ile doz hizinin belirlenmesidir. Diger iki metot ise, kimyasal analiz ve
numune alinan bodlgeye gomiilen termoliiminenasns (TLD) dozimetreleridir. Bu
dozimetreler bir y1l gomiilii olarak durduktan sonra ¢ikarilarak, TLD okuyucularda
okutulup yillik doz degeri belirlenir. Radyoaktif elementlerin 6l¢iilen aktiviteleri

sogurulan doza ( Gray ) doniistiirtilebilir (Cizelge 3.1).

Cizelge 3.1. U, Th ve K i¢in doz hiz1 hesaplamalar1 [36]

Radyoaktif element D) D D Doz hizi
konsantarasyonu = f !

1 ppm *U + U 2780 146 113 uGy/yil
1 ppm ***Th 732 27 48 uGy/yil
1%K 782 243 nGy/yil

Doz hizi, numunelerin radyoaktif elementlerinin konsantrasyonundan hesaplanir.
Sadece U, Th bozunum c¢emberi ve “°K miktar1 [37] ve kozmik 1smn Katkist

bilinmelidir. Alfa pargaciklari, ESR sinyal siddeti olusumunda Beta ve Gama
1sinlarindan daha az etkilidir [38].

Numunelerdeki radyoaktif elementlerin konsantrasyonu birbirinden bagimsiz olarak
i¢ doz hiz (Dig) ve dis doz (Dag) hiz1 olarak ele alinir. Bunlara ilave olarak deniz
seviyesinde yaklagik olarak 300uGy/y1l olan kozmik 151n degeri doz hizi hesaplarina
katilir. Bu deger dogal olarak deniz seviyesinden olan yiikseklikle degisir [39].
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Sekil 3.3. Insan kalintilarimin direk tarihlendirilmesi i¢in kullanilan bazi metotlarin
yaklagik araliklar1 [40]

3.4. Yillik Doz Hizinin Belirlenmesi

Bu c¢alismada, doz hizinin tespiti Gama spektrometresi ile yapildi. Hem
numunelerdeki i¢ doz hizi (D;) hem de numunelerin ¢ikarildigi bolgedeki toprak
orneklerinin dis doz hizi (Dy), igerdikleri radyoaktif elementlerin aktivitelerinin
belirlenmesi neticesinde, doniisiim oranlar1 (Cizelge 3.1) kullanilarak yillik doz hizi

bulundu. Toplam doz hiz1 iki ana doz bileseninin toplamindan olugsmaktadir:

D D . +D

Toplam =L d

(3.10)

Bunlara ek olarak kozmik 1sinlardan gelen katki da g6z oniine alinir (Dyozmik ),

D =D, +D,+D (3.11)

Toplam kozmik
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Ancak, kozmik 1sinlardan yillik doz hizina gelen katki ¢ok diisiik oldugu (deniz
seviyesinde 300 uGy/yil) [39] i¢in doz hiz1 hesaplamalarinda ¢ogu zaman dikkate
alinmaz. Ayrica (Es.3.11)’deki Dy © in ag1k ifadesi,

D, =kD,+D, (3.12)
veya
D, =D, + Dy, + Dy (3.13)

Burada Dy, Dm, ve Dk Uranyum, Toryum ve Potasyum izotoplar1 kaynagindan

sogurulan doz degerleridir [35].
Ayni sekilde Dy ise,

D,=D,+D,+D, (3.14)

olarak yazilir. Toplam doz hizi birimi Gray (Gy) olarak hesaplanir. Simdi i¢ ve dis

doz hiz1 igerigine kisaca bakalim.

3.4.1. D1s doz (Dg,s) olusumu ve hesaplanmasi

Di1s doz hizinin hesaplanmasi numunenin boyutlarina baghdir ( Sekil.3.4 ). Boyutlari
50um’nin disinda olan numunelerde, dis alfa 1sinlamasinin katkisi ihmal edilir.
Ancak insan disleri ile ¢alisilirken bu yapilamaz. Alfa igsinlamasinin dis doz hizina
katkis1 yiizde bir kagtir (1-3%) [41]. Insan dis minesi kalmhg 0,8-1,2 mm
kalinligindadir. Bundan dolay1r numunenin aldig1 dis beta dozu numune derinligi ile
azalir. Sonu¢ olarak, dis beta doz hizi1 dis gama dozundan ayr1 olarak
hesaplanmalidir. Nedeni ise beta dozunun numuneye tutunan tortuda meydana
geldigi igindir. Oysa gama dozu 30cm yarigapindaki tiim numunelerde olusur (Sekil

3.4).
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Tortuda olusan beta doz hizi hesabi, kimyasal analiz ( U,Th ve K ) yoluyla yapilir.
Gama doz orant normal olarak laboratuvar analizinden belirlenemez. Ancak,
taginabilir gama spektrometresi veya TL dozimetresi ile belirlenebilir. Cevresel
sartlarin ¢ogu, toprak katmanlarimin cesitliliinden dolay1 radyoaktif elementlerin
dagiliminda, homojen olmayan bir durum gosterir. Killer, tortulardan veya taglardan

daha yiiksek radyoaktiflik gosterirler [13].
3.4.2. i¢ doz olusumu ve hesaplanmasi

I¢ doz hzi temelde, numunedeki elementlerden yaymlanan alfa ve beta isinlari
tarafindan olusur. Alfa 1sm1 etkisini belirlemek, ESR o6l¢limleri i¢in boyut
gerekliliginden dolay1 zordur. ESR sinyal olusumunda, alfa’larin etkisi beta ve
gamadan daha azdir. Yaygin olarak dis minesi i¢in kullanilan deger alfa sabiti K, =
0,13+0,02 dir [38]. Ancak bu degerler baska bir ¢alismada 0,22340,013 olarak da
Olciilmiistiir [43]. Dis minesi i¢in doz hizi hesaplamalari, lizerinde zamanla biriken

Uranyum yiiziinden karmasiktir.

E ommile Tpmlar
| \

ERC A e i I I W (R A B ) ’////////'/z////

Sekil 3.4. Doz hiz1 hesaplamalari i¢in gerekli olan dogal radyasyonun farkli dig
bilesenlerinin sematik gosterimi [40]
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4. DENEYSEL ISLEMLER

4.1. Eklemeli Doz Metodu

Eklemeli doz yontemi, materyallerde olusan paramanyetik merkezlerin (serbest
radikallerin) belirlenmesinde kullanilan metottur. Daha 6nceden TL g¢alismalari igin
gelistirilen bu teknik daha sonra ESR’ da da kullanilmaya baslamistir. Eklemeli doz
metodunda, ESR dozimetrik sinyalinin radyasyon dozuna olan cevabi goz Oniine

alinir.

ESR sinyal siddeti laboratuvar isinlamasi ile olusturulmus sogurma dozunun bir
fonksiyonu olarak artar. Q laboratuvarda eklemeli doz orami veya eklenmis doz
miktari, D 1sinlama kaynaginin doz hizi ve 1sinlanma zamani t’nin bir fonksiyonudur.

Bagka bir ifade ile:

Q=Dt (4.1)

seklindedir. D¢ kaza dozu veya esdeger dozu da diisiinerek eklemeli doz metodunun

analitik denklemi,

1(Q)=Io(1+Q/Dg) (4.2)

olarak yazilir [22]. Burada I(Q) eklemeli doz ile numuneden elde edilen ESR sinyal
siddetidir. I, dogal halde bulunan numunenin, ESR spektrumundan ol¢iilen siddet

degeridir.

Esdeger doz numunenin toprak altinda kaldigi siire iginde sogurdugu dozu
hesaplamak i¢in laboratuvarda ol¢iilen doz degeridir. Numune dozu ge¢miste ¢ok
enerjili alfa, beta, gama ve kozmik isinlara maruz kalan numunenin sogurdugu
niikleer radyasyon dozu’dur. Boylece deneysel olarak belirlenen doz degeri dogal

olarak alinan beta veya gama esdegerindedir [42].
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Sekil 4.1. Eklemeli doz metodunda doz-cevap egrisi [22]

Eklemeli doz metodunda, 6rnegin dogal halinin 6nce ESR spektrumu alinir. Sonra
ayn1 numuneye 4-6 adimda eklemeli doz uygulanir. Her 1s1nlama dozundan sonra,
ESR spektrumu alinir. ESR spektrumlarindaki dozimetrik sinyalin dlgtimleri, doz-
cevap grafigine aktarilir. Doz-cevap grafiginin doz eksenini kestigi nokta esdeger

doz Dg’ yi verir (Sekil 4.1).

4.2. Doz Cevap Egrisi

ESR ile yapilan ve dozimetrik g¢aligmalarin igerisinde temel olarak, doz-cevap
egrisi’nin olusturulmast esastir. Dozimetrik materyallerde, ESR spektrumlarindan
Ol¢iilen sinyal siddetinin, numunenin sogurdugu doza karst “dogrusal” bir degisim
gostermesi gerektigi daha oOnce belirtildi. Ancak bu ¢ogu numune i¢in gegerli
olmayabilir [11] ve dogrusal olmayan bir degisim de gosterebilir. Bu dogrusal
degisimin iist sinir1 bazi drneklerin dozimetrik ¢aligmalarinda i¢in 100 Gy’e kadar
olsa da 700 Gy’e kadar dis minesi i¢in dogrusal bir degisim genel olarak gdzlenmistir
[42]. Doz-cevap egrisinin bu 06zelligi bize, tarihlendirme ¢alismalarinda bazi
kolayliklar saglar. Geriye doniik olarak numunenin almis oldugu esdeger doz
miktarm belirlemek icin bu grafikten yararlanilir [22, 44]. Iyonlastiric1 radyasyonla
olusturulan radikallerin konsantrasyonlarinin 10 mGy ve 10 kGy araliginda sinyal

siddetlerinin dogrusal olarak arttig1 ve esdeger dozlariin Olciilebildigi M. Ikeya
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tarafindan rapor edilmistir [22]. Insan dislerinde simdiye kadar yapilan EPR
dozimetri ¢aligmalarinda en diisiik esdeger doz degeri 29 mGy olarak tespit edildi
[45].

4.3. Ornek Hazirlama

ESR teknigi ile yapilan spektroskopik g¢alismalarda numune hazirligt 6énemli bir
islemdir. Numune hazirlamasi sirasinda, numune iizerinde yapilan islemler (cesitli
kimyasal islemler, ultrasonik banyo) herhangi bir ilave ESR sinyali olusturmaz. Saf
alkolle iyice yikanarak temizlenen dislerin her biri dentin ve mine tabakalarinin
ayrigtirilmasi i¢in elmas kesici uglu dis¢i matkabr ile kok uglart kesilerek {ist kismi
ortasindan 2 pargaya ayrildi. 25 ml’ lik kiigiik cam beherlere konularak, distile suyla
dolu ultrasonik banyo cihazinda oda sicakliginda yaklasik 3 giin bekletildi. Dis
ornekleri distile su ile yikanarak watman2 filtre kagidindan siiziilerek oda
sicakliginda kurutuldu. Disler kuruduktan sonra matkap ile mine tabakasinda kalan
dentinler dikkatli bir sekilde kazindi. Daha sonra agat havanda mine ve dentin olarak
ayr1 ayr Ogiitiildii. Ornek biiyiikliikleri; 50um - 125um aralifinda elek sarsma

cihazinda elenerek, 1s1nlama ve diger islemler i¢in 6rnek saklama kaplarina konuldu.

4.4. Orneklerin Ismnlanmasi

Daha 6nceden hazirlanan toz numuneler, ¢aligma boyunca camsi mika tiipler ile orta
boy eppendorf tiiplerde saklandi. Giines 1sinlarindan ve diger goriniir 11k
kaynaklarindan korundu. Isinlama islemlerinin tamami Tiirkiye Atom Enerjisi
Kurumu (TAEK), Saraykdy Niikleer Aragtirma ve Egitim Merkezi (SANAEM)’ de
bulunan gama kaynaklarindan biri olan (Resim 4.1) ve doz hiz1 0,609 kGy/Saat olan
Mark 1-22M model yari émrii 30,2 yil olan, Sezyum (*’Cs) kaynaginda, oda
sicakliginda ve ii¢ boliimde gerceklestirildi. Ozellikle eklemeli doz 6lgiimlerinde,

ornek her defasinda 1sinlama kabina konarak , her 1ginlama adimindan sonra ESR
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Isinlama Tablast Dénme Yéni

Mumune Eak

(a) (b)

Sekil 4.2. Sezyum kaynagindaki 1sinlamada numunelerin yerlesimi a) Isinlama
tablas1 b) Isinlama tablasindaki numunelerin sematik goriintimii.

spektrumu alind1 (Sekil 4.1°deki q1-q5). Boylece her 1sinlama adiminda hem numune
taneleri arasinda bir homojenlik saglandi hem de, her adimda da tartilarak olas1 bir

kiitle kaybinin 6niine gegildi.

Isinlama islemi spektrum alinan ESR tiipii ile degil, ayr1 bir i1smmlama kabinda
yapilmistir (Sekil 4.2.). Toz haldeki numuneler 100 mg tartilarak i¢ caplari 3 mm ve
5 mm olan kuvars tiiplere konarak, asagida belirtilen spektrometre parametrelerinde
(tim Ornekler i¢in) ESR Sl¢iimleri alindi. Sicaklik dl¢timleri haricindeki her bir ESR
spektrumu 10’ar kez tekrarlanarak alindi. Isinlama islemlerinin tamami oda
sicakliginda yapildi. Isinlamalar, boyu 2,2 cm ve ¢apt 1 cm olan silindir cam bir
kapta ve tek tek konarak gerceklestirildi. Her i1sinlamada numune 1sinlama
kaynagindaki 1sinlama tablasinin tam ortasina konarak tablanin saat yoniinde
donmesi saglanarak iglem yapildi. Hatta 6rnek her iginlamaya baglamadan once,

silindir kabi igerisindeki numune seviyesi kontrol edilmistir.

Resim 4.1. Sezyum-137 1sinlama kaynaginin genel goriiniimii [21]
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Eklemeli doz metodu kullanilarak alinan ESR 6l¢timlerinde, iki farkli 1simnlama dozu
AT4, AB1, KKP3, MB, EK1 numunelerine uygulandi. Kullanilan numunelerin agik
adlari, kodlari ile Cizelge 4.1° de verildi. [k olarak 20,26, 40,52, 60,78, 81,04, 101,3
Gy’lik adimlarda toplam 101,3 Gy, sonra ise 101,3; 202,6; 303,9; 405,2; 506,5’lik

adimlarla da toplam, her bir numune 506,5 Gy 1sinlandi.

Cizelge 4.1. *7Cs kaynaginda 1sinlanan numunelerin acik adlari [49]

Numune Numune
Numune ad1 ve kaynag1 Numune ad1 ve kaynagi

Kodu Kodu
AK2 Insan asik kemigi KK3 Insan kafatas1 kemigi
AK3 Insan asik kemigi MB Insan kemigi
MTS Insan disi MT4 Insan disi
AT4 Hayvan disi MTI11 Insan disi

Insan ayak parmagi
EK1 yaxk p g

eklem kemigi

Sezyum kaynaginda 1sinlama yaparken, bazen numune koyup almadan kaynaklanan
siireden (1-2 saniye) dolay1r bazi numunelerdeki 1sinlama dozu miktarlarinda bir
miktar degisiklik oldu (6rnegin 507,5Gy). ikinci adimda, sicaklik kontrollii dlg¢iimler
icin, AK3, AT4, MB, MT11 numuneleri toplam doz olarak 202,6 Gy, ayrica AT4
numunesi 506,5 Gy ve EKI1 numunesi de 76,25 Gy olarak 1sinlandi. Gama
kaynagindaki son 1sinlama ise, numunelerde olugan radikalin zamanla degisiminin
incelenmesine yonelik olarak AK3, AT4, MB ve MT11 numuneleri i¢in tek bir doz
degerinde yapildi.

4.5. ESR Spektrum Parametrelerinin Belirlenmesi
ESR spektrometresinde 6l¢lim i¢in hazirlanan toz numuneler, tartilarak ve kuvars

tiiplere konarak spektrum almaya uygun hale getirildi. Burada esas amag¢ bundan

sonra alinacak ESR o6l¢iimleri icin ve bu numunelere has olan “spektrum
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parametrelerinin” belirlenmesidir. Bunun i¢in hazirlanan O6l¢iim tiipli sistemde
bulunan dikdortgen kaviteye, kangallarin sagladigi manyetik alan dogrultusu
tizerinde olacak sekilde yerlestirildi. Eger, kaviteye konan numunenin merkezi etkin
alan diye tanimladigimiz bu dogrultu ile cakigsmaz ise spektrum parametreleri
belirlemede yanilgiya disiilebilir. Bu yanilgilar genelde, Q degerinde azalma, T-T
genlik degerinde degisme veya ESR sinyalinde sekil olarak bozulma seklinde

olabilir.
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Sekil 4.3. 100Gy 1sinlanmis insan kemigi 6rneginin MD gii¢ calismas1 grafigi [17]

Bunun anlami ¢alisma boyunca tiim ESR spektrumlart 2mW giiciinde alindi. Giig
belirlendikten sonra numune (Hydai-MB), miimkiin oldugu kadar genis bir manyetik
alan bolgesinde tarandi. Tarama alan1 genisligi X-band ESR spektrometreler i¢in en
fazla 1 Tesla olabilir. Genis alanda taramanin 6zelligi ESR sinyalinin yerini tespit

etmek i¢indir. Diger parametreler de soyle belirlendi:
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Cizelge 4.2. ESR spektrum parametreleri [18,19]

Merkez Alan Alict Carpani Modiilasyon Genligi
3480 G 1x10* 2G
Mikrodalga Giicii Tarama zamani Coziiniirlik
2mW 41 s (veri noktasi sayi1si)
1024 nokta
Modiilasyon frekansi| Tarama Genisligi | Mikrodalga frekansi
100 kHz 100 G 9,79 GHz

Parametrelerinin belirlenmesinde izlenen yol soyledir: ilk dnce elektronik terazide
100 mg tartilan Hydai-MB numunesi, Gama kaynagida 100Gy 1sinlandi ('*’Cs doz
hizi  0,609kGy/saat). Ilk olarak mikrodalga giicii degistirilerek alinan ESR
spektrumlarinin sinyal siddetleri belirlendi ve giiclin karekokii ile tepeden-tepeye
siddet egrisi ( PY2-TT ) ¢izilerek, sonraki calismalar i¢in en uygun mikrodalga giicii
belirlendi (Sekil 4.3.). Bu degisim karakteristik olarak bellidir. Elde edilen gii¢
grafigindeki dogrusal degisim bolgesinden segilen herhangi bir gii¢c degeri ¢alisma
icin uygun gii¢ degeridir. Isinlamaya tabi tutulan (100Gy) insan kemigi 6rnegi igin
elde ettigimiz gii¢ grafiginde uygun gii¢ degeri olarak 2mW olarak ( 20 dB’e kars1
gelir) tespit edilmistir. Bu ¢alisma i¢in belirlenen ESR parametreleri Cizelge 4.2° de

verilmigtir.

4.6. Gii¢ Calismasi ve Sinyal Doyumu

Spektrum parametrelerini belirlemeden 6nce yapilan gii¢ ¢alismasi grafigine tekrar
bakacak olursak (Sekil 4.3), ESR sinyali, mikrodalga giiciiniin doyum degerine
kadar, giiciin karekokii ile orantili olarak artar ve sinyal siddeti doyumdan sonra
azalir. Mikrodalga giicliniin degisimi dogal ESR sinyali ile dozimetrik sinyalin
ayrilmasina izin verir. Bu sirada spektrometredeki S/N (Sinyal/Giiriiltii) orani artar.
Mikrodalga giicii artirilarak, S/N oran1 diiserken dozimetrik sinyal/dogal sinyal orani

diiger [46].
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Mikrodalga giicii arttikca dnce dogrusal artan sinyal siddeti degisimi, belli bir esik
degerinden sonra dogrusalliktan sapma gdstererek bozunmaya ugramistir. Doyum
bolgesi olarak adlandirdigimiz bu bolge ESR calismalarinda tercih edilmeyen
calisma bolgesidir. Nedeni ise kisaca soyle aciklanabilir: Daha 6nce de belirtildigi
tizere bir ESR spektrumu, aslinda bir Gausien veya Lorenziyen egrisinin birinci
tirevidir. Bu egri altindaki spin yogunlugu ya da c¢iftlenmemis elektron sayisi

dagilimi “Boltzman dagilimi”na gore davranig gosterirler [ 18, 19].

&:e kT AE = guB (4.3)

Burada, Spin dagilimi i¢in e sayilar1 oran1 0.998 dir. Diistik sicaklik degerlerinde
ny

hassasiyet ve siddet artar. Dogrusal olarak artan bolgede N, ve Ng sayilar1 arasinda
bliyiik bir farklilik olmasina karsin (Sekil 4.4), doyum boélgesine gelindiginde bu
dagilimlar arasinda bir denge oldugunu goriiyoruz (Sekil 4.5). Oda sicakliginda
Boltzmann dagilimina uyan spin sayilarimin orani yani (N, /Ng ) = 0,998 dir. Bagka
bir ifade ile; Amg=t1, Am;=0 secim kurallarina gore, a-durumunda ( mg&=+1/2 ve
E=(1/2)guB ) bulunan elektron spinlerinin sayisinin, B-durumundaki (mg=-1/2 ve E=-
(1/2)guB) spinlerin sayisina orani birden 0,002 eksiktir. Diislik seviyedeki spinler
0.002 kadar sayica daha fazla bulunurlar. Ciinkii diistik enerji diizeyli kuantum

durumunda daha fazla elektrona sahiptir.

n, _@ @080  o-durumu
#
-durum
s~ 0000000 Qoo p-durumu
- Normal Doyum
Sogurma

Sekil 4.4. Boltzmann dagilimi i¢in a ve B durumlarinda spin sayilarinin durumu| 18]



30

100100 -
—
l’r’#
2000 o
-t
’-.-'
~ ]
§ BO00 — ll,-'r Hr,["
;:ﬂ #0050
. Fl
=]
2000 < Hf
l:l T T T T T T T 1
1] 2 + & 8 1o 12 14
[ T

Sekil 4.5. Dogrusal ve doyum bélgelerinin spin yogunlugu agisindan durumu

Bir ESR spektrumunda deneysel parametrelerin sinyal {izerinde sematik olarak

gosterimi Sekil 4.6.” da verilmektedir.

T-T degen

g-defen

\J
e Tl

R B o e S A A
3370 3380 3390 3400 3410 3420 3430 3440 3450 3460
[l

Sekil 4.6. ESR sinyali parametreleri
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5. OLCUMLER VE DEGERLENDIiRME

Calismanin bu boliimiinde deneysel ol¢iimlerle ilgili degerlendirmeler yer almstir.
Incelenecek kisimlar, Isinlama, spektrum parametrelerinin belirlenmesi, eklemeli doz

Olctimleri, spektrumlarin analizi ve degerlendirme asamalarindan olusur.

Numunelerin Gama kaynaginda 1sinlanmasi, hazirlanan numunelerin tiim eklemeli
doz Ol¢limleri, etiiv calismalar1 ve ESR spektrumlarinin zamana gore degisim
Olctimlerinin tamami, kontrolsiiz oda sicakliginda alindi. ESR ¢alismalarinda sicaklik
kontrol iinitesi kullanilmadan 6l¢iim aliniyorsa, alinan ESR 6l¢iimii “kontrolsiiz”
Olclim olarak bilinir ve tahmini ortam sicakligi yaklasik ~300K” dir. Diisiik sicaklik
ESR olglimleri ise ( 123K-298K ) araliginda alindi. ESR sisteminde sicaklik
kontrolli, sisteme kavite ile birlikte baglanan “isitici” ya sivi azot buharinin

bilgisayar kontroliinde gonderilmesi ile saglanir.

Kontrolsiiz ESR o6l¢timlerinde sicaklik iinitesi devre disi oldugundan sicaklik
ayarlamasi s6z konusu degildir. Alinan spektrumun sicaklik degeri ortamin sicakligi
olarak kaydedilir. Yiiksek sicaklik dlglimlerinde iist sinir olarak ise en fazla 470K’e
kadar ¢ikildi. Ancak yliksek sicaklik oOlgiimlerindeki degisim numunedeki bazi
parametrelerdeki degisime bagli olarak daha geriden basladi. ESR deneyleri
esnasinda Olglimden sonra tiim numuneler 15tk ve nemden korunarak sonraki

Ol¢limlere kadar saklandi.

Toz halinde hazirlanan dis ve kemik 6rnekleri, ESR dl¢iimleri i¢in, 100’er miligram
tartilarak, caplart 3-5 mm, uzunluklart 20-25 cm arasinda degisen kuvars tiipler
kullanildi. Tartim iglemi “Sartorius” marka maksimum 120gr tartabilen 0,1mg
hassasiyetinde olan, dort gostergeli elektronik terazide yapildi. Numunelerin nemden

etkilenmemesi i¢in 6l¢iim tiiplerin agizlar1 parafilm ile kapatildi.
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5.1. Toz Halindeki Kemik ve Dis Orneklerinin Yapisal Analizleri

Dis ve kemik tiiri numunelerde, radyasyon etkisi ile olusan radikallerin ¢ogu
karbonat tiirevleridir. Yani CO, , CO5;, CO COj; ve fosfatin tiirevi olan PO,* ve
oksijen de sayilabilir [56]. Bu tiir numunelerde ESR sinyalinde baskin olan sinyal

CO; radikalinden olusur.

Cizelge 5.1. CO;" radikalinin element analizi

Element Adi AT4 MB MTI11 AK2
Ca % 36,3 % 35,2 % 36,6 % 34,8
P % 17,0 % 16,3 % 17,5 % 15,3

Dis ve kemik iceren 6rneklerde iyonlastirict radyasyonla olusturulan CO;" radikalinin
omrii yaklasik 107 yil’dir [55]. Numunelerin X-Ismlar1 Floresans (XRF) analizinde
de Kalsiyum (Ca) ve Fosfor (P) oranlarina bakildiginda, dis 6rneklerinde ve kemik
tiiri 6rneklere gore daha dengeli oldugu goriilmektedir. (Cizelge 5.1).

ESR tarihlendirmesi kapsaminda, dis ve kemik 6rnekleri, AT4, MB, MT11, ve AK2
icin  XRD analiz olgtimleri, Bruker D8 Advance X-Isin1 Toz kirinim Metodu
sisteminde ve oda sicakliginda alinmistir. Toz haldeki dis ve kemik 6rneklerinden
yaklagik olarak (200-300) mg tartilarak alinan XRD sonuglar1 Sekil 5.1 ve Sekil

5.2’de verilmistir.

Analiz sonuglarina gore bir degerlendirme yapilirsa, insan ve hayvanlara ait dis ve
kemik orneklerinin yapisinda bulunan hidroksiapatit kristali, yapidaki faz ile birebir
ortiismektedir. Grafiklerdeki kwrmizi  ¢izgi ile gosterilen sistemin  kendi
kiitiiphanesinde bulunan o faza ait referans pikleridir. Siyah ¢izgi ile olan spektrum
ise deneysel olarak dlgiilen piktir. Ikisinin uyusmasi yani iist iiste binmesi gosteriyor

ki 6rnek yapisi ile eslesen faz aynidir.



33

MB

110

100

Siddet (Sayim)

MMMM 1R W) I‘ ‘ A/T& A Ul LMMWMMMMMMMMMM

20
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5.2. ESR Olciimlerinin Alinmasi

ESR o6lctimleri i¢in, SANAEM, Teknoloji Boliimii, Malzeme Birimi’nde bulunan,
strekli dalga iireten X-Band (9-10 GHz) Bruker marka ESR spektrometresi
kullanild1. Orneklerin X-Isinlar1 Toz Kirmimm Olgiimleri “Bruker D8 Advance X-Isini
Toz Kirinim Metodu (XRD)” sisteminde ve oda sicakliginda alindi. Caligmada
kullanilan numuneler; Mugla ili yoresinde bulunan ve M.O. 3000 yillarinda yasamus
olduklar1 tahmin edilen Hydai (Karya) medeniyetinde, “ilk kez agilan ve en az iki

donem kullanilmis ge¢ geometrik donem” e ait dis ve kemik ornekleridir [49].

5.2.1. Eklemeli doz metodu dlciimleri

ESR ile yapilan tarihlendirmede, numunenin yasini belirlemede esdeger dozun
onemli bir parametre oldugu bilinmektedir. Deneysel olarak ESR ile alinan eklemeli
doz metoduna dayali dl¢iimler su numunelere uygulandi: insan disi MT8, hayvan
disi AT4, insan kafatasi kemigi KK3 , insan kemigi MB, insan disi MT11, insan ayak
parmagi eklem kemigi EK1’dir. Bu 6rneklerden bazilarina farkli miktarda iki ayri
doz uygulanmistir. Bu dozlar, AT4 i¢in 101,3 ve 506,5 Gy ile EK1 i¢in 76,25 ve

502,5 Gy’ dir. Cizelge 5.2°’de numunelere uygulanan doz degerleri verilmistir.

Eklemeli doz metodunda izlenen yol sOyledir: Toz halde eppendorf veya benzeri
tiiplerde saklanan numunelerden yaklasik olarak 150 mg tartildi. Tartilan miktar
silindirik sekildeki i1sinlama kabina konarak agzi kapatildi. Daha sonra isinlama
kaynag1 tablasinin tam ortasina (Sekil 4.2) dik sekilde yerlestirildi ve saat yoniinde
sabit hizla dondiirme mekanizmasi devreye sokuldu. Saatteki doz hizi bilinen gama
kaynaginda, bir zaman Olger yardimu ile siire baslatilarak 1sinlama baglatildi. Birinci
adim i¢in Ongoriilen doz miktar1 kadar numune i1sinlandiktan sonra (d; noktasi,
bakiniz Sekil 4.1) laboratuvara getirildi ve elektronik terazide 100 mg tartilarak, ESR
6l¢iim tiipiine konuldu. Daha 6nceden hazir olan sistemde belirlenen parametrelerde

(Cizelge 4.2) ESR spektrumu alindi.
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Bu islem ayni numune i¢in ve bes adim boyunca ( qi, q2, g3, 4, qs ) deneysel sartlar
degistirilmeden bir defada yapildi. Daha sonraki asamalarda diger her bir numune
icin ayn1t adimlar tekrar edildi. Eklenen doz miktarlarindaki artiglar bir 6ncekinin iki
kati seklinde oldu (101,3, 202,6 vs ) Ornegin 506,5 Gy ismlanan bir AT4
numunesine her 1ginlamada 101,3 Gy doz verildi ve 5. 1sinlamada (qs) numunenin

aldig1 doz miktar1 506,5 Gy oldu.

Cizelge 5.2. Eklemeli doz c¢alisilan numunelere ait veriler

Numune Numune Isinlama De IZ;)lgeI;lrlzzl g-degeri ggnlizsglgilgi
Adi kodu dozu(Gy) (Gy) (R (G)
Hayvan disi AT4' 101,30 13,0 0,999 2,0071 4,5
" AT4’ 506,50 11,6 0,998 2,0071 -
Insan
kafatasi KK3 507,50 32,5 0,999 2,0057 4.4
kemigi
Insan
Kemisi MB 507,50 15,1 0,999 2,0061 4,5
emigi
Insan disi MT11 506,50 14,1 0,997 2,0078 4.4
Ayak
parmagi ;
i EK1 76,25 9,6 0,999 2,0057 4,3
eklem
kemigi
" EK1* 507,50 6,2 0,999 2,0057 -
Insan disi MTS 508,35 16,1 0,999 2,0067 4,1

Eklemeli doz metodu deneysel sonuglari, Cizelge 5.2° de verildi. Uciincii siitunda
bulunan doz degerleri i¢in elde edilen doz-cevap grafiklerinden, geriye dogru tahmin
yoluyla elde edilen esdeger doz degerleri, {igiincii siitunda ise grafiklerin dogrusal

olarak fit edilmesinden elde edilen R* degerleridir. Ortalama 0,99 iyi bir eslesmeyi

' AT4 numunesine uygulanan ilk eklemeli doz metodu.
? AT4 numunesine uygulanan ikinci eklemeli doz metodu.
* EK1 numunesine uygulanan ilk eklemeli doz metodu.
* EK1 numunesine uygulanan ikinci eklemeli doz metodu.
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Cizelge 5.3. MT8 numunesine ait deneysel veriler

Verilen Doz (Gy) ESR siddeti (k.b.) Cizgi genisligi (G)
0,00 (Dogal) 440 4,204
101,67 2581 4,203
203,34 4603 4,105
305,01 6840 4,203
406,68 9309 4,105
508,35 11561 4,204

gostermektedir. Son iki siitun ise iki parametrenin deneysel olarak ESR 6l¢timleri ile

hesaplanan iki parametredir.

Insan disi (MT8) numunesine uygulanan eklemeli doz metodunda, verilen 508,35
Gy’lik sogurma dozuna karsilik ESR sinyal siddeti grafigi Sekil 5.3’te gosterildi.
Doz-cevap grafigi beklenildigi gibi dogrusal bir degisim gdstermistir. Dogrusal
eslestirme degeri R* = 0,999 olarak hesaplandi. MT8 numunesine ait grafik bilgileri
Cizelge 5.3’te verildi. Analitik olarak, eklemeli doz metodu yadimi ile bulunan
esdeger doz degerinin, bazi dozimetrik caligmalarda “kaza dozu” olarak da
kullan1ldig1 bilinmektedir. Retrospektif (geriye doniik) ESR dozimetri ¢aligmalarinin
icinde, birikmis doz, paleodoz veya esdeger doz’un, herhangi bir radyasyon
kazasinda alinan kaza dozuna esdeger oldugu i¢in terimlerin esanlamli olarak

kullanilmas1 pek yanlis sayilmaz.
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Sekil 5.3. Toz haldeki Insan disi (MT8) numunesinin doz-ESR siddeti grafigi
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Sekil 5.4. insan disinin 151nlanmadan 6nceki ilk ESR spektrumu
Sogurulan dozun miktar1 ESR spektrumlarinda siddet olarak yansir. Numune heniiz

laboratuvarda 1sinlanmamisken yani dogal haldeyken de bir ESR sinyali verebilir.

Ancak numunenin dogal ESR sinyalinin biiyiikliigii 1simnlama sinyallerine gore
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oldukca diisiiktiir. Bazen ESR ¢alismalarinda 1sinlanmamis sinyaldeki dozimetrik

sinyali tespit etmek gii¢ olabilir.

Dogal sinyalin siddet olarak biiyiikliigli spektroskopide bazen “giiriiltii” diye
tanimlanir ve T-T degeri ¢ok kiiciik (20-40) degerlerde olabilir. MT8 6rneginin dogal
ESR spektrumunu Sekil 5.4’de gosterildi. Isinlamanin etkisi ile dozimetrik sinyal
karakteristik olarak aymi kalacak fakat sinyal siddeti alinan dozla orantili olarak
artacaktir. Verilen dozlara gore ESR spektrumundaki artis1 veren grafik Sekil 5.5°te

verilmektedir.

Grafige bakilirsa karakteristik CO," radikalinin verilen dozlarda siddet yoniinden bir
degisim gosterdigini, gormekteyiz. Spin yogunluguna bagli olarak doz degerleri
artttkca dozimetrik sinyalin siddetinin arttigi goriilmektedir. Dogal (1sinlanmamis)

sinyal en alttaki sinyaldir.

505,6 Gy

404.5 Gy

303.4 Gy

Isinlanm am 1s

! v 1 v 1 v 1 v 1 v 1 v 1
3440 3450 3460 3470 3480 3490 3500
M anyetik Alan (G)

Sekil 5.5. MT8 numunesinin ESR spektrumlariin ayni anda gosterimi
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Sekil 5.4’deki 1sinlanmamis, sinyalin diger dozlardaki spektrumlarla ayni 6l¢ekte bir
arada c¢izildiginde neredeyse diiz bir ¢izgiyi ifade ettigi goriilmektedir. Eklemeli Doz
metodunun uygulandigr diger numunelerden elde edilen doz-cevap grafiklerini
asagida sira ile inceleyelim: Iki farkl1 dozda eklemeli doz uygulanan numunelerden
biri de AT4 numunesidir. Toplam olarak 101,3 ve 506,5 Gy dozlarda; ayni
numuneye iki defa ek doz uygulandi. Elde edilen doz-cevap grafikleri sirastyla Sekil
5.6 ve Sekil 5.7°de goriilmektedir. Toplam doz miktar1 farkli da olsa AT4
numunesinin sogurulan dozlara kars1 davranisinin degismedigini (dogrusal anlamda)

ve esdeger dozlarda da bir yakinlik, goriilmektedir (13 Gy ve 11,6 Gy).

Bir baska cift doz degeri uygulanan numune EK1 Numunesidir. Diisiik doz (76,25
Gy) degeri ile daha yiliksek doz degeri (507,5 Gy) i¢i elde edilen doz cevap
grafikleri dozimetrik davranis olarak uyum igerisindedirler (Sekil 5.8 ve Sekil 5.9).
Yani grafikleri dogrusal olarak eslestirildiginde ok uyumlu ( her ikisinde de R*
degeri 0,999) oldugu goriiliir.

3000 B AT4(101,3 Gy)
Geriye tahminleme
R’=0,999
2500 -
S
<% 2000 -
B
o]
=
"% 1500 -
s,
g
wn
ez 1000 -
n
/M
500 +
0 : T T T T T T T T T T T
-20 0 20 40 60 80 100

Sogurulan doz (Gy)

Sekil 5.6. AT4 (101,3) Gy i¢in eklemeli doz-cevap grafigi
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Sekil 5.7. AT4 (506,5) Gy i¢in eklemeli doz-cevap grafigi.
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Sekil 5.8. EK1 (76,25) Gy i¢in eklemeli doz-cevap grafigi.

40
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Sekil 5.9. EK1 (507,5) Gy i¢in eklemeli doz-cevap grafigi.

Insan ayak parmagi eklem ( EK1) kemiklerinden sonra, insan kafatas1 KK3 (Sekil
5.10) ve insan kemigi MB (Sekil 5.11) i¢in uygulanan doz-cevap grafiklerine
bakalim: Kemik tiirli numunelerin ayn1 doza vermis olduklar1 spektroskopik yanit,
temelde aynm1 olmasma karsin, nitelik olarak farkli sonuglar ortaya c¢ikmaktadir.
Deneysel olarak temelde ayni olan, dogrusal eslesmedeki uyumluluktur ( her iki
numunede de R* = 0,999). Nitelik olarak ortaya ¢ikan farklilik ise esdeger dozlarinin

farkli olmasindan dolay1 hesaplanan ESR yaslarinin ayni ¢ikmayacagidir.
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Sekil 5.10. KK3 (507,5) Gy i¢in eklemeli doz-cevap grafigi.

Kemikler gézenekli yapilarindan dolay1 farkli 6zellikler gosterebilmektedirler. Ayni
tanecik yapisina sahip olmasina ragmen, bir dis minesi ile ayn1 homojen yapiya sahip
olmayabilir. Sonug olarak ayni miktarda iki numuneyi ayni radyasyon dozuna maruz

birakilirsa bile elde edilen doz-cevap grafikleri farklilik gosterebilir [50-51].

Genel olarak, eklemeli doz metodu ile yapilan Ol¢iimlerdeki grafiklerden cikan
sonuglara (Cizelge 5.2) gore, doz-cevap kalibrasyonlar1 dogrusal eslesme acisindan
beklenen deneysel sonuglar1 vermistir. Zaten dis, kemik benzeri arkeolojik 6rneklerin
doz-cevap kalibrasyonlar1 yaklastk 700 Gy’e kadar “dogrusal degisim”
gostermektedir [42].
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Sekil 5.11. MB (507,5) Gy i¢in eklemeli doz-cevap grafigi.

5.3. Yillik Doz Hizinin Deneysel Olarak Belirlenmesi

Numunelerin daha 6nce, en az iki dénem kullanilan ge¢ geometrik doneme ait bir
mezara ait oldugu belirtilmisti. Bu numunelerin alindigi mezarin i¢inden ve disindan
alinan toprak ornekleri ve toz haldeki, yine mezara ait dis ve kemik 6rneklerinin
gama spektrometresinde yapilan dlgiimleri ile “yillik doz” hiz1 belirlendi. Yillik doz
tespiti TAEK, SANAEM’de bulunan, spektrometre, %40 reaktif verimli, yiiksek
¢Oziiniirliklii HpGe (High Purity Germanium) dedektorleri olan Ortec marka gama
spektrometresinde alindi. Olgiimlerde RG-U, RG-Th, RG-K, IAEA'-SOIL-375 ve
IAEA-SOIL-6 standartlar1 kullanildi. Olgiimler i¢in 7 adet numune hazirlandi.

Bunlardan {i¢ tanesi toprak oOrnekleri, digerleri ise dis ve kemik oOrneklerinden

olusturuldu.

! International Atomic Energy Agency.
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Resim 5.1. Yillik doz tespiti i¢in hazirlanan 6rnekler

Toprak ornekleri mezarin dis bélgesinden alinan, My, =141,7595 g ve i¢ bolgesinden
alinan, M1, = 139,4748 g ile M2;; = 130,4229 g olarak tartildi. Dis ve kemik toz
ornekleri ( AT, MB, KK3, AK1) ise ikiser gram tartildi (Resim 5.1). Verilen agirlik
degerleri “net” olarak tartilan degerlerdir. Numuneler hazirlanirken, tartilan net
miktarlar uygun kaplara ve tiiplere konuldu. Kabin ve tiiplerin agz1 6nce parafilm ile
sarildi. Daha sonra kapaklari kapatildi ve tekrar parafilm ile kapagi da saracak
sekilde ve bosluk birakmadan iyice sarildi. Yaklasik 40 giin sekiiler denge icin
normal laboratuvar sartlarinda bekletildi. Bu siirenin sonunda gama spektrometresi

Olctimleri alindi. Sonuglar Cizelge 5.4’ te verilmektedir.

Cizelge 5.4°de goriildiigii gibi, toprak numunesi i¢in (ppm) mertebesinde U, Th ve
%K degerleri yerine ol¢lim sonuglart dogrudan saat basina sogurulan doz (nGy)
olarak alindi. Dolayisiyla yillik doz degerinin ortalama hesab1 tiim toprak
orneklerinin ortalamasi alinarak hesaplama yapildi ve alt1 6l¢limiin ortalamasi olarak
Dayg (ort) = 0,000395 Gy/y1l hesaplandi. Bu deger kozmik 1sinlarin etkisi ile beraber;
Es. 3.11” den yillik doz hiz:

D =D, +D,+ D, (5.1)

Toplam



D,= D, +300uGy"
D, =0,000595 Gy/y1l

_ -6
D, =595x107 Gy/yil

olarak bulunur.

Cizelge 5.4. Gama spektrometresinden elde edilen U, Th ve K degerleri

45

Tahmini
Ra-226 Yillik
Aktivite Sogurulmusg
Ra-226 Th-232 K-40 Esdeger Doz
Numune ad: Derisim gama Doz
(Bg/kg) (Bg/kg) (Bg/kg) aktivitesi . Orant
(Bake) Indisi Hiz1 (nGy/yil)

n 1

e (nGy/saat) "
My,-1 26,3+ 0,5 31,L1£0,5 376,2+ 1,6 99,7+4,2 0,4 46,6 408216
My,-1 22,8+0,5 28,2+ 1,0 381,7+ 1,7 92,4+39 0,3 43,5 381060
M 1-(1) 9,6 0,7 26,6 2,3 112,052 56,2+6,9 0,2 25,2 220752
M;-1-(2) 5,6 +0,6 212419 108,354 44,2+ 6,3 0,2 19,9 174324
M;2-(1) 72+0,7 24,4+22 103,1+5,3 50,0+ 7,0 0,2 22,4 196224
M;2-(2) 8,0£0,8 20,7 +2,2 1132+5,6 46,2 +7,0 0,2 20,9 183084

Numunelere ait Dj¢ yillik doz dlctimleri elde edilemedi (D;¢ = 0). Zaten Dis ve kemik

ornekleri Uranyum agisindan ¢ok az bir miktar igerirler [52]. Deneysel olarak tespit

edilememesinin nedeni, sayim piklerinin spektrometrenin dogal pikleri, background

seviyesinde ile hemen hemen ayn1 seviyede ¢ikmistir. Cogu zaman i¢ doz degerleri

ihmal edilebilir [53].

5.4. ESR Teknigi ile Yas Tayini

ESR teknigi ile numunelerin yas tayininin hesabin1 yapmak i¢in Cizelge 5.2.’deki

verileri kullanarak; Es. 3.9’un yardimiyla:

D
ESRy ==

" Kozmik 1sinlarm yillik doza katkist deniz seviyesi civarinda boyle kabul edilir [39].

! Parantez igindeki sayilar kag kez 6lgiildiigiinii verir.

(5.2)
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denklemini kullanarak [10, 42], eklemeli doz metodu ile esdeger dozlari bulunan
sekiz adet numunenin arkeolojik yaslar1 hesapland1 ve Cizelge 5.5 te bu sonuglar

verildi.

Cizelge 5.5. ESR teknigi ile hesaplanan ESR yagslari

Numune | AT4" | AT4® | MT8 | MTIl | MB | EK1" | EKI? | KK3

ESR yas1

YA 191,041,8 | 19,541,6 | 27,142,2 | 24,242,0 | 25,4+2,0 | 16,1%1,3 | 10,4+0,8 | 54,6+4.4
(x10°Y1l)

Eklemeli doz metodu kullanilarak belirlenen esdeger doz yardimi ile hesaplanan ESR
yaslari, 16,1x10° y1l ile 54,6x10° yil arasinda degisim gostermektedir. Sadece KK3
numunesi hari¢ diger numuneler yaklasik olarak 15-20 bin civarinda degisim
gostermektedir. Bu sonuglar Sekil 3.3’te verilen “ESR Tarihlendirmesi” araligina
uymaktadir. Onemli bir hususu daha belirtmek gerekirse, numunenin alindig1 yerin,
daha onceki kisimlarda bahsedilirken, yani numunelerin alindigr mezarin “en az iki”
donem kullanildigr sOylendi. Dolayisiyla ait oldugu medeniyetin gecmisi ile
numunelerin tarihleri arasinda bu durum bir tezatmis gibi goriilebilir. Kaldi ki bu
numunelerin yasanan medeniyete ait oldugunu belgeleyen bir kanit da su an i¢in

yoktur.
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5.5. ESR’de Spektrum Degisimini Etkileyen Unsurlar

ESR spektrumlart alinirken, tarihlendirme ¢alismasinin yaninda numunelerdeki bazi
bazi temel parametrelerin etkileri de (Sicaklik, zaman vb.) incelendi. Genel anlamda
dozimetri ¢alismalarinin temelinde, uygulanan hangi yontem ve metot olursa olsun,
esdeger dozun diisiik seviyelerde tespiti esastir. Yani belirlenebilir doz miktarinin
diisilk olmasi istenir. Dozimetrik amaca yoOnelik ¢aligmalarin her agsamasi, numune
hazirlamada uygulanan bazi 6zel metotlar, numunenin saklanma kosullari, 6n 1sitma
caligmalari, ESR sisteminde alinan Olgiimlerdeki kalibrasyon hassasiyeti ve hatta
ESR spektrometresinin modeli, 6l¢iimlerde kullanilan model ve tekniklerin hepsi

belirlenen dozun hassasiyetini artirir.

5.5.1. Tavlamanin ESR spektrumuna etkisi

Dozimetri ¢alismalarinda en 6nemli etkenlerden biri de olusan radikalin soniim
zamanidir. Olusan radikal kisa siirede soniiyorsa yani ESR sinyal siddetinde bir
azalma s6z konusu ise onun dozimetrik Ozelliginden bahsedilemez ve dozimetrik
malzeme olarak kullanilmas1 pek diisiiniilmez. Herhangi bir yolla numunede olusan
serbest radikalin sinyal siddetine (spin yogunluguna) ve sekline tesir eden
etkenlerden biri de sicakliktir. Sicakligin dozimetrik bir materyalde olusan ESR
sinyaline etkisi iki asamada degerlendirilebilir. {lk olarak toz numune, 1sinlamadan
once veya sonra firinda bir siire tavlanabilir. Bundan saglanan kazang bazi halojen
veya gecici sinyallerin yok edilmesidir. Bagka bir ifade ile, organik sinyallerden
gelebilecek artik sinyallerin dozimetrik sinyale katkilarin en aza indirgenmesidir.
Eger Olciilen ana sinyale bagka katkilar gelirse (organik, bagka bir radikal ile iist {iste
binmesi ve sistemden gelen asir1 dalgalanma veya giiriiltii) bu direk olarak
hesaplanan parametre degerlerine etki eder. En basta ESR sinyal siddeti T-T degisim
gosterir, g-degeri kayabilir veya spektrum c¢izgi genisligi degisebilir (Sekil 5.12).
Ikincisi ise sicaklia bagliliktir: oda sicakligmin iizerinde ve diisiik sicaklik
degerlerinde olusan radikalin gerek sinyal siddetinde, gerekse sinyal sekline yansiyan

etkilerinin meydana getirdigi degisimlerdir.
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Sekil 5.12. MB 6rneginin 70 °C’de ESR spektrumu

ESR spektrumlarinin aslinda bir Gausien veya Lorenziyen egrisinin birinci tiirevi ve
alan altindaki spin yogunlugunun sinyal siddetini temsil ettigi biliniyor. Aym
zamanda bu egrilerin altindaki spin sayilart Boltzmann dagilimina uyarlar [18-19].
Boltzmann denklemini Es. 4.1°1 diisiiniirsek, diisiik sicakliklarda duyarlilik ve siddet
artar. ESR spektroskopisinde incelenen bir bagka parametre ise olusan serbest

radikalin “Omrii” yani sinyalin soniim zamanidir.

5.5.2. Sicaklik ile ESR sinyalindeki degisimler

Toz haldeki insan disi, insan kemigi ve hayvan disi Ornekleri 100’er mg tartilarak,
diistik sicaklik ve yiiksek sicaklik ESR spektrumlari alindi. MT11 ve MB 6rnegi, doz
hiz1 0,608 kGy/saat olan sezyum kaynaginda 202,6 Gy 1sinladi. Diger numune AT4
ise 506,5 Gy isinlandi. Diisiik sicakliklarda ESR Olgiimleri ¢alisma araligr 123 K;
yiiksek sicakliklarda ise (370-400) K’ e kadar alindi (Cizelge 5.6). Diisiik
sicakliklarda ozellikle 150 K’ den sonra sicaklik diistiikce, ESR sinyal siddetinde

bazi dalgalanmalar g6zlendi.
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Cizelge 5.6. MT11, MB ve AT4 icin sicaklik 6l¢iimleri verileri

MT11 (202,6 Gy) MB (202,6 Gy) AT4 (506.5 Gy)
Stcaklik (K) ESR Sinyal | Sicaklik (K) | ESR Sinyal Sicaklik (K) ESR Sinyal
Siddeti (k.b.) Siddeti (k.b.) Siddeti (k.b.)
150 6803 150 7396 123 29800
180 6813 180 7263 150 29256
210 6534 210 6787 180 28259
240 5792 240 5673 210 25597
260 5358 260 5380 240 21430
280 5029 298 4770 260 18025
298 4666 330 4761 280 15921
330 4292 370 4696 298 14295
370 4177 ! - 330 12508
400 4086 - - 370 12180
- - - - 400 12292

Bu degisimler, siddet azalmalarinin yaninda, spektrum seklindeki bazi degisimler ile
de kendini gosterir. Yiiksek sicakliklarda 6zellikle 370 K’ den sonra yine benzer bazi
diizensizlikler gozlendi. Sicaklik degisimlerine karsi gelen ESR sinyal siddeti,
Cizelge 5.6’ da verildi.

ESR sistemlerinde sicaklik dlgiimlerini gerceklestirmemizi saglayan bilesen sicaklik
kontrol {initesidir. Tamamen bilgisayar kontrollii olan sicaklik degisimlerini

999

gerceklestiren unsur, sogutmada kullanilan “sivi azot”’tur. Bilindigi {lizere sivi azot
sicakligr 77 K yani —196 °C’dir. Siv1 azot tanki i¢ine doldurulan yaklasik 20-25 1t sivi
azotun buhari, kaviteye bagli olan transfer hatti camsi borularla numuneye iletilir.
Sivi azot igerisinde daldirilmis olan sivi azot algilayicisinin bilgisayar yardim ile
istenilen sicaklik degeri sisteme kurulmus veya ayarlanmig olur. Ayarlanan sicakliga
gore de azot buharinin numuneyi kumandasi degisir. Sayet 123 K i¢in ayarlanmis ise
numuneyi sogutmak i¢in buharlasma (numuneye azot buharini iifleme hizi) daha

hizli olur. 300 K civarinda bu ¢ok daha yavas olur. Oda sicakliginin istiindeki

' Bu kisimlarin boslugu; bu adimda 6lgiim alinamadigim veya ESR sinyal karakterinin bozuldugunu
gosterir.
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Olctimlerde sivi azot kontrolii etkisi neredeyse sifirdir. Hatta buhar {iflemesi,
bilgisayardaki kontrol birim g¢ercevesinden “kapali” duruma getirilebilir ve sadece
1sitict “acik” durumda olabilir. Ayrica sicaklik kontrol {initesi biriminin igerisinden
“kuru azot” gazi (N;) gegirilir ve ESR sistemi kapali devre sogutma sistemi ile
sogutulur. Sicaklik dl¢iimleri i¢in izlenen yol, kontrollii oda sicakliginda basladi ve
kademeli olarak 20, 30 veya 40 K’ lik adimlarla, sivi azot kullanilarak diisiik
sicakliklara inildi ve her sicaklik adiminda ESR spektrumlari alindi. Numune
kaviteden c¢ikartilmadan, sistem oda sicakligina getirilerek, bu kez de oda
sicakligindan yiiksek sicakliklara aymi adimlarla ¢ikilarak ESR sinyalleri alindi.
Burada 6nemli bir bulguyu belirtmek gerekir: sicaklik calismasi sirasinda numune
kaviteden hi¢ ¢ikarilmadan oda sicakliginda ii¢ defa oda sicakliginda ESR spektrumu
alind1. {1k durumda, diisiikten yiiksek sicakliga gecerken ve yiiksek sicakliktan tekrar
oda sicakhigina diiserken alindi. U¢ ESR spektrumunun da sinyal siddetleri farkli
Olciildi. Deneysel olarak, Boltzmann dagilimina uyan ol¢iim  “oda sicakhiginda”

almanin dogru oldugu belirlendi (Sekil 5.13).
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Sekil 5.13. Hayvan disi numunesinin sicaklik ¢aligmast
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Iki farkli doz degerinde ve ii¢ numuneden elde edilen sicaklik dlgiimlerinde, diisiik
sicakliklara  gidildikge  spin  yogunlugunun arttifi  goriilmektedir.  Spin
yogunlugundaki artis, ESR sinyal siddetindeki arti demektir. Bu, Es. 4.3%¢
bakildiginda, sicakligin degisimi (No/Ng)#l oraninin saglanmasi icin enerjideki
degisimi miimkiin kilar [21]. Isinlama dozuna bagli bir degisim gozlenmemistir.
Yani farkli dozlarda 1sinlanan ayni tiir numunelerde (AT4, MT11) ve MB 0rneginde
ESR sinyali karakteristik 6zelligini kaybetmeden sicakliga karsi siddet degisimi ayni

tepkiyi vermistir.

Ciftlenmemis elektron sayisindaki diigsiis her li¢ egride de hemen hemen aymn
noktadan ( ~200K ) baslamaktadir (Sekil 5.13, Sekil 5.14, Sekil 5.15). Fakat
grafiklerden de goriilecegi gibi MB numunesinde oda sicakligina gelis daha erken
olmasina karsin dis minesi drneklerinde AT4 ve MT11’ de bu seyir, diisiis ayn
seviyede baslamasina ragmen daha gecikerek yayvan bir sekilde olmaktadir. Bunun
sebebi sOyle yorumlanabilir: Bu tiir numunelerde olusan radikalin CO, radikali
oldugu ve kemikte %60-70 olmasina karsin dis minesinde bu oranin daha yiiksek
oldugu daha once belirtildi. Miktar olarak ayni olmalarina karsin ayn1 doz miktarina
karst MB ve MT11 numunesinin sicakliga karsi davranisi farklidir. Bu farklilik ESR
spektrumunu teskil eden radikalin her iki numunede farkli oranlarda bulunmasindan

ve kemigin yapisindan kaynaklanmaktadir.

Kemikte bilindigi gibi iki farkli yapi mevcuttur. Kabuksu yap1 ve demete benzer
yapidir. Bu yapilar arasindaki inorganik fazlarin yapisal farkliligit ve Ca/P oram (
Cizelge 5.1) da belirleyici olmaktadir [54]. Her iki kategorideki numunelerdeki
1sinlamalar i¢in farkli doz degerlerinde de grafik eslesmesi uyumlu ¢ikmistir. Oda

sicakligr civarinda kararli bir degisim gozlenmektedir.
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Sekil 5.15. MT11 6rneginin sicaklik-siddet degisim grafigi
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5.5.3. Zamana bagh degisimler

Calismanin bu asamasinda, Sezyum kaynaginda, 202,6 Gy doz verilerek 1sinlanan ii¢
farkli, toz haldeki ornekte olusan CO, radikalinin “soniim zamani” incelenmistir.
Daha onceki kisimlarda belirtildigi gibi; dis ve kemik tiirii O6rneklerde olusan
hidroksiapatit yapidaki CO, radikalinin 6mrii 107 yil idi. Once 1sinlandiktan 12 saat
sonra radikalin ESR spektrum siddetindeki degisimi incelendi (Sekil 5.16). AK3,
AT4 ve MB numuneleri i¢in ilk saatlerdeki spektrum degisimi ancak 12 saat sonra
kararli hale geldigi goriilmektedir. Grafige gore dis ve kemik tiirii 6rneklerin soniim
egrilerinin az da olsa farklilik gdsterdigi tespit edildi. AT4 {istel olarak daha keskin
diismesine karsin, kemik tiirii (AK3, MB) érneklerdeki diisme daha yavastir. Ornegin
ilk 2 saat sonunda hayvan disi 6rneginde ESR siddetindeki azalma digerlerinden

daha fazladir. Bu oOrnekte gecici sinyallerin digerlerine gore fazla oldugu ortaya

cikmaktadir.
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Sekil 5.16. Hidroksiapatit yapidaki CO; radikalinin zamana gore degisimi



54

Genel olarak CO, radikalinin soniim zamani ¢ok uzun olmasina karsin, ilk
1sinlamadan sonra kararli hale gelmesi yaklagik 12 saat gibi bir siire aliyor. ESR
sinyal siddetinin degisim grafigi daha uzun siire icin kaydedilseydi, grafik
baslangigtan hemen sonra dogrusal olarak degisecekti. Ornegin Sekil 5.17°de, oldugu
gibi yaklasik 120 giin boyunca izlenen ESR sinyal siddetindeki azalma, kararsiz

radikallerin ilk zamanlardaki degisimi dikkate alinmaz ise, dogrusal bir degisim

gostermektedir.
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Sekil 5.17. Ek1 (507 Gy) ve MB (101,5 Gy) i¢in ESR sinyalinin séniimii
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6. SONUCLAR VE ONERILER

Bu calismada, Mugla yoresinde, antik bir mezardan alinan, insan ve hayvanlara ait
dis ve kemik tiirii 6rneklerin, eklemeli doz metodu uygulanarak ESR spektroskopisi
teknigi ile numunelerin dozimetrik 6zellikleri incelendi ve tarihlendirmesi yapildi.
Orneklerin yapisinda olusan CO, radikalinin diisiik sicakliklarda ve yiiksek
sicaklardaki ESR spektrumlart alindi. Olusan radikalin zamanla soniimii ya da baska
bir anlatim ile ESR sinyal siddetindeki degisim, yaklasik 120 giin boyunca 6l¢iimler
tekrarlanarak alindi. Radikal soniimiiniin ilk Olgiimlerden 12 saat sonra kararli hale

geldigi gozlendi.

Eklemeli doz metodu uygulanarak elde edilen esdeger doz degerleri 6,2 Gy ile 32,5
Gy arasinda bulundu. Hesaplanan ESR yaslar,, 10,4x10° ile 54,6x10° yil arasinda
bulunmustur. Bulunan yas degerleri, ESR teknigi ile tespit edilebilen tarihlendirme
siirlart igerisindedir [13]. Ancak numunelerin alindigi yerde yasamis olan
medeniyetin tarihine bakinca bir uyusmazlik var gibi goriilebilir. Fakat numunenin
elde edilis sekline bakarsak, mezarin ilk agilis1 olmasi, mezarin en az iki dénem
kullanildi@inin  tespiti numunelerin yasanan medeniyetin tarihi ile birebir
ortiisemeyecegi sonucunu vermektedir. Bunu, diger tarihlendirme metotlar1 ile de

tekrarlamak ve desteklemek gerekmektedir [49].

Dis ve kemik tiri numunelerle yapilan diger tarihlendirme ¢alismalarina
baktigimizda, ESR tekniginin yaninda bagka metotlarla da desteklendigi
goriilmektedir. Kemikler ile yapilan bir ¢calismada [60], ESR ile bulunan 21x10° yil
yast ‘C metodu ile 34x10° yil ve “°Th/**U metodu ile de 33x10° yil olarak
hesaplanmistir. Rusya’da bir magarada kemikler i¢in yapilan bir ¢alismada da ESR
yas araligi 32x10° ile 45x10° yil tespit edilmistir[57]. Fas’ta dis minesinde esdeger
doz 18-38 Gy bulunarak ESR yas1 39x10° ile 62x10° yil bulunmustur[58].

Bunlardan baska Tabun magarasinda (israil) insan disi icin 82x10° ile 92x10° yil
[56], 300x10° ile 575x10” y1l [55] diger ESR yas tayini calismalarindan bazilaridir.

Diste biriken uranyum miktarinin dentin tabakasina dogru hareket ettigi ancak oranin
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bilinemedigini belirtmek gerekir. Insan kafatasi iizerine bir ¢alismadal00-135 bin yil

olarak ESR yas1 tespit edilmistir[59].

Dozimetri ¢alismalart icerisinde fiziksel bir teknik olan ESR ile yas tayini, tarihi
acidan da gegcmis yasamlara ait kiiltiirel yapilar hakkinda da fikir verebilir. Ancak
bagska metot ve tekniklerle de ayni caligmalarin dogrulanmas: gerekir. Dozimetrik
calismalarda esas amag esdeger doz degerinin asagiya ¢ekilmesi hedefidir. Burada
seceneklerden biri dozimetrik ozellikleri iyi olan yeni malzemeler bulmak, tiretmek
veya kullanilan mevcut teknikleri gelistirmek ya da yeni teknikler gelistirmektir (EK-
1’e bakilabilir). Ornegin, toz haldeki bir dis 6rnegi izotropik ( agiya bagli olmayan )
sinyal vermesine ragmen ganyometre ile belli agilarda dondiiriilerek ESR 6lgtimleri
almmig ve ESR sinyal siddetindeki degisim incelenmistir [61]. Burada doldurma
etkisi denen etkiyi de dikkate almak gerekir. Retrospektif ESR dozimetre
calismalarinda ¢ok uygun bir materyal olan ve Hidroksiapatit kristali igerisinde CO,
radikali iceren dis ve kemik tiirii 6rnekler iizerindeki sicaklik ¢alismalari da ESR

sinyalinin temelinde olan Boltzmann dagilimina uyan deneysel sonuglar vermistir.

ESR yas tayini calismalar1 ve geriye doniik doz belirleme caligmalar1 sonuglar
itibariyle, bazi yonlerden elestirilere aciktir: Doz-cevap egrisindeki zaman
bagimliligi, dis minesinde ve uranyum birikmesindeki belirsizlikler, saklama
kosullart ve deneysel hatalarin disiiriilmesi vs. Bu kabullenilen faktorler ESR
tarihlendirmesi ¢alismalarinda ¢alisma giivenligini ve yeni metotlar ortaya ¢ikarma
geregini isaret ediyor. Bu ise, metottaki giivenilirlik temelini olusturan ESR
topluluklart ile diger arastirmacilara verilen yikii artirtyor. Gelecekteki bir c¢ok
dozimetrik caligsmalarin, doz belirlemedeki metotlarin gelistirilmesi ve standart hale

getirilmesi donanim olarak daha pratik tedbirler hedeflenmelidir.



57

KAYNAKLAR

1. Romanyukha, A.A., Degteva, M.O., Kozheurov, V.P., Wieser, A., Ignatiev,

E.A.,Vorobiova, M.1., Jacop, P., “Pilot study of the population of the Ural Region
by EPR tooth dosimetry”, Radiat. Envir. Biophys., 35: 305-310 (1996).

2. Chumak, V., Sholom, S., Pasalskaya, L., “Application of high precision EPR

10.

11.

12.

dosimetry with teeth for reconstruction of doses to Chernobyl populations”.
Radiat. Prot. Dosim. 84 (1-4): 515-520 (1999).

. Desrosiers, M.F., Romanyukha, A.A., “Technical aspects of the electron

paramagnetic resonance method for tooth enamel dosimetry”. Biomarkers:
Medical and Workplace Applications. Mendelsohn M.L., Mohr L.C., Peters J.P.,
Eds.- Washington, DC, Joseph Henry Press, 53-64, (1998).

Haskell, E.H., Hayes, R.B., Romanyukha, A.A., Kenner, G.H., “Preliminary
report on the development of a virtually nondestructive additive dose technique
for EPR dosimetry”., Appl. Radiat. Isot., 52: 1065-1070 (2000).

Hayes, R.H., Haskell, E.H., Romanyukha, A.A., Kenner, G.H., “Technique for
increasing reproducibility in EPR dosimetry of tooth enamel”, Meas. Sci.
Technol. 9: 1994-3006 (1998).

Ivannikov, Skvortsov, V.G., Stepanenko, V.F., Tikunov, D.D., Takada, J., Hoshi,
M., “EPR tooth enamel dosimetry: optimization of the automated spectra
deconvolution routine”., Health Phys., 81: 124-137 (2001).

Desrosiers, M, Schauer, DA., “Electron paramagnetic resonance (EPR)
biodosimetry”., Nucl Instrum Meth., 184: 219-228 (2001).

Zavoyskiy, Y., "Spin-magnetic resonance in paramagnetics," J., Phys., USSR 9:
245 (1945).

Khan, F.H., “Biophysical dose measurement using electron paramagnetic
resonance in rodent teeth”, Applied Radiation and Isotopes, 59: 189-196 (2003).

Rink, WIJ., “Electron spin resonance (ESR) dating and ESR applications in
Quaternary science and archacometry”., Radiation Measurements., 27: 975-1025
(1997).

Jonas, M., “Concepts and methods of ESR dating”., Radiation Measurements
27: 943-973 (1997).

Ikeya, M., “Dating a stalactite by electron paramagnetic resonance”., Nature,
255: 48-50 (1975).



13.

14.

15.

16.

17.

18.

19.

20.

21.

22.

23.

24.

25.

26.

27.

58

Schwarcz, HP., Griin, R., and Tobias, PV., “ESR dating studies of the
australopithecine site of Sterkfontein”, South Africa., Journal of Human
Evolution, 26: 175-81 (1994).

Griin, R., and Stringer, C.B., “ESR dating and the evolution of modern humans”.
Archaeometry, 33: 153-99 (1991).

Griin, R., “Electron spin resonance dating”, In Chronometric and Allied Dating in
Archaeology, Taylor RE, Aitken MJ (eds)., Plenum, New York, 217-261 (1997).

Apaydm, F., “Magnetik Rezonans”, Hacettepe Unv. Yay., Ankara, 2-27 (1991).
Bruker, “EPR Basics”, Bruker Analytik GmbH, Karlsruhe, 80 (2001).

Wertz, J.E., Bolton, J.R., “Electron spin resonance; elementary theory and
practical Applications”, McGraw-Hill, New York, 1-31 (1972).

Atherton, N.M., “Electron spin resonance: theory and applications”, Chichester
(England), E. Horwood; Halsted Pres, New York, 1-19 (1973).

Brik, A.B., Haskell, E.H., Brik, V.B., Atamanenko, O.N., and Scherbina, O.I.,
“Anisotropy effects of EPR signals and mechanisms of mass transfer in tooth
enamel and bones”, Appl. Radiat. Isot., 52: 1077-1083 (2000).

IAEA, “Use of electron paramagnetic resonance dosimetry with tooth enamel for
retrospective dose assessment”, IAEA-TECDOC-1331, 64 (2002).

Ikeya, M., “New Applications of Electron Spin Resonance - Dating, Dosimetry
and Microscopy”. World Scientific, Singapore, 1: 23-123 (1993).

Desrosiers, M.F., “Assessing radiation dose to food”, Nature, 345: 485-488
(1990).

Ishii, H., Ikeya, M., “An electron spin resonance system for in vivo human tooth
dosimetry”, Jpn. J. Appl. Phys., 29: 871-875 (1990).

Lee, HK., Rink, W.J., Schwarcz, H.P., “Comparison of ESR signal dose
responses in modern and fossil tooth enamels”, Radiat. Meas., 27: 405411
(1997).

Polyakov, V., Haskell, E.H., Kenner, G.H., Hiitt, G., Hayes, R.B., “Effect of
mechanically induced background signal on EPR dosimetry of tooth enamel”,
Radiat., Meas., 24: 249-254 (1995).

Wieser, A., Goksu H.Y., Regulla D.F., Vogenauer A., “Dose rate assessment in
tooth enamel”, Quat. Sci. Rev., 7: 491-495 (1988).



28

29.

30.

31.

33.

33.

34.

35.

36.

37.

38.

39.

40.

41.

59

. Schauer, D., Desrosiers, M., Le, F., Seltzer, S., Links, J., “EPR dosimetry of
cortical bone and tooth enamel irradiated with X and gamma rays: study of
energy dependence”, Radiat. Res., 138: 1-8 (1994).

Romanyukha, A.A., Regulla, D.F., Vasilenko, E., Wieser, A., “South Ural
nuclear workers: Comparison of individual doses from retrospective EPR

dosimetry and operational personal monitoring”, Appl. Radiat. Isot., 45: 1195—
1199 (1994).

Romanyukha, A.A., Regulla, D.F., “Aspects of retrospective ESR dosimetry”,
Appl. Radiat. Isot., 47: 1293-1297 (1996).

Romanyukha, A.A., Regulla, D.F., Vasilenko, E.K., Wieser, A., Drozhko, E.G.,
Lyzlov, A.F., Koshurnikova, N.A., Shilmikova, N.S., Panfilov, A.P.,
“Verification of occupational doses at the first nuclear plant in the former Soviet
Union” , Appl. Radiat. Isot., 47: 1277-1280 (1996).

Egersdorfer, S., Wieser, A., Muller, A., “Tooth enamel as a detector material for
retrospective EPR dosimetry”, Appl. Radiat. Isot., 47: 1299-1304 (1996).

Haskell, E.H., Hayes, R.B., Kenner, G.H., “Preparation-induced Errors in EPR
dosimetry of enamel: pre- and post-crushing sensitivity” , Appl. Radiat. Isot., 47:
1305— 1310 (1996).

Regulla, D., “From dating to biophysics-20 years of progress in applied ESR
spectroscopy”., Appl. Radiat. Isot., 52: 1023—-1030 (2000).

Magdalena, F., Ryszard, K., Helena, H., “Electron paramagnetic resonance in
dating of fossil organic remains”., Geochronometria, 19: 59-64 (2000).

Adamiec, G., and Aitken, MJ., “Dose-rate conversion factors: update”., Ancient
TL, 16: 37-50 (1998).

Aitken, MJ., “Thermoluminescence Dating”, Academic Pres, New York, 1-351
(1985).

Griin, R., and Katzenberger-Apel, O., “An alpha irradiator for ESR dating”,
Ancient TL 12: 35-38 (1994).

Prescott, J.R., and Hutton, J.T., “Cosmic ray and gamma ray dosimetry for TL
and ESR”., Nuclear Tracks and Radiation Measurements, 14: 223-227 (1988).

Aitken, M.J., and Xie J., “Moisture correction for annual gamma dose”., Ancient
TL., 8: 6-9 (1990).

Griin, R., “Alpha dose attenuation in thin layers”., Ancient TL, 5(3): 6-8 (1987).



42.

43.

44,

45.

46.

47.

48.

49.

50.

51.

52.

53.

54.

60

Griin, R., “Direct dating of human fossils”., Yearbook of physical anthropology
49: 2-48 (2006).

Chem, T.M., Yang, Q. and Wu, E., “Antiquity of Homo sapiens in China”.
Nature., 368: 55-56 (1994).

Blackwell, B., “Electron spin resonance (ESR) dating in karst environments”,
Acta carsologica., 35: 123-153 (2006).

Romanyukha,, A.A., Nagy, V., Sleptchonok, O., Desrosiers, M.F., Jiang J.,
Heiss, A., “Individual biodosimetry at the natural radiation background level” ,
Health Phys., 80: 71-73 (2001).

Pavlenko, A., “Electron spin resonance for accumulated dose measurement”,
Ph.D. Thesis, Ins., of Biom., Riga, 1-111 (2006).

Schwarcz, H.P., “ESR study of tooth enamel”., Nucl. Tracks, 10: 865-867
(1985).

Callens, F., Vanhaelewyn, G., Matthys, P., Boesman, E., “EPR of carbonated
derived radicals: Applications in dosimetry, dating and detection of irradiated
food”., Appl. Magn. Reson., 14: 235-254 (1998).

Diler, A., “Mugla yoresine ait Orneklerin ESR ile tarihlendirilmesine dair
protokol” Mugla tiniversitesi, Fen.Bil. Ens., Mugla, (2002).

Sholom, S. V., Haskell, E. H., Hayes, R. B., Kenner, G. H. and Chumak, V. V.
“Influence of Crushing and Additive Irradiation Procedures on EPR of Tooth
Enamel”., Radiat. Meas., 29: 105-111 (1998).

Costa, Z.M. Pontuschka, A, , Campos, L “Study of the ESR signal of gamma
irradiated hydroxyapatite for dose assessment”, Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research B., 218: 283-288 (2004).

Tandon, L, Iyengar GV, Parr RM., “A review of radiologically important trace
elements in human bones”., Appl Radiat Isot., 49: 903-910 (1998).

Hefne, J. Yamani A., Al-Dayell, O., Ikeya, M. and Al-Osaimil, S., “ESR Dating
of Tooth from Pre-Islamic Sitin Saudi Arabia”., Advances in ESR Applications,
18: 119-121 (2002).

Bigi, A., at all., “Chemical and structural characterization of the mineral phase
from cortical and trabecular bone”., Journal of Inorganic Biochemistry, 68: 47-
51 (1997).



55.

56.

57.

58.

59.

60.

61.

61

Debuyst, R., Callens, F., Frechen, M., Dejehet, F., “ESR study of elephant tooth
enamel from the karlich-seeufer site in germany”., Applied radiation and
Isotopes, 52: 1327-1336 (2000).

Copa, A., Griin, R., Stringer, C., Eggins, S., Vargiu, R., “Newly recognized
pleistocene human teeth from Tabun cave, Israel”, journal of human evoluation,
49:301-315 (2005).

Skinner, R., Blackwell, B. Martin, S., Ortega, A.,. Blickstein, J., Golovanova,
V., Doronichev, B., "ESR dating at Mezmaiskaya Cave, Russia” Applied
Radiation and Isotopes, 62: 219-224 (2005).

Wrinn, P. J.,” ESR Dating of Tooth Enamel From Aterian Levels at Mugharet el
Aliya (Tangier, Morocco)”, Journal of Archaeological Science 30: 123-133
(2003).

Griin, R., at all., “U-series and ESR analyses of bones and teeth relating to the
human burials from Skhul”., Journal of Human Evolution., 49: 316-334 (2005).

Wencka, M., Hoffmann, S.K. and Hercman, H., “EPR Dating of Hydroxyapatite
from Fossil Bones. Transient Effects after y and UV Irradiation”., Acta physica
polonica A, 108: 331-337(2005).

Haskell, E.H, Hayes, R.B, Kenner, G.H., “Improved accuracy of EPR dosimetry
using a constant rotation goniometer”., Radiat. Meas., 27: 325-329 (1997).



EKLER

62



EK 1. Diinya’nin ¢esitli bolgelerinde yapilmis, bazi1 ESR yas tayini ¢calismalari.

Avery et al. (1997)
Bahain e al. (1993)
Bahain ef al. (1993)
Bahain er al. (1993)
Bahain er al. (1993)
Bahain et al. (1992)
Blackwell (1995) (cited in)
Blackwell (1995) (cited in)
Blackwell (1995) (cited in)
Blackwell er al. (1992)
Blackwell and Schwarcz (1993)
Blackwell er al. (1993)
Borziac er al. (1997)
Brooks er al. (1995)

Cetin et al. (1994)

Chen et al. (1994b)

Chen er al. (1997a)
Ciochon et al. (1996)
Falguéres et al. (1990)
Falguéres et al. (1997)
Griin and Brunnacker (1987)
Griln er al. (1990a)

Griin et al. (1990b)

Griin ef al. (1991a)

Griin et al. (1991b)
Griin et al. (1996)

Griin et al. (1997a)
Griin et al. (1997b)
Griin and Stringer (1991)

Griin and Stringer (1991)

Griin and Stringer (1991)
Huang et al. (1991a)
Huang et al. (1991b)
Huang et al. (1995)

Lau er al. (1997)

Marks er al. (1997)
McDermott et al. (1996)
McDermott er al. (1993)
Mellars and Griin (1991)
Monigal et al. (1997)
Rink er al. (1994)

Rink er al. (1995)

Rink et al. (1996b)

Rink et al. (1996a)

Rink et al. (1997)

Rink er al. (1998)

Rink et al. (1998)

Rink er al. (1998)

Stringer et al. (1989)
Schwarcz et al. (1991)

Schwarcz et al. (1991)
Schwarcz et al. (1991)
Schwarcz et al. (1989)
Schwarcz and Griin (1988)
Schwarcz and Griin (1993)
Schwarcz and Griin (1994)
Schwarcz er al. (1988a)
Schwarcz er al. (1988b)

Schwarcz et al. (1994)
Swisher et al. (1996)
Swisher et al. (1996)
Whitehead er al. (1986)
Ziaei et al. (1990)

Die Kelders, South Africa
Piégu, France

Biache Saint-Vaast, France
Arag0, France

Vallonet, France

Isernia la Pineta
Yarumburgaz, Turkey
Sterkfontein, Swartkrans, South Africa
Swartkrans, South Africa

La Chaise-de-Vouthon, France
Bau de I'Aubesier, France
Longola, Zambia

Ciuntu, Moldova

Katanda, Zaire

Karain, Turkey

Jinniushan, China

Yunxian, China

Tham Khuyen Cave, Vietnam
Caverna delle Fate, Italy

La Micoque, France

Stuttgart, Germany

Border Cave, South Africa
Klasies River Mouth Cave, South
Africa

Tabun Cave, Israel

Pech de I'Aze 11, France
Florisbad, South Africa
Zhoukoudian, China

La Quina, France
Amud Cave, Israel

Jebel Throud, Morocco

La Chapelle-aux-Saints, France
Zhoukoudian, China
Zhoukoudian, China
Longgupo, China

Divje Babe, Slovenia
Starosele, Crimea

Singa, Sudan

Skhul, Tabun, Qafzeh, Israel
Le Moustier, France
Starosele, Crimea

Karain, Turkey

Krapina, Croatia

Kilna, Czech Republic

El Castillo, Spain

El Castillo, Spain

Starosele, Crimea

Kobazi I, Crimea

Kobazi, V, Crimea

Es Skhul, Israel
Grotte Breuil, Italy

Grotte Guattari, [taly

Grotte di San Agostino, Italy
Kebara, Israel

La Micoque, France

Hoxne, England

Bir Tarfawi, Egypt
Bilzingsleben, Germany
Qafzeh, Israel

Sterkfontein, South Africa
Ngandong, Java
Sambungmachan, Java
Taumako, Solomon Islands
Quneitra, Israel

Middle Stone Age lithics

Middle Palaeolithic Flake Industry
Hominids and Mousterian Lithics
Tautavel Hominid

Archaic Pebble lithics

Lower Palaeolithic lithics

Ursus deningerii
Australopithecines
Australopithecines

Middle Stone Age lithics
Upper Palaeolithic lithics
Bone Harpoons

Mousterian lithics

Hominids

Hominids

Hominids and Gigantopithecus
Hominids

Lithics

Mammoth

Hominids and Howeisons Poort lithics

Middle Stone Age Hominids and lithics,

and Howiesons Poort Lithics
Neanderthals, Modern Humans, Lower
and Middle Palaeolithic lithics
Acheulian and Mousterian lithics
Hominid

Homo erectus and lithics

Lithics

Neanderthals, Levallois Mousterian
lithics

Neanderthals and Middle Palaeolithic
lithics

Neanderthal and Quina Mousterian
lithics

Homo erectus and lithics

Homo erectus and lithics

Hominid

Lithics and Bone Flute

Staroselian Lithics

Middle Pleistocene Hominid
Hominids and Lithics

Mousterian Lithics

Staroselian Lithics

Charentian Mousterian lithics
Neanderthals and Mousterian lithics
Neanderthals and Micoquian lithics
Aurignacian Lithics

Mousterian Lithics

Stanoselian Lithics

West Crimean, Mousterian Lithics
Stanoselian Lithics

Neanderthal, Late Middle Palaeolithic
lithics

Modern Humans

MNeanderthal, Late Middle Palaeolithic
lithics

Neanderthal, Pontinian lithics
Middle Palaeolithic lithics
Neanderthal, Mousterian lithics
Acheulian lithic

Acheulian lithics

Paleoclimate and lithics

Hominid, Lower Palaeolithc lithics
Modern Humans, Middle Palaeolithic
lithics

Australopithecines

Hominids

Hominids

Namu hominids

Mousterian lithics

63



Kisisel Bilgiler
Soyadi, adi

Uyrugu

Dogum tarihi ve yeri
Medeni hali

Telefon

Faks

e-mail

Egitim
Derece
Yiiksek lisans
Lisans

Lise

Is Deneyimi

Yil

1992-2001
Yabanci Dil
Ingilizce, Fransizca

Yayinlar

1. B.caliskan, E. Aras, B.Asik. M. Biiylim, M. Birey,
irradiated Single

Hobiler

OZGECMIS

: BUYUM, Muharrem

: T.C.

:20.03.1967 Develi/ Kayseri
: Evli

:0(312) 81543 00

:0(312) 81543 06

: muharrem.buyum@taek.gov.tr

Egitim Birimi
Ankara Universitesi /Fizik Boliimii
Ankara Universitesi /Fizik Boliimii

Ankara Gazi Lisesi

Yer

Ankara Universitesi

64

Mezuniyet tarihi
1997
1992
1984

Gorev

Arastirma Gorevlisi

“EPR of Gamma

Crystal of Cholesterol Benzoate”, Rad. Effects and Def. In
Solids, Vol 159,1-5, 2004

2. E. Aras, B. Asik, B. Caliskan, M. Biiyiim and M. Birey “ Elektron
Paramagnetic Resonance study of irradiated tetramethyl-4-piperidion”
Radiation Effects & Defects in Solids, Vol. 59, pp. 353358, June 2004.

3. E. Aras, B. Asik, M. Biiyiim and M. Birey “EPR spectroscopy of y -irradiated
single crystals of 5-methyle—2-nitrophenol”’Radiation Effects & Defects in
Solids Vol. 161, No. 1, 69-73 January 2006.

Futbol, Tiirk Halk Miizigi, Siir ve Kitap.



	ÖN KAPAK.pdf
	Levent ÖZBAŞARAN tarafından hazırlanan BİLGİSAYAR DESTEKLİ….pdf
	TEZ BİLDİRİMİ.pdf
	öneklerjüridüz-son.pdf
	TEZ-jüridüz-son.pdf

