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OzET

Bu tezde, kati numunelerdeki uranyumun dogrudan “mutlak” tayini i¢in gama spektrometrik
bir metot agiklanmistir. Gama spektroskopisiyle numunelerdeki 22U élglimiinden kesin bir
bilgi elde etmek icin 2®U’in Grlinlerinden biriyle radyoaktif dengede olmasi gerekir. Bu sart,
28 e gore gok kisa 6murld 2*Th(24.1 gin) ve ®*"Pa(1.17 dk.) ilk yakin Grinleriyle
saglanir. Bu ylzden, sunulan analitik metot, 2*Th’dan yayinlanan 63.3 keV ile 2**"Pa’den
yayinlanan 1001 keV pikini kullanir. Numunelerdeki uranyumun élgulmesi igin dasuk enerjili
gama i1sinlan boélgesinde(<120 keV) yuksek verime sahip ters elektrotlu-Be pencereli saf
Germanyum (REGe) dedektér kullanilmigtir. Dedektériin 40-2000 keV enerji araliindaki
verimi, toz radyoaktif kaynak kullanilarak olculmustur. Polystyrene tuplere doldurulan
yaklasik 8 g kurutulmus toz uranyum standart numunelerin, 75 000 s ila 125 000 s arasinda
degisen sayim slrelerinde, spektrumlan alinmigtir. Beliri bir numune-detektor
geometrisinde, standart referans numunelerin kimyasal bilesimlerindeki degismeler
nedeniyle olan 6z sogurma etkileri belirlenmigtir. Uygulanan 6z-sogurma faktérleri; 46.5 keV
(*'°Pb) piki icin %10.5-33.1, 63.3 keV (**Th) piki icin %4.9-18.4 ve 1001 keV(**"Pa) piki
igin %0.1-3.9 araliklarinda degismektedir. Uranyum numunelerindeki radyoaktif dengenin
varhdi, *®Uin yakin Grand 2*Th ve uzak Grini 2"Pb aktiviteleri oranlanarak kontrol
edilmistir. 2*Th’in 63.3keV pikinden belirlenen 2®U aktiviteleri, konsantrasyon arahg
%0.022+0.001 ila %1.02+0.01 arasindaki referans uranyum numunelerinin sertifika edilen
aktivite degerleriyle, %0.1-6.9 arasinda bir uyum sergilemistir. 2*"Pa’in 1001 keV pikinden
belilenen U aktiviteleri ise, ayni numunelerin sertifika edilen aktiviteleriyle %0.01-4.7
uyumludur. REGe dedekttrde yaklagik 1.5 cm kalinlikta hazirlanan numunelerde uranyum
élgumleri yapildiginda, konsantrasyonlar, uygun 6z-sogurma dizeltmeleri uygulanan 63.3
keV(®*Th) pikiyle %7 belirsizlikle tayin edilebilir. Bu numunelerde, *"Pa'nin 1001 keV piki
ise, ihmal edilebilir bir 6z-sogurma duzeltmesiyle dogru sonug vermektedir. 1001 keV piki
aracilig ite uranyum tayininde bu gama piki igin 6z-sogurma duzeltmesi gerekmez, ancak
1.5 cm’'den daha kalin numunelerde 6z-sogurma diizeltmesi yapiimalidir.
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ABSTRACT

In this thesis, a gamma spectrometric method is described for the direct “absolute”
determination of uranium contents in solid samples. To obtain the exact information about
the measurement of 22U in samples by gamma-ray spectroscopy, it is essential that any one
of the daughters of 22U should exist in radioactive equilibrium with 2%®U. This condition is
mainly fulfilled by one of the first two daughters, namely, 2*Th (24.1 d) and ?*™Pa(1.17 min)
because these daughters are very short-lived compared with 2*U. Therefore, the present
analytical method employs direct determination of #**U via the 63.3 keV gamma emission
from #*Th and via the 1001 keV gamma emission from ?*™Pa. A gamma-ray spectrometer
with a reverse-electrode high pure Germanium(REGe) detector which has high efficiencies
for low energy gamma rays(<120 keV) has been used for the measurements of uranium
concentrations in samples. The absolute photopeak efficiency data in the range of 40 keV to
2000 keV for the detector used is measured using a powder radioactive standard source.
Only a small amount, about 8 g of powdered the certified uranium samples filled into the
tubes, are counted for the the time predetermined between 75 000 s and 125 000 s. The
measured activities of 22U of the samples via the 63.3 keV (*'Th ) and via the 1001 keV
(®**™Pa) are corrected for self-absorption effects due to changes in composition of standard
reference materials in a given sample-detector geometry. The self-absorption factors applied
to the 46.5 keV(*'°Pb) peak and the 63.3 keV(***Th) peak results ranged from 10.5% to
33.1% and from 4.9% to 18.4%, respectively. For the 1001 keV(**"Pa) gamma emission, the
necessary self-absorption factors varied between 0.1% and 3.9%.

The results obtained from the 46.5 keV of 2'°Pb being far distant member of 22U and those of
the 63.3 keV from ***Th are used to check whether the equilibrium existsin the uranium
samples. The results of 2**U via the 63.3 keV peak of ?*Th for the uranium standards
agreed to within 0.1 to 6.9% with the certified values of **U in the samples with uranium
concentration ranging from 0.022+001 to 1.02+0.01 wt%. The results of U via the 1001
keV peak of ?*™Pa agreed well to within 0.01 to 4.7% with the certified activity values of
%8 of the same samples. When the measurements of the uranium are .carried out in a
REGe detector system, the results indicate that the uranium concentrations in the samples
can be determined to the average 7% error by using the 63.3 keV(***Th) gamma emission
with appropriate corrections for self-absorption effects. The 1001 keV peak of 2*™Pa gives
also accurate results for the determination of **U in the same samples and the need for self
absorption correction for the 1001 keV emission seems to be negligible, except in case of
thicker samples than those with thickness of about 1.5 cm.
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1. GIRIS

1939 yilinda, atom gekirde§inin pargalanmas: (fisyon) olayinin kesfinden
sonra, stratejik 6neme sahip oldugu gérulen uranyum malzemesi (zerindeki
caligmalar, araliksiz sGregelmektedir [1]. Bilindigi gibi, uranyumun fisyonunda
ortaya ¢ikan gekirdek enerjisinin guci, Il. Dunya savaginda Japonya’'daki
Nagasaki ve Hirosima’ya atilan atom bombalarinin olugturdugu etkiyle
denenmigtir. Ancak, bu denemeyi, bariscil amaglarla nikleer enerjiden
yararlanmak igin “fisyon reaksiyonunun” kontrollt bir sekilde gergeklestirildigi
nlkleer reaktérlerin kurulmas: izlemistir. Yakit olarak uranyum, toryum veya
plutonyum malzemelerinin  kullanildi§i nUkleer reaktérler, ginimizde
ekonomik yarar saglayan amaglar (6rnegin, 1sI veya elektrik enerijisi Gretimi,
denizaltilar ve buz kiricilarda motor gicu elde ediimesi gibi) igin
kullaniimaktadir. Dogal uranyum (%0.72 2*°U ierigiyle), %2-3 oraninda 2°U
izotopunca zenginlestirilerek termal reaktorlerin yakit malzemesi olarak
kullanildigi gibi, dogal UO;'ye %15-20 PuQ, ilave edilerek hizli tretken
reaktdrlerin yakiti olarak da kullanilmaktadir. Dider taraftan, zenginlestirme
teknikleri ile *°Uin %90 ve daha fazla zenginlegtirimesiyle veya
reaktorlerde, 2*Th ve 28U uretken gekirdeklerin, termal nétronlari
yakalamast sonucu olusan U, #°U'dan *°Pu eldesiyle veya yilksek
zenginlikteki °U, arastirma reaktorlerinde ve 6zellikle atom bombasi

yapiminda kullanildigi bilinmektedir.

Dogal uranyumun, termal nétronlarla (0,025 eV enerijili) kolayca parcalanabilir
(fissile) izotopu **°U (%0.72 bollukta ve uzun yari-6mirli = 7.038x107 yil) ile
yuksek enerjili (=1 MeV'den daha ylksek) nétronlaria fisyona ugratilabilen
Uretken (fertile) izotopu *°U (%99.2745 bollukta ve daha da uzun yari-marlii
= 4.468x10° yil) iki temel izotopu vardir. Bu izotoplarin her ikisi de-alfa

bozunumu yapan radyoaktif gekirdeklerdir.

Cevredeki radyoaktivitenin en belirgin kaynaklarindan birisi, doganin




kendisidir. Bu nedenle, yerkurenin olusumundan itibaren var olan 235-238u,

2Th, ve “K gibi radyoaktif niklitler, giderek artan gevre aragtirmalarinin
gogunda aragtirma konusu olmaktadir. Ozellikle, maden jeolojisi sahalarinda
dodal olarak var olan potasyum gibi, uranyum ve toryum bozunma
zincirinden Ureyen radyoaktif gekirdekler Gnemlidir. YerkUrede radyoaktif
cekirdeklerin uzun dénemdeki gb¢ hareketlerinin tahmin edilmesi i¢in en
kullanigl ydntemlerden birisinin uranyum serisi bozunma trinleri veya fisyon
aranleri kullarularak yapilan modelleme-dogal analoji (natural analogue)

calismalan oldudu bilinmektedir [2,3,4].

Ayrica son yillarda, ézellikle U, Th ve K gibi elementleri cok az miktarlarda
bulunduran malzemelerin arastirnlip bulunmasi ve Uretilmesi gereksinimi
ortaya cikmigtir. DlsUk radyoaktivite iceren malzemelere, zirhlama, gida
Uretimi, gimento gibi yapi elemanlari tretimi ve dider gesitli alanlarda artan bir
intiyag s6z konusudur. Bu nedenle, uygulanan radyoaktivite &lcme
tekniklerinin, dusuk seviyeli aktiviteyi dlcebilme yetenekleri ve dolayisiyla
dedeksiyon sinirlarinin bilinmesi de énemlidir. NUkleer alanda, nikleer yakit
olarak kullanilan uranyumun, maden cevheri olarak c¢ikariimasindan,
cevherin iglenmesinden, reaktér yakiti olarak kullaniimasindan ve kullaniimis
yakitlarin nihai olarak depolanmasina kadar gegen “nikieer yakit gevriminin”
tim asamalarinda, uranyum konsantrasyonu veya aktivitesi 6lglimesi
gerekmektedir. Bunun igin hizli, pratik ve dogru sonug veren teknikler

kullaniimasina ihtiyag duyulmaktadir [5].

Gunumazde, herhangi bir numunede uranyum veya toryum aktivitesinin
(veya konsantrasyonunun) 6&lgilmesi igin en kullanigh teknik, gama
spektrometrik yontemdir. Uranyum ve alfa yayinlayici bozunma arinlerinin
Slgtlmesi igin, belirli radyokimyasal ayirma iglemlerini takiben uygulanabilen
alfa spektrometresi gegmiste yaygin olarak kullaniimistir. Ancak, alfa
spektrometrik yontem g¢ok karmasik islemleri ve uygulanmasi uzun analiz

zamanini gerektirmesi nedeniyle pratik degildir [6,7]. Buna karsilik, gama



spektrometresi basit, tahribatsiz, hizl ve glvenilir bir yéntem olmasi
nedeniyle daha gok uygulanmaktadir. Ayrica bu yéntem, ayni anda birden
fazla radyoaktif gekirdek igin numuneden veri alinmasini ve bu verilerin es
zamanl analiz edilebilmesi imkanini saglamaktadir. Bu ylzden, numunedeki
uranyum ve toryumun nicel analizinde (6rnedin kaya¢ numunelerindeki
uranyum miktarinin mutlak tayini igin), yuksek c¢6zme glcgli gama
spektrometrik yontem uygulanmigtir [8,9]. Gama spektrometrik teknikte,
analizci, numunedeki 2°U igeriginden bagimsiz olarak 22U miktarini 6igmek
istediginde, ®U izotopunun gok zayif bir gama 1sini, 49,55 keV (%0,064)
yani, hem enerjisi hem de siddeti duglk bu isini yayinlamasi sorunuyla
karsilagmaktadir. Bu nedenle *®*U'den dogrudan yayinlanan 49,55 keV'lik
gama 1sini oigllerek, U tayini mevcut dedektérlerle mumkin degildir.
Dolayisiyla, 2®U'in dogrudan gama isini spektrometrik 6lcimlerinde, ilk
calismalar [10,11], verimi yUksek, ancak enerji ¢6zme glcu dustk Nal(Tl)
sintilasyon dedektérleriyle, uranyum bozunma zincirindeki 2'°Pb, ?'“Pb ve
21Bj gibi ana cekirdekten daha uzak bozunma urinleri (daha dusik atom
numarall  Granler) kullanilarak gergeklestiriimistir.  Gegmiste, Nal(Tl)
dedektorlu sistemlerle ?°Ra, **®Ra ve Z®U’'in diger bozunma uriinlerinin
suda, toprakta, kémurde, kilde ve sediment numunelerinde o&lgumieri
yapiimigtir [12,13]. Ancak son yillarda, dusik atom numarali Grlnler
kullanilarak Nal(T!) dedektér sistemleriyle yapilan uranyum analizlerin yeterli
dogrulukta olmadi§i bilinmektedir. Gunkl, bir gok halde, dogada (dogal
sistemde) bu Grlnler arasinda radyoaktif denge, jeolojik farkliliklar nedeniyle
olugsmamaktadir. Bu yUzden radyoaktif denge durumu Onceden tayin
edilmemis numunelerde, %'°Pb (46.5 keV), 2'*Pb (352 keV) ile 2'*Bi (609 keV)
gibi uzak GrUnlerin temel gama piklerini kullanarak yapilan élgumler yanlis
sonug vermektedir. Bu tur calismalarda, 2°Ra veya 2'Bi'un urdnleri ile 2°U
arasinda surekli (kalici) bir denge oldugu varsayilarak numunelerdeki

konsantrasyonlar tayin edilir.



Bu varsayim, Uriinlerin yer-kimyasi davraniglarindaki farkhliklar (geochemical
behavior) sonucu veya gok uzun émurlt Grtn (kiz) gekirdekler ylzinden
meydana gelebilecek “denge bozulmasi (disequilibrium)” durumlarinin
varliginda, gegerliligini kaybeder. Son zamanlarda yuksek ¢ézme gugla saf
germanyum dedektérler geligtirildiginden 6lglimlerin dogrulugu da énemli
6lcude artmistir.  Béylece, uranyum olgiminde 2®U'in uzak rinlerinin
(*"*Pb ve 2"Bi) temel piklerinin (352 keV ve 609 keV) kullammi tercih
edilmemektedir. Cunki; 2°Ra'min kiz (Urin) cekirdedi “?Rn (asalgaz)
numune kabindan kagma olasiligi mimkundur. Dolayisiyla radyoaktif denge
bozulmaktadir. 3.8 gin yari émre sahip olan ?Rn’'un numune kabindan
kaybinin énlenmesi icin sikica kapatiimas: ve 2%®U serisi gekirdeklerle
dengeye ulasmasi igin gerekli en az 3 hafta, numunenin kap iginde

bekletiimesiyle sadlanacak ¢ézUmlerin de pratik olmadig: anlagiimigtir [45].

28)'in kendisinden yayinlanan dogrudan oigillebilir herhangi bir gama 1gini
olmadigindan ve 2®Uin kalici radyoaktif denge varsayimina izin verilmedigi
durumiarda *®U'in gama spektrometresi ile élgumini tam dogrulukia
yapmak icin 2®U ile onun bozunma Uriinleri arasindaki radyoaktif dengenin
kurulmasi zorunludur. Bu sart, 22U'in ilk G¢ tranunden ilk énce, birincisi olan

24Th (24.1 gun), sirasiyla, 2*"Pa (1.17 dakika) ve 2*Pa (6.78 saat) arasinda
gerceklesir (Sekil 1.1).

Sekil 1.1'de goéruldugi gibi bu ilk tg Grin gekirdegin her birinin yari émri 22U
ile kiyaslandiginda ¢ok kisadir. Dolayisiyla radyoaktif denge hizli bir sekilde
elde edilir. Ornegin; ilk trin 24Th, 28U ile yaklasik 168 ginde radyoaktif
dengeye ulasir (Bélum 2.7.2, “Es. 2.18"). Diger bir deyigle; bu urun
cekirdekler (2*Th, 2*Pa, 2%Mpa), 28 ile surekli dengededirler. Bozunma
zincirinde %®Ra’min kiz (Urtin) gekirdegin % Rn (asalgaz) numuneden
kagmasiyla bozulan radyoaktif denge hallerinde uzak Grinler (***Pb, 2'*Bi)
kullanilarak yapilan 6lgimlerde sz konusu olan hatalar giderilmis

olmaktadir.



2385 (4.468x10° ’

(%100
24Th (24.1 guin)

B (%100)

B (%0.16)

B (%99.84) B (%100)

24 (2.47x10° yil)

Sekil 1.1. 38y - B4m24pg _ 24 zincir bozunma semasi [17]

Z4Th'un analitik amagh kullanilabilecek pikleri 63.3 keV ile 93.3 keV'dir
[9,14]. Ancak, Nal(TI) sintilasyon dedektérleri bu dugik enerji bélgesinde bu
gama iginlarini diger gama ve X-isinlarindan ayirabilme kabiliyetine (ener;ji
cézme gligleri zayif oldugundan) sahip degillerdir. Bu durumda, analizci,sayet
yiksek ¢dzme gigli yan iletken germanyum dedektdr kullaniyor olsa bile,
baska bir sorunla yuz yiize gelmektedir. Bu sorun, #*Th’tin 93 keV'lik pikinin
ciftlenimli (doublet) olmasidir. Gunkd, 2*Th'un 93 keV'iik gama yayinimi
gercekte 92.370 keV (%2.61) ile 92.793 keV (%2.58) i1sinlarindan meydana
gelmektedir [15]. Ayrica bu enerjide numune icerisinde toryum bulunmasi
halinde toryumun (K) X-igini piki 93 keV olarak ilave katki yapar. Dolayisiyla

analitik amaglar igin 93 keV enerijili pik kullanilamaz [9].
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Ancak, 2*Th'in 63.3 keV (%4.5) piki uranyum analizi icin 6zellikle yiiksek
¢bzme glicine sahip germanyum dedektérli, dasik enerjili  foton
spektrometreleri kullaniidiyindan, daha temiz bir pik olarak kullanighdir.
Bununla birlikte 63.3 keV pikine, numunede toryum safsiziigi varsa 2?Th'den
yayinlanan 63.9 keV (%0.255) ve Z'Th'den yayinlanan 63.9 keV (%0.023) ile
234Th'den yayinlanan 62.9 keV (%0.018) enerjili iginlardan katkilar olmasi séz
konusudur [16]. Bu katkilardan #'Th, 25U'in bir trin gekirdegi oldugundan
bunun piki 63.9 keVin ozellikle 2*U izotopunca yiksek derecede
zenginlestirilmis numuneler igin dnemli bir katkisi olabilir. Ancak dogal
numunelerde 2*°U konsantrasyonu gok disiik (%0.71) oldugundan, *'Th'in

katkisi ihmal edilebilir.

Bu caligmanin amaci, herhangi bir kati numunedeki uranyum miktarinin
dogrudan gama spektrometrik metot ile 6l¢lilmesinde, dusiik gama eneriji
bolgesinde (40-100 keV) verimi yiksek ters elektrotlu bir Ge dedektorle, 28U
ile strekli radyoaktif dengede olan birinci ve ikinci Griinlerinden (**Th) 63.3
keV ile (**™Pa) 1001 keV fotopikler kullanilarak daha dogru sonuglar elde
edilebilecegini gostermektir. Aragtirmanin sonucunda, REGe dedektérii
Dustk Eneriili Foton Spektrometresi kullanildiginda, toryum safsizhig fazla
olan numunelerde 2*™Pa’in 1001 keV'lik piki kullanilarak uranyum tayininin
daha dogru sonug¢ verdigi ve 1001 keV pik sonuglarinda 6z-sogurma etkisinin
ihmal edilebilir oldugu ile 6zellikle toryum safsizligi dusik numunelerde 63.3
keV (3*Th) pikinin uranyum tayini icin kullaniimasinin daha kullanigh ve
dogru-sonug verecegi, ancak numunenin kalin olmasi halinde 63.3 keV pik
igin 6z-sojurma dizeltmesi yapilmasi gerektigini vurgulayan bir gama

spektrometrik metot sunulmustur.

Bu tez calismasi, ANAEM (Ankara Nikleer Arastirma ve Egitim Merkezi)
Nukleer Fizik laboratuvarindaki deneysel imkanlar  kullanilarak
gerceklestiriimistir. Bu laboratuarda yapilan uranyum o6lgim metodu

gelistiriimesi galigmasinin devami niteligindedir [17].



Calismanin giris boéluminde, uranyum malzemesinin stratejik 6nemi ve
analizi igin uygulanan analitik ydntemlerden s6z edilmistir. Bu tezin arastirma
kapsamindaki, gama spektrometrik teknigin uranyum analizine uygulanmasi,
arastirmanin gerekgesi ve amaci agiklanmistir. Tezin giris bdluminden
baska dért bélumG vardir. B6lum-1'de bu arastirmanin temeliyle ilgili olan;
radyoaktivite, radyoaktif pargalanma ve radyoaktif denge ve radyoaktif seriler
aciklanmigtir. Bolum-2'de gama spektrometresi, gama spektrumlarinin
degerlendiriimesinden sdéz edilerek, kullanilan germanyum dedektérin
ozellikleri ve sistemin enerji, verim kalibrasyonu agiklanmistir. Bélium-3'de
kullanilan deneysel dlUzenek ve O6lgumler goésterilmistir. Bélum-4'de ise

sonuglar tartisiimisgtir.



2. TEORI
2.1. Uranyum ve Ozellikleri

Uranyum, nukleer enerji Uretiminde nukleer reaktdrlerin yakit malzemesi
olarak kullaniimaktadir. Dogada, ¢ok sayida uranyum minerali olugmustur.
Bunlardan bazilari; pitchblende, uraninite, carnotite, autunite, uranophane,
davidite ve tobernite olarak adlandirilir. Ayrica uranyum, fosfat kayaglarinda,
linyit ve monazite kumlari iginde de bulunmaktadir. Yerkabugu, ortalama
4 ppm uranyum, 20 ppm toryum igerigine sahip bulunmasina ragmen,
uranyum ve toryum cevher yataklar diger maden yataklarina kiyasla daha az
sayida yatak olustururlar. Bu 4 ppm uranyum, diger elementler iginde dagilim
frekans) bakimindan 50'nci siray! almaktadir. Ornegdin; uranyum, dogada
demirden 10.000 defa daha az, altindan 1000 defa daha fazladir. Yine de
uranyum nadir element degildir. Civa, antimon, gumis ve kadmiyumdan
daha fazla bolluktadir. Buna ragmen, uranyum diger cevher yataklarindan zor
sartlarda konsantre olmakta, dolayisiyla daha az sayida yatak

olusturmaktadir [19].

En 6nemli uranyum minerali, pitchblende, U3Os(U0,2UQ;)'dir. Carnotite
uranyum minerali, KyUO2)2(V0O4)2.3H.0'de dodada yaygin olarak
bulunmaktadir. Cevherden uranyum metalinin eldesi, 1841 yilinda Peligot
tarafindan potasyumlu susuz (anhydrous) klorlu bilesikler kuilanilarak
gerceklestirilmistir  [18,19]. Uranyum metali, CaCl,, NaCl tuzlarinda
¢bzundurulmis NayUCls gibi bilesiklerin KUFs veya UF4un elektroliziyle
uretilebilmektedir. Uranyum, ytksek sicakliklarda uranyum oksitleri,
aliminyum, karbon veya kalsiyumla indirgenerek ya da uranyum tuzlar
(uranium halides), alkali veya alkaline metallerle indirgenerek de elde
edilebilmektedir. Uranyum metali, koyu gimus beyazi, UO; siyah, U;Os sekli
ise koyu =zeytin yesili gérinimdedir. Uranyum metali, havada oksit
tabakasiyla kaplanir, asitlerde ¢6zunur, fakat alkali bilesiklerden etkilenmez.



Uranyum, atom numarasi 92, atom agirhg 238.0289 g/mol, yodunlugu
~18.95 g/cm?® ve bitiin izotoplari radyoaktif olan bir elementtir. Erime noktasi,

1132 + 0.8 °C’dir [18,20].
2.2. Tiirkiye'deki Uranyum Cevheri

Turkiye'de uranyum aramalarina 1990 yili sonuna kadar devam edilmis ve 5
yatakta toplam 9,129 ton gériiniir uranyum rezervi ortaya konulmustur. Bu
yataklarin ortalama tendr ve rezervleri, aranip bulunduklari yilarda diinyaca
kabul edilen ekonomik sinirlarda olmalarina ragmen, bugiin igin, bu deger
s6z konusu sinirlann oldukga altinda kalmigtir. Bunun nedeni, son yillarda
nikleer santral planlamalarindaki 6nemli dedismeler ve ézellikle Kanada ve
Avustralya’da ylksek tendrli, Gretim maliyetleri ¢ok disik uranyum

yataklarinin bulunmasidir.

Turkiye'de gegmis dénemlerde, laboratuar ¢apinda da MTA tarafindan
dnemli teknolojik galigmalar yapilmigtir. Uranyum cevherinden sari pasta
uretiimesi ve sari pastanin (yellow cake: %70 U3Og konsantrasyon) niikleer
yakit haline getirimesinin 6n asamalan gergeklestiriimistir. Ulkemizin
durumuna bakildiginda, elektrik Gretiminde kullanilabilecek yiksek kalorili
buylik kémir rezervlerimiz, zengin petrol ya da dogal gaz kaynaklarimiz
yoktur. Ayrica hidroelektrik potansiyel kullanimi da doyum noktasina gelmek
Uzeredir. 2000'li yillarda kargilasabilecek enerji sikintisini agabilmek igin
nikleer enerji kullanimi alternatif bir segenek olarak g6zitkmektedir [44].
Bunun yanisira “yenilenebilir” enerji kaynaklarindan 6zellikle “en temiz”
atiksiz ve kaynad: bedava olan “giines enerjisi’ ise diinyada teknolojik
gelistirmesi hizla devam eden bir segenektir. Heniiz konvansiyonel elektrik
enerjisi Uretim santrallanyla (fosil yakith, nikleer veya hidroelektrik) ticari
anlamda rekabet edilebilir olmayan “glines enerjisi” sistemleri gelecekte

yaygin kullanilacaktir [21].
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Uranyumun diger madenler gibi kolayca alinip satilamamasi, dlkeler
arasindaki bazi anlagmalara ve de uluslararasi denetime bagh olmasi
nedeniyle, nikleer santral kuran veya kurmayi plﬁnlayan tlkeler, kendi
uranyum kaynaklarini  bularak degerlendirmeyi amaglamaktadirlar.
Uluslararas| piyasalarda, sari pastanin en az %60 uranyum igermesi
istenmekte ve antilmig bir uranyum bilesiginde, diger elementlerin
toplaminin, 1 gr uranyum igin 300 ppm'den fazla olmamasi gerekmektedir.
Sari pasta uretim tesislerinde, asit, baz ve radyasyon tehlikesinden ziyade,
asit prosesi sirasinda, cevherdeki radyumun g¢bzinerek ana ¢dzeltiye
gegcmesi ve atik sularla gevreyi kirletmesi tehlikesi de énemlidir. Radyumun
¢Okturulmesi ve seviyesinin kontrolii igin tesislere oldukga pahall sistemler

ilave edilmektedir [44].

Turkiye'de uranyum cevheri bulunma olasiligi fazla olan sahalar daha énceki
yillarda belirlenmistir. Ancak son yillarda, arama faaliyetlerini strdiren tek
kurulugs olan MTA, finansal kaynak yetersizligi nedeniyle, bu sahalarda

yapiimasi gerekli caligmalarn siirdirememektedir [44].

2.3. Radyoaktivite

1898 yilinda bayan Marie Curie ve esi Pierre Curie yaptiklari deneylerde,
bazi maddelerin radyoaktif oldukiarini kesfetmisglerdir. Uranyum tuzundan
baska bazi maddelerinde radyasyon yayinladiklar gézlendi. Herhangi bir dig
etki olmaksizin kendi kendine durmadan radyasyon yayinlayan maddelere
radyoaktif maddeler, yayinlanan isinlara radyoaktif iginlar veya radyasyon bu
olaya da “radyoaktivite” adi verilmistir [22]. Bir maddenin radyoaktifligi, onun
dogrudan dogruya atom g¢ekirdeginin 6zelliginden ileri gelir, yani
maddenin kimyasal durumuna bagh degildir [26]. Bir numunenin radyoaktiﬂigi
(veya aktifligi) fiziksel ve kimyasal degismelerden etkilenmez. Yani basing,
hacim, sicaklik ve kimyasal yapidaki degisimler radyasyon yayinlama hizini
degistirmez. Radyoaktivitenin, atomlarin kendiliginden pargalanmasina gére

CC YUKSEKOCRETIM KURDLU
DOKTMANTASYON MERKEZ]
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oldugu ve bdylece meydana gelen yeni niklitlerin ana nuklitlerden gok farkli
Ozelliklere sahip olabilecegi fikri ilk olarak 1902'de E.Rutherford ve P.Soddy
tarafindan ileri straldi [22-25]. Rutherford’'un alfa pargaciklarinin sagiimasi
ile ilgili meshur ¢aligmasi dahil, sonraki tim deneyler radyoaktifligin, kararsiz

cekirdeklerin pargalanmasi sonucu meydana geldigini gosterdi [27].

Radyoaktif elementlerin ¢ekirdekleri durmadan ve dis etkiler olmaksizin kendi
kendilerine pargalanip ve bu arada pargacik veya iginlar yayinlayarak, yeni
cekirdeklere dénusirler ve bu yeni gekirdekler de radyoaktif olursa bunlar da
pargalanirlar. En sonunda radyoaktif olmayan kararli bir ¢ekirdegin olusumu

ile radyoaktivite sona erer [24,26].

Atom gekirdeklerinin pargcalanmasi her ne kadar kendiliginden olan bir olay
ise de aktivite birkag saniye ile milyonlarca yil arasinda suren bir 6zelliktir.
Radyoaktivitenin kesfinden sonra, radyoaktif cekirdeklerden yayinianan
radyasyonlarin 6zelliklerinin belirlenmesine yoénelik ¢ok sayida arasgtirma
yapilmigtir [22,25]. Rutherford tarafindan gergeklestiriien, bir ¢alisma
sonucunda radyoaktif maddeden yayinlanan Ug tip radyasyon alfa (a), beta
(B) ve gama (y) olarak adlandiriimigtir. Bu radyasyonlar, sahip olduklar
elektrik yukine, maddeye giricilijine ve havada meydana getirdikleri
iyonizasyona gére siniflandirilmiglardir. Alfa (o) bozunmasindan alfa
pargaciklari yayinlanir. Alfa pargaciklan “He cekirdekleridir. Beta (B)
bozunmasinda ya elektron ya da pozitron yayinlanir. Gama bozunmasinda
gama gini yayinlanir. Bunlar yUksek enerjili fotonlardir. Pozitron tim
Gzellikleri ile elektrona benzeyen bir pargaciktir (elektronun antimaddesi).
Sadece elektrik yuku farklidir, +e yukune sahiptir. B~ ve B* sembolleri,

siraslyla beta bozunmasindaki yayinlanan elektron ve pozitronu temsil eder
[22,23,27].
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'2.4. Gama Iginlan ve Ozellikleri

Atom yérungelerindeki gegislerden yayinlanan X-isinlar ve esas kaynaklari
¢ekirdek seviyelerindeki gecisler olan gama sinlari elektromanyetik
radyasyonlardir. Cekirdeklerin yayinladigi gama isinlari elektromanyetik
dalgalar olarak dalga boylari; A = 1 A= 0.05 A® arasinda degisir. Bir gama
fotonunun enerjisi E'= h v bagintisi ile yayinlanma frekansi (v) ya da A=clv
dalga boyuyla iligkilidi. = Radyoaktif c¢ekirdeklerin  yayinladiklari
gamalarin enerjileri 12 keV-2.5 MeV arasinda degisebilmektedir [24,28].
Gama 1ginlari da floresans meydana getirdikleri gibi (6rnegin Nal(TI)
kristalinde) bir gazin iyonlagsmasina da sebep olurlar, ancak iyonizasyon
etkileri o ve B yUkll pargaciklarindan daha az derecededir. y-isinlarinin girme
glcd, B i1sinlarindan ~100 defa daha buyuktlr. y-igintarini santimetrelerce
kalinhgindaki aluminyum levha durduramaz, fakat daha ylksek Z'li

elementler, érnegin 10 cm’lik kursun tuglalar buyk bir kismini durdurabilir.

Gama isinlar, ylikstz olduklarindan elektrik ve manyetik alanda sapma
géstermezler ve elektromanyetik dalgalarin bitun 6zelliklerini gésterirler.
Aslinda y-isinlari ¢ok kisa dalgaboylu X-isinlaridir. Gama isinlart
elektromanyetik dalga olduklarindan i1sik hiziyla giderler [22-24].

2.4.1. Gama bozunmasi

Bir gekirdekten alfa veya beta pargacigi gibi pargacik yayinlanmasi genellikie
gekirdegi uyarilmis durumda birakir. Daha dasik bir enerji durumuna ya da
temel hale gecisten elde edilmesi mimkin olan enerji, ya baska bir
pargacigin yayinlanmasina yetecek buyUklUkte degildir, ya da pargacik
yayinlanmasi ile bozunma o kadar yavastir ki, elektromanyetik etkilesme ile
yayinlanma etkin olmaktadir. Yuksek bir enerji durumundan (E;) daha dastk
bir enerji durumuna (Es) gecen bir ¢ekirdek fazla enerjiyi (AE = E; - Ey) su Ug

yoldan biriyle disar atar; (a) Gama-igini yayinlanmast, (b) dahili dénugum,
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(c) dahili gift olusum. Bunlardan gama yayinlanmasi dider iki islemden daha
sik gorilendir. Atomik spektrumda oldugu gibi, g¢ekirdeklerin gama
spektrumlari keskin cizgilerden ibarettir ve bir gekirdek farklt enerj

seviyelerine sahiptir. Yayinlanan gama igininin enerjisi;
hv=AE =E;-Es (2.1)

bagintisiyla verilir. Sayet E; temel hale karsihk ise daha fazla foton
yayinlanmasi mimkiin olmayacaktir, ancak aksi halde g¢ekirdek temel hale
gitmeden 6nce bir veya daha fazla fotonlar yayinlacaktir (Sekil 2.1).

Sekil 2.1.(a)da o-bozunmasini ve Sekil 2.1 (b)de beta bozunmasini
miteakiben gama iginlannin yayinlanmasi (hv = E; - Ey) gérilmektedir. 22U
ve 2*Th’in bozunma semalarinda yayinlanan gama iginlarinin enerjileri ve
yayinlanma olasiliklan gériimektedir. Alfa ve beta bozunmasindan farklt
olarak, gama bozunmasi gekirdegin atom veya kitle numarasinda bir
degisiklie sebep olmaz. Alfa ve beta yayinlayicillara kiyasla gama

yayinlayicilar gok kigiik yari-6mdrlere (1 072 s) sahiptirler [22,25].

U - 238
0+  4.468.10" yu

0.08 % (E,=4198 keV)

4+ 20.90 % (E,= 4151 keV)

0.1630

79.00 % (E,= 4038 keV)
E,=113.5 keV(%0.0102)

2+
0.0495
E,=49.5 keV(%0.064)
0+
L 0.0000
Th - 234

Sekil 2.1.(a). 28U’in bozunma semasi [29]

T.C. YOKSEKOGRETIM KURUL:
POKOGMANTASYON MERKEZI
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Th - 234
0+ 24.10gln

2.90 %

0.02%
7.60 %

19.20 % (1+) =& MeV
70.30 % £ 0.1867
(1] |3
< 0.1773
anf R
- 0.1663
g 8 3 |8
© 5 . E 2
EEIERE
h g M PEERSS— 01034
:
3 29.5 keV(%0.24)
(0+ 5
4 0.0739
Vv
73.9 keV/(%2.6)
(4+)
0.0000
Pa - 234

Sekil 2.1.(b). Z*Th'tin bozunma semasi [29]

2.5. Radyoaktif Bozunma Kanunu

Bir atom gekirdeginden bir alfa pargacidi, bir beta pargacigi, bir gamma i1gini
veya atom cekirdeginin, yériinge elektronlarindan bir elektron yakalamasi
seklinde gerceklesen olaylara radyoaktif bozunma kanunu adi verilir.

Deneysel olgmeler gostermektedir ki, radyoaktif bozunma exponansiyel
(Ustel) bir kanuna gére olmaktadir. Sayet bozulmanin rastgele bir tabiata
sahip oldugu kabullenirse, bu kanunun tiretiimesi miimkiin olur. Bu rastgele
tabiat hangi anda hangi atomun bozunacaginin bilinmesinin mimkan
olmadigint ima eder. Hangi atomun ve dolayisiyla gekirdegin ne zaman
bozunacadi bilinmez, ancak toplam c¢ekirdeklerin zamana bagh olarak
bozunma ihtimalleri ve dolayisiyla buna bagl olarak sayilari bulunabilir.
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Bozunmamis her bir gekirdedin (veya bozunmamig atomun) gelecek bir
saniye igindeki bozunma olasiligina A denilirse ve ayni zamanda A << 1
oldugunu kabul edilirse, istatistik teorinin temel vérsaylml Anin zamandan ve
mevcut diger ¢ekirdeklerin tip ve sayilarindan bagimsiz olmasini gerektirir. O
halde bir dt zaman araliginda herbir atomun bozunma olasiigi P(t) = A.dt
olacaktir. Verilen bir t zamaninda sayet N sayida bozunmamis atom varsa dt

gibi ku¢lk zaman araliginda bozunacak olanlarin sayisi;

dN = -ANdt (2.2)

olur. Bu esitlikten anlasilacagi Uzere kisa bir dt siresindeki bozunma sayisi
bozunmamis atomlarin sayisiyla (N) ve dt zaman araligiyla dogru orantilidir.
Bastaki eksi isareti (t) artikga N'nin azaldigini géstermektedir. (2.2) bagintisi;

dN
N 3)

seklinde yazihp t = O iken radyoaktif atomlarin sayisinin No oldugu kabul
edilerek integral alinirsa;

N(t) = Nge M (2.4)

elde edilir. Burada N(t), t aninda mevcut radyoaktif atomlarin sayisini
gostermektedir. “Es.2.4"deki A, radyoaktif cekirdeklerin bozunma ihtimaliyetini
veya kisaca pargalanma sabitini (veya bozunma sabiti) ifade eder.

Numunenin radyoaktivitesi veya aktivitesi,

Aktivite=

d
—d—?‘ =ANge™ = AN (2.5)

esitligi ile verilir. Blylece bir numunenin aktivitesi, mevcut radyoaktif

atomlarin sayisina (N) ve bozunma sabitine (1) bagli bir niceliktir [22,24].
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2.5.1. Radyoaktivite birimi

Radyoaktif numunede mevcut radyoaktif atomlarin sayisini bilmekten ziyade
saniyede pargalanan atom sayisi ile radyoaktiviteyi tanimlamak daha
kullanighdir. Bu yUzden radyoaktivite birimi -olarak, birim zamandaki
parcalanma sayisi esas alinmistir. Radyoaktivitenin eski birimi Curie’dir.
1 Curie, 1 gram radyum ile dengede bulunan radonun aktivitesi olarak
tanimlanmistir. 1 gram radonun bir saniyede 3.7x10'° tane alfa tanecigi
yayinladii 6lgilmastar. Bugin, saniyede 3x7.10" atomu pargalanan
herhangi bir radyoaktif madde miktari, yayinladig: isinim ne olursa olsun, 1
Curie olarak tanimlanmaktadir. Ancak, élgme metotlarinin gelismesiyle, daha
kesin olcllen yari-émurler nedeniyle 1 Curie (Ci)lik aktivitenin tam 1 g
radyum aktivitesine esdeger olmadidi hesaplanmistir. En son éigumlere gére
1 g ®®Ra = 0,989 Cidir. Gunumiizde ise daha yaygin olarak S| birim
sistemindeki aktivite birimi olarak, saniyedeki bir pargalanmayi esas alan
tanim, Becquerel birimi (1 Bg=1 pargalanma/1 saniye) kullaniimaktadir.
Radyoaktivite seviyelerine gére, 1mCi = 10° Ci; 1uCi = 10®Ci: 1nCi = 10°
Ci veya 1kBq = 10° Bq ;1MBq = 10° Bq ; 1GBq = 10° Bqg birimleri yaygin
olarak kullanihr [22,23,25].

2.6. Zincirleme (Pegpese) Radyoaktif Pargalanma Kanunu

Bir bozunma olayinda ana radyoaktif ¢ekirdek, baska bir Griine bozunur.
Sayet bu trtnde radyoaktif ise bu da baska bir gekirdege bozunur ve bu
bdylece devam ederek Urlnlerden birinin kararli bir gekirdege dénusmesi ile
son bulur. Bu olaya “pegpese radyoaktif parcalanma kanunu” adi verilir. Bu
pespese pargalanma olay! hem tabii olarak bulunan radyoaktif gekirdeklerde
hem de yapay olarak meydana getirilen radyoizotoplardaki bozunma
sekillerinde meydana gelebilir. Genelde, radyoaktif ana izotopun belli sayida
atomlariyla baglanmigsa verilen herhangi bir zamanda bozunma Grinindn

atomlarinin sayisi su sekilde hesaplanabilir.
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Herhangi bir t aninda, A1 bozunma sabitiyle Grtine bozunacak ana niklit atom
sayisi Ny olsun. Uriin niklit atomlarinin sayisini N, ile gosterelim. Bunlar da
A2 bozunma sabitiyle bagka bir niklite bozunacaklardir. A3 bozunma sabitiyle
bozunacak nuklitlerin sayisi ise N3 olsun. Bunlara ilaveten t = 0 iken Ny = Ny,
N2 = N2 = 0 ve N3 = N3 =0 oldugunu kabul edilirse, zincirleme radyoaktif

parcalanma asagidaki gibi temsil edilebilir;

V) ———» (B*Th) —» (®*"Pa) ———» ..........
M A2 A3
N1 N2 N3

N1=N1o N2=N2=0 N3=N3o=0

Aktivite, saniyedeki bozunma sayisi olduguna gére; N;(*8U), No(**Th) ve
N3(**™Pa) cekirdekleri icin;

dN,

—1-_AN 2.6
pr 1N (2.6)

dN . AMNq = AoN, (2.7)
dt

dN

o = PN - AN, (2.8)

bozunma egsitlikleri yazilir. “Es. 2.6" Ny'in bozunma hizini verir. “Es. 2.7” N
tipindeki atomlarin A4N¢ hiziyla tretildikleri ve A,N, hiziyla bozunduklarini

gostermektedir. “Es. 2.8” ile N3 atomlarinin Gretim hizi elde edilir.
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d_d":1=_A1N1 esitliginin t=0, Ny= Nyg sartuylé integrali alinirsa;
Ny =Nyg oMt (2.9)

elde edilir. N¢'in bu degeri “Es. 2.7" da yerine konulacak olursa;

Mo MNgge Mt — AoN,
dt
veya
d':tz +AoNy = AqNqge Mt (2.10)
elde edilir. Bu bagintinin iki tarafi e 2t jle carpilarak,

e)\zt d:ltz +)\2N26A2t = )\1N1oe—)\1te)\2t

veya

d Ay —A
aT(NzeAzt)=A1N1oe( 2-Mh 2.11)

bulunur. Integral alinirsa;

Npehat =M N olha-M) ¢ (2.12)
Ao —Aq
elde edilir. Buradaki C integral sabitinin degeri, t = 0 da N; = Ny = 0 degeri

yerine konularak,

M

C=-
Ay =M

N1o

TC YOKSEXOSRETIM KUBULY
OOKEMANTASYON MERKREL
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seklinde bulunur. C'nin bu degeri “Es. 2.12" de yerine konulup her iki taraf —

ehat 'ye bélunurse;

N, Nio (e""‘ - e‘Azf) (2.13)

__M
A2~ M

olur. Benzer gekilde (2.8) bagintisi, t = 0 da N3 = N3 = 0 sartiyla ¢ézilirse,

M ot A gt
N3 =Nyg| 1+ ————e "2 ——<£_ ™ 2.14
’ 10( A2 M Az =M (214)

bulunur. Béylece (2.9), (2.13), (2.14) esitlikleri yardimiyla herhangi bir t
aninda mevcut olan atomlarin sayisi bulunabilir. Bu esitlikler, t = 0 da
N1 = Njo ve Nop = Nao = 0 6zel durumlari igin tlretildi. Bundan sonra Ny ve
Nao, t = 0 iken sifir olmasalar bile Ny, N2 ve N3 icin genel badintilar asadidaki

sekilde turetilebilir. Bu ifadeler;

Ny = Nqge Mt (2.15)
Ny = —M Nm(e"“t—e")‘zt)+N20e'A2t (2.16)
A2 =M
- A “hpt A ~Aqt
N3 =Nagg +Nogll—e A2t JiNyg[ 1+ —21 _g=hat _ A2 =M 2.17
3 =N3g 20( ) 10[ ey Y (2.17)

seklinde olacaktir.
2.7. Radyoaktif Denge Durumian
Bir radyoaktif bozunma sirasinda olusan bozunma Grinleri ayrilip alinmazsa,

belirli bir stre sonra bir Uye hangi oranda parcalanirsa o kadar miktarda

yeniden olusacaktir, yani bu zaman sonunda radyoaktif sirada olusan ve
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bozunan radyoaktif niklitler birbirine esit oldugundan bunlarin miktarlan artik '

degismeyecektir. iste, bu hale “radyoaktif denge” denir [26).

Radyoaktif denge durumunda zincirleme bozunma esitliklerinin bazi 6zel
durumlar séz konusudur. Radyoaktif denge durumiart;

1. Radyoaktif dengenin kuruimadi@i durum (A4 >> L),

2. Gegici denge durumu (A = A2),

3. Surekli denge durumu (A << A2)

seklinde tanimlanabilir.

2.7.1. Radyoaktif dengenin kurulmadigi durum (A4 >> 1)

A >> A2 durumunda radyoaktif denge kurulamaz. GunkU; ana ¢ekirdegin kiz
cekirdege goére cok daha kisa yarilanma sureli olmasi halidir. Bunun anlami,
ana cekirdeklerin hepsinin Urin c¢ekirdege bozunmasi demektir yani
(tiz)1 << (t12)2 olmasi demektir. Daha 6nceden turetilen “Es. 2.13” tekrar

yazilirsa;

Aq At Aot
N, = Nygle ™Mt —eh2
2 A= M 10( )

))‘\—2«1, eM <0 | N2 :>(N2)max .t = tmaxyaklagimi yapilarak,
1

dN _
dt

_)ﬂ_ = e(A1 ‘AZ )tmax
A2

1 A _ -
In=X  olur ve e "1t<<e Aat

t =
max )\1 _ )\2 )\2

N atomlari maksimumdan gegtikten sonraki bozunum davranisi,
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esitligi ile ana gekirdekten olugsan 2. kiz niklit sayisi zamanin fonksiyonu

olarak ifade edilir.
2.7.2. Gegici denge durumu (Aq = A2)

Bir ana ¢ekirdegin A1 bozunma sabitiyle 1. Grine bozundugunu ve bunun da
A2 bozunma sabitiyle bozundudunu distnelim. Bu iki tir c¢ekirdegin de
ortalama omdrlerinin ayni mertebede oldugunu yani 11 =~ 1, dolayisiyla
A1 = A2 oldugunu kabul edelim. Bu durumda 1. Grln atomlarinin sayisi énce
belirli bir maksimum degere ulasir sonra buniardan uzun émuarla olanin

bozunma hiziyla azalmaya baslar. “Es. 2.13" tekrar yazilirsa,

N, = M Nw(e""‘t _e—Azt)
Ay —Mq

N2'nin maksimuma ulasti§i tmax degerlerini bulabiliriz. Bu esitligin t'ye goére

turevi alinip sifira egitlenirse;

dN; 0= M
dt Ao — M\

Nw(— A1e"‘1tmax +)\2e"‘2tma>‘) veya

1A
t =——-1In—= 2.18
max = TN (2.18)

elde edilir. tmax zamanindan sonra 1. Urintn bozunma hizina (dN/dt)'ye

A1 ve A2'den hangisi kuglkse o etkili olacaktir. Soyle ki;
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1. $ayet A< Az ise (ki bunun manasi ana niklitin ortalama 6mra 1.

arandinkiinden daha bayaktar). “Es. 2.13" bagintisinda e 2! terimi e Mt
teriminden daha sUratli olarak sifira ulasacaktir ve dolayisiyla bu terim

ihmal edilebilecektir. Boylece;

Ny = (N 0e~M)
A2 - M
veya
M

N, = N 2.19

255 - )\1( 1) (2.19)
ya da
Na o _M (2.20)
Ny A2 -M\

olacaktir. Halbuki 1. Urinan aktivitesinin ana nuklitin aktivitesine orani,

dNa/dt _AoNp A (2.21)
dNg/dt  AMNg  Ag —Aq

olur. “Es.2.19" esitligi 1. GrGnin ana nuklitin bozunma hiziyla bozundugunu
g6sterir. Yani; A4, 1. Urinin elementinin bozunma hizini belirler. “Es.2.20"
esitligi N2/N; oraninin sabit oldugunu ifade eder. Bdyle bir durumda ana
nakiitle 1. Grindn elementinin gegici dengede oldugu séylenir.

2. Sayet A< )4 is€;

N, = Nyge 2! (2.22)

oldugu gdsterilebilir. Bu ise belirli bir zamandan sonra 1. Grin elementinin
kendisi i¢in belirlenmis olan A, bozunma sabitiyle bozunacagi anlamini verir.
Tek zincirleme (ikili) bozunmadan daha ¢ok bozunmalarda bile bu ifade
gecerlidir. Belirli bir muddetten sonra ana nuklit bitecek ve 1. Uriinde kendi
bozunma hiziyla bozunmasina devam edecektir.

TC YOKSEKOCRETIM KUK/
DOKUMANTASYON MERKEZ
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2.7.3. Siirekli (kalici) denge durumu (A1 << A7)

Ana niklitin yari émrQ, 1. rinankine kiyasla ¢gok ¢ok uzun (A<< Az) olursa,

bu durumda, A2 - Ay = Az ve e Mt —1 oldugundan “Es. 2.13” ile verilen,

M Mt o—Agt
N, = Nygle ™Mt —e7A2 2.13
25300 10( ) (2.13)
esitlig,

A _
N, =tN1o(e "2‘) (2.23)

esitligi indirgenir. Bundan bagka sayet t, 1. Grinin ortalama émrune kiyasla

—Ajt

cok bayUkse yani t > 1/1, ise 0 zaman e de 1'in yaninda ihmal edilerek

‘Es. 2.23" esitligi,

Ny = ))\\—1N1o (2.24)
2

seklinde yazilir. Bu esitlik, ana ¢ekirdegin pargalanmasindan olusan 1. trtn
naklit miktarinin (N2) sabit oldugunu gdsterir. Bu durumda 1. trtin nuklitin ana
naklitle surekli veya kalici dengede oldugu séylenir. Ana ntklitin yarr émri

¢ok blyuk oldugundan miktari yaklasik sabittir. (N1o = N4) ve dolayisiyla,

M
N, = 21N
2=3, M

dir. Béylece kalici veya surekli denge igin sart;
AqN4 = AoNo (2.25)

veya
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NM_d_u . (2.26)

Ny M 12

seklinde yazilabilir. “Es. 2.26"da verilen bir zamanda iki madde miktarlarinin

bozunma sabitleriyle ters veya ortalama 6émdirleriyle dogru orantili oldugu

gbrulmektedir [22-25].
2.8. Dogal Radyoaktif Seriler

Dogal olarak bulunan niklitierden, atom numarasi Z = 81 ile Z = 92 arasinda
bulunan nuklitlerin ¢ok sayida radyoizotopu vardir. Bunun sebebi ylksek
atom numarali (Z) niklitlerde protonlar arasindaki Coulomb itmesinin bu
elementleri daha az kararli yapmasidir. Bu Coulomb itmesinin etkisini
azaltmak igin, cekirdek a-bozunmasina maruz kalir ve béylece alfa pargacigi
seklinde iki proton ve iki nétronunu kaybeder. Birgok hallerde oldugu gibi
¢cekirdek nétron yayinlamaktan ziyade elektron (veya beta isim)
yayiniayabilir. B yayinlanmasi igleminde toplam yUkiu korumak Uzere bir
nétron bir protona dénugur. Bu, a ve f bozunma zinciri izotop kararli bir
duruma ulasincaya kadar devam eder. Béyle zincirleme bozunmalar tabiatta

olusan dért farkli radyoaktif seride gayet agik¢a gérilmektedir [22-25].

Radyoaktif gekirdekler genel olarak iki grupta siniflandirilir.

1. DoJada kararsiz gekirdekler, dogal radyoaktivite denen olaya sebep
olaniar (U, Th, K gibi),

2. Laboratuvarlarda c¢ekirdek reaksiyonlarinin (¢ekirdeklerin pargaciklarla
veya radyasyonla bombardiman ediimesiyle, nikleer fisyon, nlkleer
flzyon gibi) sonucunda elde edilen gekirdekler yani, yapay radyoaktiflik

glsterenler.

Dogal radyoaktif ¢ekirdek ile baglayan tg¢ seri vardir (Cizelge 2.1). Her bir
seri, yari émra Urunlerinin hepsinin yart émrinden buyUk olan uzun yart

émurla bir radyoaktif gekirdek ile baglar. Ug dogal seri, 2°U, 2°U ve %?Th
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izotoplariyla baglar ve kursunun -tg izotopu 2°Pb, 2'Pb ve Z®Pb ile
kararlihiga ulasir. Cizelge 2.1'de verilen dérduncu seri, 2'Np ile baslar ve
kararll 2®Bi ile son bulur. Z'Np elementi uranyum 6tesi (transuranyum)
elementdir (atom numarasi uranyumun Z=92'den biyik olan elementlerden),

dogada bulunmaz. Bu elementin yari 6mri) 2.14x10° yil'dir [20,27).

Z = 81 ile Z = 92 arasinda olan ve tabii olarak bulunan radyoaktif izotoplar A
katle numaralarina bagli olarak dért seriden birine dahildirler.

Cizelge 2.1. Dort radyoaktif seri[22,27)

Seriler Baslangic Yan Omri  Kutle Numarasi Kararl Son
|zotopu (yrih) (A) Urlin
Uranyum 233 U 4.47x10° A= 4n+2 222 Pb
Aktinyum Dogal zgg U 7.04x10° A = 4n+3 zg; Pb
Toryum 2327 1.41x10'° A=4n 208y,
Nethnyun}vapay zgg Np 2.14x10° A = 4n+1 2ggBi

Burada n bir tam sayidir. Bir alfa bozunmasinda kitle dért birim (AA = 4)
degiseceginden ve bir beta veya gama bozunmasinda kitlede bir degisme
olmayacagindan bu gruplardan birinde baslayan bir bozunma iglemi tekrar

ayni grupta bitecektir [22].

iki uranyum serisi, 22Th serisinden daha karmasiktir. Dogada, bu serilerin hi¢
birisinin Gyesi olmayan "“C (5730 yil) ve “K (1.277x10° yil) gibi gok sayida
dogal olarak meydana gelmis radyonuklit vardir.

Radyoaktif serilerin dogadaki varliklari, cevremizdeki radyoaktif elementlerin
sabit coklukta bulunmalarini saglar. Aksi halde, 6zellikle kisa yari émarli

radyoaktif atomlar pargalanip biterlerdi. Ornegin; gines sistemi yaklasik
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5x10° yil yagindadir. Yan 6mrii 4.468x10° yil olan ?*%U ile baslayan seri
olmaliyd, >®Ra (yan 6mrii sadece 1600 yildir) radyoaktif bozunma nedeniyle

bu giine kadar biterdi [20,27].

$ekil 22'de bu galigmada wzerinde durulan **U serisinin pegpese
(zincirleme) meydana gelen pargalanmalari goruimektedir. 228U ilk Grtint
olarak alfa bozunumu ile 2*Th’e donusir. 2*Th beta bozunmasiyla 2*"Pa ve
24pa'e donistr. 24%%Mmpy ise, 24U’e beta bozunumu yaparak bozunum
serisi devam eder ve sonugta 2°®Pb kararli gekirdege ulastiginda pargalanma

serisi son bulur [27].

Bu serilerin varligi, Neptinyumun bulundugu seri harig, her serideki ana
elementlerin uzun &mdarli olmast gergegine goredir. Yapay Neptiinyum
serisinin ana elementlerinin (3’Np) nispeten kisa yarl é6mirll olmasindan
dolay! (t2=2.14x10° yil) bu ana elementler tabiatta bulunmazlar. Z'Np

elementi meydana geldikten ~ 5x10° yil sonra tamamen bozunmus olacaktr

[22].
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3. GAMA SPEKTROMETRESIi VE SPEKTRUM DEGERLENDIRMESi
3.1. Gama Iginlarinin Madde ile Etkilegsmesi

Gama iginlari ¢ok yiiksek giricilige sahip elektromanyetik dalgalardir. Bunlar
fazla iyonlagmaya sebep olmazlar ve elekirik veya manyetik alandan
sapmazilar. Gergekte, gama iginlarinin maddeyle etkilegsmeleri, yUkli
pargaciklarinkinden 6nemli o&lgiide farkhdir. Gama isinlarinin maddeyle
etkileserek enerjilerini kaybetmelerinde t¢ temel olay vardir. Bu olaylar;

a) Fotoelektrik etki,

b) Compton olayi veya compton sagiimasi,

c) Cift olusumu (pair production)'dur.

Bu bagimsiz ig fiziksel olayin sebep oldugu, y-radyasyonun sogurulmasinda,

her bir olayin kendine ait sogurma katsayis| vardir;

MToplam = Hfotoelektrik T MCompton + Hgift olugum

Bu {¢ olayin foton enerjisinin farkh araliklarindaki baskinlklar ise;
~0.01 MeV'den ~0.5 MeV’e kadar fotoelektrik olay, ~0.1 MeV'den ~10 MeV'e
kadar compton saciimasi baskindir. Elektron ¢ift olusumu ise, 1.02 MeV'den
baglayarak artan gama enerjisiyle artar [30,31]. Sekil 3.1’de gama iginlarinin
maddeyle etkilesmeleri sirasinda gerceklesen bu (¢ temel olay sematik

olarak gosterilmistir.

Gama iginlarinin madde ile etkilesmesi ilkesine dayanan gama veya X-isini
dedeksiyonunda; gama iginlart veya X-isinlar bir katihal dedektoril (yari
iletken) ile etkilestiklerinde bu {¢ turla fiziksel olayla enerjilerini kristale
aktarirlar. Bunlar; Compton Sagilmasi, Fotoelektrik Olay ve Cift Olugsumu’dur.
figilenilen elektromanyetik radyasyon (X-iginlari veya y-isinlari) atomun bagl
hallerinden (Emax<150 keV) de-excitation ile uretilenlere X-iginlan ve
gekirdeklerden dretilen elektromanyetik radyasyona ise gama isinlar
(Emax<3 MeV) denilmektedir [30,31].
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gama fotonu kaybolur, ¢ikan elektrona ise fotoelektron denir. Fotoelektronun
tasidigi enerji ise, gelen foton enerjisinden elektronun baglanma enerjisinin

cikariimasiyla hesaplanir,
E—=Ey-Esg (3.2)

Eg : Elektronun yéringeye baglanma enerjisi, Ee : Fotoelektronun kazandigi

enerji,

Gelen bir foton, Ey = hv enerjili yoriinge elektronuna toplam enerjisini aktarir.
Ey > 1.022 MeV ise; Compton olayi ve fotoelektrik etkilesmeleri oldugu gibi
ilave olarak “cift olusumu’ meydana gelebilir. Cift olusumuyla bir gama 1gini
(1.022 MeV veya daha biyilk enerjiye sahip) ¢ekirdegin elektrik alaninda bir
elektron pozitron ¢ifti (e, e*) olusturur. Elektron-pozitron ciftinin durgun
kitlelerine karsilik gelen enerji moc? = 0.511 MeVdir. Pozitron daha sonra
durgun hale geldiginde ve bir elektronla beraber yok olarak iki tane 0.511
MeVlik “annihilatio’ radyasyonu dretilir. Dedektére verilen enerji, gelen
gamanin enerjisi (E,) ile, 0.511 MeV, E, -1.022 MeV ve E, - 0.511 MeViik
enerjilerle orantit ¢ikis pulslan Uretilir. Bunlara sirasiyla annihilation, tek

kagak ve ¢ift kagak pikleri adi verilir [30,31,32].



31

3.2. Gama Spektrometresi

Yiksek saflikta Germanyum (HPGe), Ge(Li) gibi bir yari iletken veya Nal(TI)
gibi bir sintilasyon dedektor ile bir dizi elektronik modil ve ¢ok kanalli bir
analizérin (MCA) uygun bir kombinasyonuna gama spektrometresi denir.
Diger bir ifade ile gama spekrometresi, radyoaktif gekirdeklerden yayinlanan

y-fotonlarinin sayimi ve enerji spektrumlarini kayit eden 6lgtim diizenegidir.

Yari iletken dedektdrlerden X-iginlarinin dedeksiyonun da Lityum (Li) katkili
silisyum, Si(Li), gama isinlarinin dedeksiyonun da ise &nceleri Ge(Li) ve
gelisen teknoloji sonucu yiiksek saflikta (10" atom/ecm?) tretiimesiyle Ge
[p-tipi veya n-tipi] yan iletken dedektérler yaygin olarak kullaniimaktadir.
Prensip olarak Ge dedektér kristaline gelen y-fotonlari, kristalde elektron-hole
(desik) cifti olusturur. Ge kristalde bir elektron-desik ¢ifti olusturmak igin
2.96 eVluk enerji gerekir. Kristale uygulanan yeterli derecede yiiksek dc bir

gerilimle meydana getirilen elektrik alan etkisiyle F=gE hareket ederler.

Dolayisiyla foton enerjisiyle orantili olusan elektron akiminin bir direng
tzerinden gegirilerek bir pulsa dénustirtlmesi imkani ortaya gikar. Saf Ge
dedektorler, Nal(Tl) sintilasyon dedektdrlerine gére daha diigiik gama sayim
verimine sahip olmalarina karsin, daha yiksek ¢ézme glicline sahiptirler.
Ornegin; Nal(Tl) ¢dzme giict, 1332 keV *°Coin yayinladigi gama isini igin
50-60 keV iken Ge dedektorlerin 1332 keV ¢bzme glct 1.8-2 keVdir. Ge
dedektorlerin, yliksek enerji ¢6zme glgleri, bu tur dedektorlerin
y-spektrometrik Glgcimlerin analiz yeteneg“jini artirdiklarindan dolayr daha

yaygin olarak kullaniimalarina sebep olmustur.

Gama spektrometresinde, dedektér kristaline ulagan gama iginlarinin
enerjilerine bagh olarak olugsan elektrik pulslarinin, puls isleme
agamalarindan gegmesi gerekir. Bunun igin pulslar, bir 6nytkseltici, lineer
ylkseltici ve elektrik sinyalini sayilabilir niceliklere donistiiren bir
ADC (Analog-to-Digital-Converter) elektronik modiil vasitasiyla uygun
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adresleme dizeninde ¢ok kanalli analizoriin hafizasina kayit edilir ve
numunenin verdigi y - spektrumu analizér ekraninda gdézlenebilir veya bir
bilgisayara aktartlabilir. Cok kanalli analizér, spektrum analizinin kolayca

yapilabilmesine imkan veren elektronik bir sistemdir.

Sinyal igleme asamasinda, hafizada kayit edilen spektrum monitérde
gbzlenir, analiz edilir ve yazici/gizici Unitesine  aktanlabilir. Gama
spekrometrelerinde, ¢ok kanalli analizérler bilgi saklama ve isleme Unitesidir.
Bir MCA, bir mikroisiemci ve birbiriyle iligkili hafiza, monitor, sinyal islemcisi,
kullanici paneli ve veri girdi/giktisi kisimlarindan meydana gelmektedir.
Mikroislemci bir kontrol Unitesi olup , hafizada sirekli kalan ve silinmeyen bir
programdan analizérle ilgili bilgileri okuyan kisimdir. Bu kisim, MCA
fonksiyoniarini kontrol ederek anakart (mainboard) lzerinden gdénderdigi

emirlerle diger kisimlarin iglevlerini yéniendirir.

MCA hafizasi, yapimci tarafindan 6nceden programlanmigs ve
mikroiglemcinin 6zelliklerini ihtiva eden; sadece okunabilir ~ silinmeyen
hafiza (Read Only Memory — ROM) boélumu ile kullanicinin girdi§i bilgileri
(sayim slresi, tarih, saat, pik genisligi v.b) ve spektrum verilerini depolayan
hafiza (Random Access Memory -~ RAM) béluminden olugur. RAM
hafizadaki spektrum bilgileri, gerektiginde degistirilebilir ve silinebilir.

Sinyal igleme kismi, bir ényiikselte¢ ve anayikseltegden gegirilen analog
sinyallerin bir ADC vasitasiyla sayilabilir niceliklere dénusturalmesi ve uygun
yerlesim dizeninde MCA hafizasina adreslenmesi ve depolanmasi siirecidir.
Sinyal isleme asamasinda; hafizada kayit edilen spektrum monitorde
gozlenir, analiz edilir ve yazici Unitesine aktarilabilir. Sekil 3.2'de bir gama

spektrometresinin prensip semasi gérilmektedir.

£C YOKSEROORETIM KUBUW
OOXOMANTASYON



33

VOWN

Isewas disuaid uluisanswoipads ewes) ‘z'¢ oS

Jeuey nBnyénjo unjid ep,yoN

I
X

iuuab yid Snjid ussyjesynAeuy

n n
\a N
> >

1wl yid Snpd ursayjasyniug
YNA uejuepie a29319s)nAuo uapiop|apag

I
&

IsiAes uiud|PId NiSap-uosyale uesnjo apiopapaq

isiliaua 1wé1 eweb usajab aigpjapaq

MX~A~'A~D~N~43

]
>
w

dwy ‘dwy

A\

%mam ald
A\ \ip




34

Gama spektrometrelerinde;

(i) Ayni numunede, farkli radyoizotoplarin tek tek ve ayni anda analizi
mimkan,

(i) Numune hazirlanmasi karmasik kimyasal iglemler gerektirmedidi igin
kolay,

(iii) Yaygin olarak, numuneler izerinde tahribatsiz éigme yapilmaktadir,

(iv) Olgimlerdeki yiiksek kararlilik, bilgi iglemedeki hiz ve dogruluk, analizde
elde edilen verilerin (data) givenirlilik dizeyleri yuksektir,

(v) Dedeksiyon siniri diigtktar.

Bu Ustunluklere sahip olmasi nedeniyle gama spektrometreleri, gevresel

radyoaktivite dlgiimlerinde yaygin olarak kullantlir.
3.3. Yiiksek Saflikta Germanyum Dedektorler (HPGe)

Gama isin1 spektroskopisinde, HPGe dedektérler 1980l yillarin baginda
kullaniimaya baslanmigtir. Dolayisiyla HPGe dedektérler, lityum katkili
germanyum yari iletken dedektérlere Ge(Li) alternatif olmuslardir. Enerji
¢dzme glicii, dedeksiyon verimi gibi 6nemli 6zellikleri birbirine ¢ok yakin olan
bu dedektor tiplerinden, Ge(Li) yan iletken dedektérler siirekli olarak sivi azot
sicakliginda (77 °K) tutulmasi gerektiginden, kullanimi ekonomik olmadig:
gibi, ayni zamanda dedektériin sivi azotsuz kalmas! durumunda dedeksiyon
6zelligini kaybetme riski de vardir. Cink, sivi azot sicakligl saglanamadidi
bir anda Ge igine siriklenmis lityum iyonlarinin kaybedilmesi ihtimali
yuksektir. Bu temel nedenden dolayi, oda sicakliginda muhafaza edilebilen
ve germanyum atomlarinin safligi 10'® atom/cm® mertebesinde olan HPGe

yari iletken dedektérlerin kullanimi tercih edilmektedir.

HPGe dedektori, normalde sivi azot sicakhginda (77 %K) galistirihr ve bu
sekilde, gurultd sinyalinin en az oldugu durum saglanir. Dolayisiyla oda
sicakhgindan ileri gelebilecek termal etkiler giderilmis olur. Bu galigmada,
deneysel 6l¢imlerde kullanilan ters elektrotlu saf Germanyum (REGe)

dedektérunun 6zeliikleri Cizelge 3.1'de verilmigtir.
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Cizelge 3.1.Ters elektrotlu saf germanyum (REGe) dedektériin 6zellikleri [33]

Dedekt6ér geometrisi
Dedektér penceresi
Cryostat tipi

Azot kabi

Gunlik azot tuketimi

Ge kristali

Capi

Yiksekligi

Pencereyi gbren etkin alan
Ge kristalin etkin hacmi
Kristalin pencereye uzaklidi
Calisma voltaji

Relatif verimi *

Cozme gict (FWHM ) **
Codzme gicti (FWHM ) ***
Pik—Compton orani

Ters Elektrotlu Kapali Ug- Koaksiyel
Berilyum ( 0.5 mm)
Vakumiu ( 7905—-30 SL )
30 L sivi azot
< 1.5 Litre
n-tipi
50 mm
51 mm
19.63 cm?
~ 100 cm®
5 mm
(-)5000Vdc
% 20
2 keV
1 keV

46 : 1

* : 7.62 cm x 7.62 cm Nal ( Tl ) detektdr verimine gére
* % : °Cq’ In 1332.5 keV gama enerjisindeki degeri
* % * : 'Co’ In 122 keV gama enerjisindeki degeri

Ayrica deneylerde kullanilan Ge-kristali n-tipi koaksiyel yapida olup
Sekil 3.3de gosterildigi gibidir. Cryostat yatay geometrili olarak baglanmustir.
Ge-kristal ters elektrotlu oldugundan negatif 5000 V dc gerilimle beslenir.

T YHRGE OGP I M $ITROLY
NOKTIM A T ATV O B MR
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3.4. Enerji Kalibrasyonu

Bir gama spektrumunda gozlenen piklerin tek tek hangi foton enerjisine
kargtlik geldiginin bilinmesi ve bu enerjilerin de dogru olarak belirlenebilmesi
icin sayim sisteminin enerji kalibrasyonunun yapilmasi gereklidir. Enerji
kalibrasyonu, dedektore gelen fotonun enerjisine (Ey) ve pulsun analizérdeki
kanal numarasi (x) arasindaki bir iligkidir. En basit gekliyle enerji ile kanal

numarasi arasinda buyiik dlgiide dogrusal bir iligki vardir;
Ey(x)=a;+az.x (3.3)

Modern gama sayim sistemlerinde (deneylerde kullanilan Canberra 95 MCA
gibi) gelistirilen bilgi isleme 6zellikleriyle, enerji kalibrasyon iglemi duyarli bir
sekilde yapilabilmektedir. Sayim sistemindeki lineerlikten sapmalari gideren
veya bu sapmalari bitiin kanallar tizerinde énemli éigiide azaltabilen ve hata |
oranlarini uniform olarak dagitan quatradic bir fonksiyon segilerek ener;ji

kalibrasyonu yapilabilmektedir.
Ey(x) = a; + ap.x+a3. ¥ (3.4)

seklinde bir fonksiyon segilerek enerji kalibrasyonu yapilir. Burada ; a; az ve
a3 sabit katsayilar olup, degerleri; en az Gg¢ pikin, genellikle dortten fazla pikin
enerjileri ve kanal numaralan girdi olarak kullanilarak en kigiik kareler fit
ybntemi esasina gbre hesaplanir. Bu hesaplanan degerler Canberra 95 serisi
¢ok kanalli analizérde mevcut olan bir programin gelismis fonksiyonlari
kullanilarak, MCA hafizasina kayit edilir. Bu sekilde veri analizinde bir gok
kolayliklar saglanir. Enerji kalibrasyonu igin uygun radyoizotoplar, genelde
nokta kaynaklar olarak kullaniimaktadir. Bunlardan yaygin kullanilanlan,
Cizelge 3.2de verilmigtir [34]. Belirli bir kazangta (amplifier gain), deneylere
baglamadan 6nce kullanilan gama spektrometresinin (REGe dedektér + 95
MCA) enerii kalibrasyonu nokta referans gama kaynaklari (**'Am, *’Cs, ®Co

gibi) kullanilarak yapilmisgtir.



Cizelge 3.2. Enerji kalibrasyonu igin uygun radyoizotoplar

Radyoizotop Yariémir Enerji Foton / Bozunma
(keV) (%)
“1Am 4327 y 59.54 35.90
109cd 4626 ¢ 88.03 3.65
¥Co 2718 g 122.06 85.68
*Co 2718 g 136.47 10.67
3%Ce 1376 g 165.85 79.90
Scr 277 ¢ 320.08 9.85
¥ce 30.25 y 661.66 85.20
*Mn 3213 g 834.84 99.97
By 106.63 g 898.04 94.10
®Co 527 y 1173.24 99.89
®Co 527 y 1332.50 99.98
22Na 950.4 g 274.54 99.93
d: Gin y:Yil
Enerji kalibrasyonu esitligi;
Ey(x)=4,8785 + 4,7245x10~"x - 10476x1077 x? (3.5)

seklinde elde edilmigtir. Kalibrasyon egrisinden géralduga gibi Uzere,
spektrometrenin enerji kalibrasyonu blyluk 6lgide lineerdir. Clnki;
a; = 1,0476x107 katsayisi gok kiiglktiir.
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3.5. Numunedeki Radyoaktivitenin Belirlenmesi -
3.5.1. Pik alani hesaplama metodu

Radyoaktif bozunma bir ihtimaliyet olayidir ve istatistik bir yaklasim so6z
konusudur. Bu yilizden, ¢ok kanalll analizérde olusan piklerde, istatiksel
olarak ve dedektoriin gbzme giciinden ileri gelen bir dagilim meydana gelir.
Bu sebeple pikin maksimum noktas! yerine, bu dagilimin altinda kalan alani
degerlendirmek gerekir. Pik alani, ilgilenilen enerjideki pikin stirekli compton
fonunun (background) Ustiindeki toplam sayim olarak tanimlanir. Bu alanin

hesabi, Sekil 3.4de verilen érnek bir pik Gzerinde agiklanmigtir [35].
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Sekil 3.4. Pik alani hesaplama yontemi
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Covel metodu olarak da bilinen bu pik alani hesap—Iama metodunda, 6nce
pikin ug noktalarindaki kanal sayisi tespit edilir. Sonra, her bir kanalda biriken
sayimiarin toplamindan tabii fon alani ¢gikarilarak net pik alani (N) belirlenir.

Net Pik Alani = Toplam Alan - Tabii Fon Alani

Bu alanlarin hesaplanmasi igin matematiksel ifadeler;

v
Toplam Alan = ) X, (3.6)
a=u
. A
Tabii Fon Alani = [(-2—)(31 +|32)J (3.7)
J A
Net Pik Alani (N) = Y X, - [(-2—)(81 +|32)J (3.8)
a=u
Burada ;
u . ligilenilen pikin baglangi¢ kanal numarasini,
v . ligilenilen pikin bitis kanal numarasini,
A : ligilenilen piki olusturan tim kanallarin sayisini (A = v—u + 1),

Xa : a.Kanaldaki sayim miktarini,

u+K-1
By = ( ZXa / KJ : Pikin sol tarafindaki tabii fon ortalama sayim miktarin,
a=u

v
B, = [ Zxa / K] : Pikin sag tarafindaki tabii fon ortalama sayim miktarini,

a=v-K+1

K : Pikin ug noktalar sayisidir (pikin durumuna gére keyfi olarak segilir.
secilir. Genelde K = 4 alinir),

Xy : u. kanaldaki sayimi,

Xv : v.kanaldaki sayimi gostermektedir.
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3.5.2. Pik alaninda belirsizlik hesabi

Net pik alanindaki belirsizlik Sekil 3.4de gosterilen bir fotopik icin asagidaki

formille hesaplanabilir;

N2 .V

SNA =4/Gs +(—) (B1s +B2s)+| = | (S1) (3.9)
2n Tb

Burada;
N2

Stb =4/Gb +(%J (Bt +B2p) (3.10)

Sna : Pikin net alanindaki belirsizlik (1o glvenirlik diizeyinde),

Gs : Numune spektrumunun ilgilenilen ROI pikindeki toplam (gross) sayim,
Gp : Dogal fon spektrumunun ilgilenilen ROl pikindeki toplam (gross) sayim,
N :ligilenilen pikteki kanallarin sayisi,

: Her bir kenardaki sureklilik kanallarinin sayisi (Bu esitliklerin gegerli
olmas! igin her iki taraftaki sureklilik kanal sayisinin ayni oldugu
varsayilir; n = K = 4 alinabilir),

B1s : Numune spektrumunda ROI pikinin sol tarafindaki siireklilik sayimi,
Bys : Numune spektrumunda ROI pikinin sag tarafindaki sireklilik sayimt,
B, : Dogal fon spektrumunda ROI pikinin sol tarafindaki streklilik sayimi,
B2, : Dogal fon spektrumunda ROI pikinin sag tarafindaki streklilik sayimi,
Ts : Numune spektrumunun sayim zamani,

T, :Dogal fon spektrumunun sayim zamanidir.

Ayrica dogal fon 6lgimi yoksa veya dogal fon ¢ikarmasi yapilmazsa;

S1p = 0 alinir.

TC YIKSEKOCRETIM KURU LA
DOKTIMANTASYON MERKE?



42

3.5.3. Aktivite hesaplama metodu

Herhangi bir numunenin ihtiva ettigi aktivite, bir standart ile karsilastirilarak
veya dogrudan élgiimle tespit edilebilir. Standartla karsilagtirma yénteminde,
istenilen geometriye ve her numuneye uygun bir standart temin edilmesi her
zaman zordur. Bu yiizden; uygulamada, gama spektrometresi ile herhangi bir
numunenin aktivitesinin belilenmesinde, daha ucuz ve pratik olan dogrudan
6lgme yoéntemi tercih edilir. Bunun igin belirli bir numune dedektor
geometrisinde her pik igin toplam enerji pik verimi énceden belirlenir. Sonra,
gama sayim sisteminde numunenin spektrumu elde edilir ve' numunedeki
aktivite; ilgilenilen radyoizotoplara 6zgll fotopikleri segilmek suretiyle

asagidaki formiilden hesaplanir,

NetPikAlani/t, (3.11)

A B = elEy) yD

Burada;

A . Aktivite (1 Bq = 1 sn™"),

te . Dedektérde numunenin sayim siiresi ( sn ),

I, . Radyoizotopun bozunmasi basina yayinlanan foton sayisi
(ilgilenilen enerjide),

€(E,) : Belli bir geometride radyoizotopun ilgilenilen foton enerjisindeki,

tim enerjipik verimidir,

D : Bozunma faktérii, bozunma dizeltmesi yapiimadiginda D = 1 alinir.
Bozunma diizeltmesi uygulandiginda; D = e 0893.T/t2 itadesinden
hesaplanir. Burada;

T : Numunenin hazirlandigi (sertifika) tarihi ile MCA 'da sayildidi tarih

arasinda gegen zaman,

ti2 . Radyoizotopun yan émridir.
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3.5.4. Numunedeki gama 1sin1 yayinim hizinin élgiilmesi

Verim kalibrasyonu igin kullanilan belirli bir kaynak-detektér mesafesine,
Olgilecek numune yerlestirilir. Sayim siiresi 6nceden tespit edilerek, gama
1sin1 spektrumu elde edilir. Cok sayida piki olan veya ¢ok radyoaktif gekirdekli
kaynaklardan yayinlanan gama iginlarinin (ilgilenilen enerji araliginin tima
lizerinde) pik merkezlerine kargilik gelen kanal sayilari belirlenerek, sabit bir
kazangta, dedektér sisteminin enerji kalibrasyonu (gamma 1sin1 enerjisine
kargt kanal numarasi olarak) tayin edilir. Kalibrasyonda, gerekiyorsa
dogrusalliktan sapma faktorleri belirlenir. Enerji kalibrasyonunun kullaniimasi
ile mevcut gama iginlarinin enerjisi belirlenir. Her standart kaynak i¢cin uyumiu
sonuglarn verebilecek Bélim 3.5.1deki metot kullanilarak tim-enerji gama
pikinde veya piklerinde (ilgilenilen béigenin toplam sayim hizindan, Compton
surekliligi sayim hizi ve gerekirse ayni bolge igindeki laboratuar dogal fonu
sayim hizi gikartilarak) net sayim hizi elde edilir. Tum enerji pikinin her biri

icin birim sayim zamani bagina yayinlanan gamma isinlarinin sayisi;

Ny NetPikAlani/t
E,)=—P= c 3.12
<€) N, Al.D N

formulinden hesaplanir. Olglilen bu nicelik, ilgili enerjideki foton icin dedektér

verimidir. Tum-enerji pik verimi olarak da adlandinlan dedektér verimi,

gergekte, birim zamanda kaynagin yayinladigi gamalarin, dedektérde

sayilabilenlere oranidir. Burada;

l, : Gama isini yayinlanma olasilig,

N, : Kaynaktan ¢ikan gama-igini sayim hizi (saniyedeki y -igini sayisi),

N, : Tim-enerji pikindeki net gama-isini sayimi (sayma zamaninin (live time)
bir saniyesindeki sayim),

A : Kaynagin aktivitesi (Bq),

D : Referans tarihinden itibaren aktivitenin bozunmasi igin gerekli diizeltme

faktorudar (D = e™ 7).
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4. DENEY
4.1. Deneysel Diizenek

Olgimler, ANAEM (Ankara Niikleer Aragtirma ve Egitim Merkezi) Nukleer
Fizik Laboratuvarinda bulunan ve 6zellikleri B6lim-3 Cizelge 3.1de verilen
~100 cm® toplam aktif kristal hacimli, Be-pencereli ve ters elektrotiu
germanyum (REGe) dedektér kullanilarak yapilmigtir. Dedektér, 10 cm
kalinhginda kurgun tuglalarla ve demir iskelet icinde yatay dedektor
geometrisine uygun, olarak zirhlanmistir. Zirhlama, gevredeki dogal fon
(background) radyasyonu en aza indirecek sekilde tasarmianmigtir.
REGe dedektérli gama sayim sistemi Sekil 4.1de gosteriimigtir. Sinyal
oényukselteci, termal etkilerle olusan guraltileri azaltmak igin kristali
gevreleyen Aluminyum kilif icine monte edilmig, dedektdr ¢ikig sinyali NIM
standart kasadan enerjisini saglayan bir spektroskopi ana yiikseltecine verilir.
Ana yikselteg tarafindan sekillendirilen (4us puls sekillenim zamanina ayarh)
sinyali yaklasik gauss bigimli tek yonli (unipolar) bir analog sinyal olarak
sayisal dontstirich biriminde, puls genligine ve gelen puls sayisina gére
elektronik olarak iglenerek ¢ok kanalli analizére (Canberra 95 MCA)
goénderilir. Olglimler igin gama sayim sistemi, dedektoriin sivi azotu varken
dedektore (-5000 V dc) gerilim uygulandiktan sonra hazir hale getirilir. Enerji
kalibrasyonu kontrol edilir. Sayim stiresi, MCAnin RAM hafizasina kaydedilir.

4.2, Dedektor Veriminin Olgiilmesi

Sertifikali  uranyum referans malzemelerin  (CRM) aktivitelerini
(konsantrasyonlarini) 6lgmek igin sunulan gama spektrometrik metodun
degerlendiriimesinde, kullanilan REGe dedektériin dedeksiyon verimi
Slguimistar. Dedektor veriminin belirlenmesi igin, Cizelge 4.1de 6zellikleri
verilen (Isotope Products Laboratoriesden temin edilen) kalibrasyon amaglh
sertifikall radyoaktif standart kaynak kullaniimisgtir.



45

lwsjsis wiAes eweb NUQNSPIP 89T "L ¥ INSS

“Jgpjepap uayo|i-ueA wnAuewlab njomale sia] : 893y SOLE 'A 'H

24 A 000S (-)
IDVNAVY SNO

I

SunwinN ____ j01IM3d3a

993

( ww gQ ) a1eouad — ag

Isueg
G6 elidquen S92 2002
101Z15 & VOW «— wmkwwwm g 1202 ILTISHOANQ [
(lenBigoy-Gojeuy) S
NDIZV A HOZITYNVY NoNuNLSNNQA 53113SHNAVNY
ITIVNVMY O3 TVSIAVS




46

Cizelge 4.1. Kalibrasyon igin kullanilan sertifikali radyoaktif standart kaynak ~

Radyoizotop Gama-Isini Yari Omrii Gama Cikig  Aktivite =~ Gama  Toplam
Enetjisi Olasihg (nCi) Siddeti  Belirsizlik

(keV) (%) (gamals) (%)
%cd 88.03 4626+07 d 363 1437 1930 3.1

Co 122.06 2718+009 d 856 00553 1752 3.0
123mTe 159.00 119.7+01 d 840 0.0639 1988 3.0
Sicr 32008 27.7+0007 d 9.86 1.847 6.738 3.1
"3gn 39169 1151+0.04 d 6489 02767 6643 3.0
sr 513.99 64.85:0.004 d 984  0.3899 14200 3.0
Ycs 661.66 30.17+016 y 851 02438 7677 3.0
By 898.02 106.6:0.025 d 94.0 05472 19.030 3.0
®Co 1173.24 5272+0.001y 99.86 03055 11.290 3.0
Co 1332.50 5.272:0.001 y 99.98 0.3055 11.300 3.0
8By 1836.01 106.6+0.025 d 99.36  0.5472 20.120 3.0

* Kaynak No :614-28-2,

Sertifika Tarihi : 01 Ekim 1998 12:%
Topiam Aktivite :191.1 Bq
Kapsti Tipi . Plastikten yapilmig 127 C Marinelli kab.

Aktif Maddenin Yapisi : Kum (SiO;) matriks igine dagitiimis radyoizotoplar
( Matriks yogunlugu ~ 1.7 glcm® )

Hacmi / Miktari 1 1litre / =1708 g.

Kaynak : Isotope Products Laboratories’den temin edilmisgtir.

d :Gun, y :Yi

Dedektdr veriminin, gama gini enerjisinin  bir fonksiyonu olarak
belirlenmesinde, SiO, matriksinde birden fazla kalibrasyon radyoizotopu
bulunan referans kalibrasyon kaynagi genis enerji araliginda (88-1836 keV),
11 farkh enerjideki, yayinlanan y-igini kullanilarak élgtimler yapiimigtir. Bunun
icin, 4,5 cm boyunda ve 1,4 cm i¢ ¢apinda polystyrene tiipe, analitik terazide
tartimi (10*g hassasiyetle) yapilan toz seklindeki radyoaktif standart
doldurulmustur.

TC YOKSEKOGRETIM KURULY
POKUMANTASYON MERKEZ!
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Hazirlanan radyoaktif standart kaynak numunesi, verim degerindeki kesinligi,
artirmak igin spektrometrik 6lgiimler, 4 kez tekrarlanmigtir. Alinan gama
spektrumlarindaki istatistik kaliteyi ylkseltmek igin de spektrum toplama
streleri 85 000 saniye ile 100 000 saniye arasinda olmak (izere uzun
tutulmustur. Olgim sonuglan B6lum 3.5.3 ve 3.5.4de agiklandigi sekilde
degerlendiriimis ve her enerjideki deneysel verim degerleri “E$.3.12" den
hesaplanmigtir. Her bir enerjideki verim degeri, farkli doért o&lgimin
ortalamasidir. Belirlenen deneysel verim degerleri, hatalar ile birlikte

Cizelge 4.2de verilmigtir.

Cizelge 4.2.Ters elektrotlu germanyum (REGe) dedektériin verim degerleri

Gama IginI Eneriji

Deneysel Verim

Hesaplanan (Fit)

(keV)
46,50 0,174320 + 0,00141 0,173982
63,30 0,167688 + 0,00673 0,168898
88,03 0,161254 + 0,00105 0,160354
122,06 0,147355 + 0,00115 0,144796
136,48 0,139805 + 0,00292 0,136417
169,00 0,119938 + 0,00063 0,123699
255,06 0,085175 + 0,00529 0,082555
391,69 0,050898 + 0,00027 0,052293
513,99 0,037863 + 0,00027 0,038347
661,66 0,029950 + 0,00005 0,028653
898,02 0,020472 + 0,00008 0,020292
1173,24 0,015888 + 0,00002 0,015248
1332,50 0,014092 + 0,00001 0,013412
1836,01 0,010420 + 0,00006 0,009988
Tum Enerji Arali§i Uzerinde Distk Enerji Bélgesinde
r = 0,9994553 r = 1,000
a = 0,17166736 a = 0,1796373
b = 0,16713909 b = 051683728
c = 1952,3389 c = 30,40561
d =-14493558 d =-0,49673223
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Cizelge 4.2deki digik gama enerji bélgesindeki (40 keV-120 keV) dedektér
verimi igin S-1 ve BL-3 radyoaktif uranyum standartlari 150 000 saniye
siireyle sayilarak, 46.5 keV ile 63.3 keVde verim tayini yapiimigtir. REGe
dedektoériniin verimi; en kiigik kareler yéntemiyle yapilan uyarlamadan (fit),
g(Ey)=a-b. exp(— c.Eyd)

seklinde bir fonksiyona uygun elde edilmistir. Burada; Ey : Foton enerijisi,
g(Ey) : ligilenilen enerjideki dedektér verimi. Dusik enerji bolgesinde ve tim
deneysel verim degerleri kullanilarak elde edilen uyarlamanin (fit) katsayilari;
a, b, ¢, d ile korelasyon katsayisi rnin dederleri Cizelge 4.2de gérulimektedir.
Korelasyon katsayisinin, r=0,9994553 bulunmasi segilen fonksiyona yapilan
uyarlamanin uygunlugunu géstermektedir. Bununla beraber, yapimcisinin
dedektér spesifikasyonlarinda belirttii dustk enerji béigesindeki verimin
yiksekligini ve bu bélgedeki dedektdér veriminin enerjiyle degisiminin
belirlenmesi igin, dlsuk enerji bélgesi ile yiksek enerji bélgesinin gakisma
(crossover) noktasi olan yaklasik 122 keV enerjiye kadar olan verim degerleri
kullanilarak ayrica bir fit yapimistir. Dusiuk enerji bélgesi dedeksiyon

veriminin daha yavas degisen ayni e(EY)=a—b.exp(—c.EYd)§eklinde bir

fonksiyona uygunlugu gézlenmigtir (Sekil 4.2).

020 - ¢ CGuillen |
. | Hesapiaran Fi)|
016 -
0,14 -
012 ;
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006 -
:
o I
002 - e -
: e = PN
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Garma 15 enerjis (keV)
Sekil 4.2. Ters elektrotlu germanyum dedektér verim egrisi
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4.3. Numune Hazirlama

Cizelge 4.3'de orijinleri ve uranyum konsantrasyonlari ile bunlara kargilk
gelen aktiviteleri bilinen, sertifikali radyoaktif standart toz numuneler, firrnda
70 °C'de kurutulduktan sonra analitik terazide (10™g hassasiyetle) tartimlari
yaplimistir. Numuneler, 6,5654 g ile 8,3786 g arasinda degdisen miktarlarda,
ic capi 1.4 cm, numune ylksekligi 4.4 cm olacak sekilde polystyrene plastik
tuplere doldurulmustur. Cizelge 4.3'de standart No:4 bes farkl (% 0.142, %
0.136, % 0.149, % 0.137, %0.136) ve standart No:10 dért farkh (% 0.527, %
0.527, % 0.526, % 0.475) sertifikali konsantrasyon degerlerinin ortalamasi

alinarak élgumlerde kullanilmigtir.
4.4. REGe Dedektérle Numunelerin Saymmi

Bu arastirmada Cizelge 4.3'de 6zellikleri verilen, uranyum konsantrasyoniari
%0,022+0,001 - %1,020+0,01 arasinda degisen ve farkli uranyum
cevherlerinden hazirlanmig sertifikalt 11 adet uranyum standardi (CRM)
kullanilmistir. Bu CRM standartlarinin, sertifika aktiviteleri; 2,966 ug dogal
uranyumun (28U:%99.2745) esdeger aktivitesinin yaklasik 0.037 Bq oldugu
dikkate alinarak hesaplanmigtir. Bazi standartlarin U3Os igeriginin %84.8'e
uranyuma esit oldugu gézénine alinmistir. Polystyrene plastik tuplerde
sertifikall uranyum referans numuneler, enerji ve verim kalibrasyonu daha
6nceden yapiimis REGe dedektorlli gama spektrometresinde (Sekil 4.1'deki
sayim geometrisinde) her bir numunenin 75 000-125 000 saniye arasinda en

az ¢ kez gama spektrumlar elde edilmistir.
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Cizelge 4.3. Gama spektrometrik élgciimleri yapilan sertifikali uranyum

numuneleri
Sertifika Edilen Degerler

Sandart  Standat  Uranyum | Urenyum U Atesi  Numune
No Kodu Igerigi (% wt.) (Ba/g) (9)
1 BL-1®  Dogal Uranyum 0,022 2,716 6,5654
2 S-13@d U;0s 0,039 4,083 7,9910
3 RGU-1@  Dogal Uranyum 0,040 4,939 6,9013
4  OIEA-27@D U30s 0,140 14,658  6,8079
5 BL-4®  Dogal Uranyum 0,173 21,360  6,0710
6 sS4 U3s0s 0,375 39,263  8,2298
7 s-3®) U204 0,418 43,765  8,3786
9 s-1% UsOs 0,471 49,314  7,9188
10  OIEA-7®9 Us0s 0,514 53,790  6,6537
8 BL-2®  Dogal Uranyum 0,453 55,931  6,8443
11 BL-3®  Dogal Uranyum 1,020 125,938  7,5757

* Sertifika Edilen Degerler.

a) Junta De Energia Nuclear (JDEN), Madrid, Spain’de hazirlanmistir.

b) Canadian Centre for Mineral and Energy Technology, Ottawa, Ontario, Canada'da
hazirlanmigtir.

¢ ) Silica ile seyreltilen uranyum cevheri IAEA Analytical Quality Control Service,
Vienna,Austria’da hazirlanmigtir.

d ) Dusuk dereceli uranyum cevheri : URANINITE (Origin : Australia)

e ) Duslk dereceli uranyum cevheri : CARNOTITE (Origin :USA)

f ) Dustk dereceli uranyum cevheri : TORBERNITE (Origin : Australia)

g ) Ortalama deger,dort sertifika dederinden hesaplanmgtir : %0.527, %0.527, %0.526 ve
%0.475. )

h) Ortalama deger,dért sertifika degerinden hesaplanmigtir : %0.142, %0.136, %0.149,
%0.137 ve %0.136.

i} IAEA Uranyum cevher standarti (Pitchblende).

Bulunan gama spektrometrik metodun dogru sonug verdigini kanitlamak igin
6zellikle sayim siiresi uzun tutulmustur. Béylece, verilerdeki istatistiki kalite
saglanmigtir. Ayrica, élgimler en az ¢ kez tekrarlanarak, istatistiksel kesinlik
saglanmigtir. Her fotopik alanindan elde edilen sayim, sayim siresine

bélinerek sayim hizi hesaplanmistir. Belirlenen sayim hizindan ilgilenilen
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radyoaktif gekirdek aktivitesi (*'°Pb, **Th veya 2*"Pa) Bélum 3.5.3deki
mutlak aktivite hesaplama metoduna gére hesaplanmigtir. Belirlenen aktivite
degerleri numune miktarina bélunerek, 6zgll aktivite (Bqg/g) olarak ifade

edilmigtir.
4.5. 0Oz-Sogurma Diizeltmesi

Gama spektrometrik yontemle herhangi bir numunenin 6&lgliimesinde,
numuneden yayinlanan ozellikle dugtk enerjili fotonlarin, érnedin; 46.5 keV
(*'"°%Pb), 59.6 keV (**'Am), 63.3 keV (**Th) dogru sonug vermesi igin fotopik
alanlarindan elde edilen sayim hizlarinin 6z-sogurma (self-absorption)
dizeltmeleri yapiimasi gerekmektedir. [36,37,38]. Oz-sogurma, numune
yodunlugu ve numune bilesimindeki farkhliklar yUziinden, ilgilenilen her
enerjideki foton kiitle sogurma katsayisi, u (cm%g) numune kalinligina bagli
olmaktadir. Belirli bir numuneden elde edilen sayim hizlarina (ve dolayisiyla
6lculen aktiviteye) uygulanacak diizeltme faktériinii, Cutshall ve arkadaslan
[39], gama sinlarinin madde igerisindeki transmisyonunu tanimiayan

asagidaki esitlikle iliskilendirmiglerdir;
I=1p.e7HPX (4.1)

Burada;

I : Olglilen (zayiflayan) gama demet siddeti,

lo :- Numunenin gergek gama yayinim siddeti,

u : Toplam zayiflatma katsayisi (kiitle sogurma katsayisi, cm?/g),
: Numune yogunlugu (g/cm®),

X : Gama 1gini gegis yolu uzunlugudur (cm).

‘Es. 4.1 de, kullanilan numunenin (kaynagin) sekli, bilesimi ile kaynak-
dedektér mesafesi sabit kaldigi durumda, homojen yayilmis bir sogurucu

malzeme igin aktivite;
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Ac =Ay e = A f (4.2)

seklinde yazilir. Burada;

A;: Oz-sogurma diizeltmesi yapiimig aktivite (saniyedeki bozunma
sayisi, Bq),

Ao : Dedektdrde 6lgllen aktivite (saniyedeki bozunma sayisidir,Bq),

fs : e ise d6z-sofurma diizeltme faktérudur.

Ancak uygulamada, kullanilan numunelerin kimyasal bilesimindeki
degisiklikler sebebiyle, ilgilenilen her enerjideki 6z-sogurma diizeltme
faktérine numunenin kimyasal bilesiminin (chemical composition) etkisinin
katiimasi gerekmektedir. Buna gbre, numunenin (kaynagin) sekli ve
dedektér-kaynak mesafesi sabit tutulduunda, malzeme bilesiminin 6z-

sogurma etkisi agagidaki gibi duzeltilebilir;

ppX
A.=A. P2 4.3
c o1-—e"“px (4.3)

veya silindirik bir tip igin,
m m

pX=—X= X ve gama iginlarinin %50sinin tipin yarigapi
\4 mrZL
uzunluunda bir yolu malzeme iginde Kkatettikleri kabul edildiginde;

X= ir-;_Zr) yaklagimi yapilarak,

p.X = m (gr)—(gi) =km
Cowr2Le\2 2wl

seklinde numune miktarina ve kiitle sogurma katsayisina bagli olarak;

pkm
Ac=A,—————— 4.4
c o] 1_e—l1km ( )

daha kullanigh bir bigimde yazilabilir. Bu déniistirme igleminde;

2. YOKSEXOGRETIM KUBULY
‘S,xommu skl
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m : Numune miktar (g),

V : Silindirik ttptin ic hacmi (cm?),

r . Tapun yarigapi (cm),

L : TdpUn boyu (Numune yiksekligi, cm),

X : Gama igini etkin gegis yolu uzunlugu (cm),
k : Geometri faktorii (cm)dir.

‘Es. 4.4 den silindirik bigimli numune kabi (kaynak) igin 6z-sogurma diizeltme

faktord,

_ Mkm
fs = T oHkm (4.5)

formililyle hesaplanabilir. ligilenilen her bir enerjiye karsilik gelen toplam
kitle sogurma katsayisi p (cm?g) bilesimi bilinen bir malzemede,

H=2ZjWiy (4.6)

esitligi ile hesaplanir. Burada;
w; : i. bilesenin kesri,
ui i bilegenin kitle sogurma katsayisidir.

Ornek olmasi bakimindan, S-1, S-3, BL-2 ve BL-4 referans uranyum
malzemeleri igindeki bilesenlerin adirlik yizdeleri (w;) sertifika dederlerinden
alinmig ve ilgilenilen enerjideki bilesenlerin kitle sogurma katsayilan (w)
literatlr degerlerinden [40] interpolasyon yéntemiyle hesaplanmistir.
46.5 keV, 63.3 keV ve 1001 keV gama isinlan igin veriler, Cizelge 4.4,
Cizelge 4.5, Cizelge 4.6, ve Cizelge 4.7de verilmistir.
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Cizelge 4.4. 46.5 keV, 63.3 keV, 1001 keV gama iginlan igin S-1-referans
' uranyum malzemesinin (agiriik ylizdesiyle birlikte) kitle

sogurma katsayilari [40]

Agirik (%) Kitie Sogurma Katsayist (cm? g7)
Bileseni ‘
S-1 46.5 keV 63.3 keV 1001 keV
Al,O3 6.400 2.159x10%  1.403x102 4.001x 10"
B,0s; 0.040 8.410x10° 6.960x10° 2.490x10°
BaO 0.030 4726 x10° 1.889x10° 1.760x 10°
Ca0 0.060 5931x10* 2704x10* 3.830x10°
Crz03 0.010 1437x10* 6.120x10° 6.100x 10°
CuO 0.040 1.097 x 10°  4.336x10* 2.400x10°
Fe,0; 3.600 6.778x10% 2.644x10% 2.199x 107
Gay0; 0.002 6.030x10° 2.380x10° 1.200x 10°
K20 1.100 1.042x 102 4767 x10° 6.867 x 107
Li,O 0.006 1.150x10° 9.800x10®° 3.600x 10°
MgO 0.390 1.251x10° 8.372x10* 2.467x10™
MnO 0.030 5280x10* 2.166x10* 1.790x10°
Na,O 0.100 2.954x10* 2033x10* 6.170x10°
NiO 0.002 5210x10° 2.050x10° 1.200x 10°®
P,0s 0.700 2725x10°  1666x10° 4.402x10*
PbO 0.020 1.907x10°  7.753x10* 1.410x10°
SiO; 85.000 3.121x10" 1.968x10" 5.411x10?
Sr0 0.040 2.034x10° 7.870x10* 2.500x 10°
ThO, 0.001 1.225x10* 5.040x10° 8.000x 107
TiO, 0.500 5.105x10° 2293x10° 3.041x10*
Us0s 0.471 5699x10% 2.343x102 3.609x 10™
V205 0.030 3.190x 10*  1.414x10* 1.840x10°

* . Literatar verilerinden interpolasyon yontemiyle hesaplanmustir.
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Cizelge 4.5. 46.5 keV, 63.3 keV, 1001 keV gama 1sinlan igin S-3 referans
uranyum malzemesinin (agirlik yizdesiyle birlikte) kitle

sogurma katsayilari [40]

Agirlik (%) Kitle Sogurma Katsayisi” (cm®g™)
Bilegeni
S-3 46.5 keV 63.3 keV 1001 keV

Al,O; 6.000 2.024x10% 1.315x107 3.751x10°
B,0; 0,003 6.300x10° 5.200x10°  1.900x 10°
BaO 0,040 6.302x10° 2.519x10° 2.340x10°
CaO 0,550 5436x10° 2.479x10° 3.513x10*
Cr;0; 0,004 5750x10°  2.450x10° 2.400x10°
CuO 0,020 5487 x 10*  2.168x10* 1.200x 10°
Fe,03 0,500 9.414x10° 3.672x10° 3.054x 10*
K20 2,500 2.367 x10% 1.083x102 1.561x 107
MgO 1,200 3.848x10° 2.576x10° 7.590x 10*
MnO 0,090 1.584x10° 6.498x10* 5370x10°
Na,O 1,050 3.102x10° 2.135x10° 6.478x10*
P205 0,100 3.893x10* 2.379x10* 6.290x 10°
SiO; 80,000 2.937x10" 1.852x10" 5.093 x 107
SrO 0,040 2.034x10° 7.870x10* 2500x10°
ThO; 0,0004 4900x10° 2.020x10°  3.000 x 107
TiO; 0,330 3.369x10°  1.513x10® 2.007 x 10*
Us0s 0,418 5.057 x 102  2.079x10? 3.203x 10
V5,05 0,580 6.166 x 10°  2.733x10°  3.548 x 10™
ZnO 0,040 1.219x10°  4792x10* 2410x10°

* . Literatur verilerinden interpolasyon yontemiyle hesaplanmigtir.



Cizelge 4.6. 46.5 keV, 63.3 keV, 1001 keV gama iginlari igin BL-2 referans
uranyum malzemesinin (agirlik yizdesiyle birlikte) kitle

sogurma katsayilan [40]

(%) Agirlik Kutle Sogurma Katsayisi (cm®g™")
Bileseni
BL-2 46.5 keV 63.3 keV 1001 keV

Al 6,620 2877x10%  1665x10%2  4.069x 10°
Ca 4,060 5246x 102  2.264x102 2594x10°
Fe 4,750 1232x10"  4615x102  2.847x10°
K 0,330 3610x10°  1599x10° 2.052x 10"
Mg 1,500 5727x10°  3534x10°  9444x10*
Na 3,420 1.091x 102  7.198x10°  2.086x 103
SiO, 59,120 2171x10"  1.369x10"  3.764x 102
H,0 0,190 5060x 10°  3.770x10°  1.340x 107
U 0,453 6.445x 102  2642x10%2 3576x10™
Pb 0,090 9.227x10%  3.746x10° 6.390x 10°
S 0,036 25900x 10°  1.280x10°  2.300x 10°

* . Literatur verilerinden interpolasyon ydntemiyle hesaplanmistir.

Cizelge 4.7. 46.5 keV, 63.3 keV, 1001 keV gama iginlar igin BL-4 referans
uranyum malzemesinin (agirhk ylizdesiyle birlikte) kitle

sogurma katsayilari [40]

(%) Agirlik Kitle Sogurma Katsayisi (cm®g™)
Bileseni
BL-4 46.5 keV 63.3 keV 1001 keV
Al 6,750 2934x10° 1.698x10° 4.149x 107
Ca 3,270 4225x10%  1.823x102  2.089x 107
Fe 5,260 1.364x 10"  5110x102  3.153x 107
K 0,360 3.939x10°  1.744x10° 2.238x10™
Mg 1,380 5268 x 10°  3251x10° 8.688x 10*
Na 3,240 1.033x 102  6.819x10° 1.976x 107
SiO, 61,220 2248x 10" 1.417x10"  3.897x 102
H,0 0,160 4260x10°  3170x10°  1.130x10°
u 0,173 2.461x10%  1.009x 102  1.366x 10™
Pb 0,031 3.178x10° © 1.290x10°  2.200x 107
s 0,031 2230x10°  1.100x10°  2.000x 10°®

* . Literatur verilerinden interpolasyon yéntemiyle hesaplanmigtir.

TC YOKSEKGCRET IV KIku tay
DOKUMANTASY QN MERKFZE
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5. SONUG VE TARTISMA
5.1. Uranyum Aktivite Sonuglari

Standartla kargilastirma metoduyla da bir numunenin aktivitesi éigulebilir.
Ancak, numune matriksine uygun bir standart temini her zaman zordur.
Caligmada onerilen “dogrudan” veya “mutlak® gama spektrometrik
uranyum 6lgme metodu igin belli uranyum cevherinden hazirlanmis ve
konsantrasyonlar farkli 11 adet sertifikalt referans uranyum malzemeleri
ile 6lgumler yapilmistir. Kullanilan CRM numunelerinden birine ait gama
spektrumu Ek 1'de (Sekil 5.1) gérulmektedir. Spektrum incelendiginde
28in wran (kiz) c¢ekirdeklerine ait cok sayida gama isini piki
gézlenmektedir. Tezin Girig b6lumunde gerekgesi aciklanan bu uranyum
élcme metodunda; uranyum tayininde 63.3 keV (®*Th) ile 1001 keV
(®*"Pa) enerjili gama isinlari kullanilmistir. Her numune en az 3 kez,
farkli sayim slrelerinde REGe dedektérii gama spektrometresinde
sayllmistir. Elde edilen gama spektrumlari Bélim 3.5de aciklanan
islemlere gére degerlendirilerek, 46.5 keV (*'°Pb), 63.3 keV (**Th) ve
1001 keV (®*™Pa) fotopik alanlari belirlenmis ve dolayisiyla spektrum
alma sUresi hesaba katilarak sayim hizlari élgGimastar. Bélum 3.5.3'deki
aktivite hesaplama esitliginde “Es. 3.11” denge s6zkonusu oldugu igin
D=1 alinarak, numunelerin ihtiva ettigi 2'°Pb, Z*Th ve %*™Pa aktiviteleri
belirlenmistir. Sonuglar 6zgul aktivite (Bg/g) olarak Cizelge 5.1'de
verilmigtir.  Olgllen de@erlerin ortalama ve standart sapmasi
Cizelge 5.1'de gdsterilmistir. Aktivitedeki toplam belirsizlik, “Es. 3.11" deki

niceliklerin hatasi kullanilarak;

e GRORCIRC

hesaplanmistir. Burada,
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AA : Olgulen aktivite dederindeki toplam (combined) belirsizlik,
AP : Pik alanindaki belirsizlik (6lciim istatistiginden hesaplanan ~%2),
Ae : Dedektér veriminin belirsizligi (~%1-2),
Al, : Gama yayinlanma siddetinin belirsizligi (literatur degerlerinden elde
edilen),
Am : Numune agirhi§inin duyarlih (%10?)
Cizelge 5.1'deki 46.5 keV (2'°Pb), 63.3 keV (®*Th) ile 1001 keV (3*"Pa)
pik sonuglarina gére belirlenen aktivite degerleri incelendiginde, 1001 keV
(®*"pa) piki aracihid ile olgllen 22U aktivitelerinin sertifika edilen
degerleriyle en iyi uyumu sagladigi, ancak 46.5 keV (*'°Pb) piki ve 63.3
keV (B*Th) piki sonuglarindan hesaplanan U aktivitelerinin, bu dustk
enerjilerin  6z-sogurulmalari  (self-absorption) nedeniyle sertifika
degerlerinden daha dusuk ¢iktigi gdértlmektedir. Dustk eneriji
bélgesindeki, 46.5 keV (*'°Pb) piki ve 63.3 keV (®*Th) piki verileriyle
dlculen aktivitelerin normal olarak diasuk ¢itkmasi beklenen bir sonugtur.
Oz-sogurma etkilerini en azda tutmak igin uygulanan bu gama
spektrometrik yéntemde, numunenin etkin kalinhgi (1,4 cm) mumkin
oldugunca dustk yapilmistir. Bununla beraber, Cizelge 5.1'deki
sonuglardan 63.3 keV (®*Th) piki araciligi ile uranyum aktivitesi
belirlendigi takdirde, O6lgulen degerler Uzerinde gama &z-sogurma
dlzeltmesinin yapilmasi gerektigini goéstermektedir. Bunun igin B6IUm
4.5'deki 6z-sogurma dizeltmesi i¢in verilen “Es. 4.5” kullanilarak, 46.5
keV, 63.3 keV ile 1001 keV gama isinlarinin &z-sogurma faktorleri

hesaplanarak, buytkltkleri belirlenmistir.

Cizelge 52'de ve C(izelge 5.3de drnek 6z-sojurma faktérintn
hesabindaki degerlendirmeler, $-1,S-3, BL-2 ve BL-4 kodlu referans
uranyum numuneleri icin verilmigtir. Her bir numune icin 46.5 keV, 63.3
keV ve 1001 keV gama isinlan icgin belirlenen 6z-sogurma faktorleri,
6lgllen aktivite degerleriyle carpilarak, dizeltilmistir. Sonuglar, Cizelge

5.4'de verilmigtir.
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AA : Olgulen aktivite dederindeki toplam (combined) belirsizlik,
AP : Pik alanindaki belirsizlik (6lgum istatistiginden hesaplanan ~%2),
Ae : Dedektor veriminin belirsizligi (~%1-2),
Al, : Gama yayinlanma siddetinin belirsizligi (literatlr degerlerinden elde
edilen),
Am : Numune agiriginin duyarliigi (%102
Gizelge 5.1'deki 46.5 keV (*'°Pb), 63.3 keV (**Th) ile 1001 keV (**"Pa)
pik sonuglarina gére belirlenen aktivite degerleri incelendiginde, 1001 keV
(®*"Pa) piki araciligr ile olgilen 2°U aktivitelerinin sertifika edilen
degerleriyle en iyi uyumu sagladidi, ancak 46.5 keV (?'°Pb) piki ve 63.3
keV (¥*Th) piki sonuglarindan hesaplanan #°U aktivitelerinin, bu dusik
enerjilerin  6z-sogurulmalari  (self-absorption) nedeniyle sertifika
degerlerinden daha dustk c¢iktigl gériimektedir. DuUslk enerji
bélgesindeki, 46.5 keV (*'°Pb) piki ve 63.3 keV (Z*Th) piki verileriyle
6lctlen aktivitelerin normal olarak dugtk ¢ikmasi beklenen bir sonuctur.
Oz-sogurma etkilerini en azda tutmak igin uygulanan bu gama
spektrometrik yéntemde, numunenin etkin kalinhd (1,4 cm) mimkUn
oldugunca dustk yapimistir. Bununla beraber, Cizelge 5.1'deki
sonuglardan 63.3 keV (**Th) piki aracili§i ile uranyum aktivitesi
belirlendigi takdirde, &lgllen degerler Uzerinde gama 6z-sogurma
duzeltmesinin yapilmasi gerektigini géstermektedir. Bunun igin Bélim
4.5'deki 6z-sogurma duzeltmesi igin verilen “Es. 4.5” kullanilarak, 46.5
keV, 63.3 keV ile 1001 keV gama iginlarinin 6z-sogurma faktérleri

hesaplanarak, buyUklukleri belirlenmisgtir.

Cizelge 5.2de ve (izelge 5.3'de 6rnek ©6z-sogurma faktérinun
hesabindaki degerlendirmeler, S-1,S-3, BL-2 ve BL-4 kodlu referans
uranyum numuneleri igin verilmigtir. Her bir numune igin 46.5 keV, 63.3
keV ve 1001 keV gama isinian i¢in belirlenen 6z-sodurma faktorleri,
6lgulen aktivite degerleriyle garpilarak, duzeltiimistir. Sonuglar, Cizelge

5.4'de verilmisgtir.
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Cizelge 5.2. S-1 ve S-3 numunelerinde 46.5 keV, 63.3 keV ve 1001 keV
enerjili gama iginlar igin 6z-sojurma faktoérleri

S-1 S-3
Pk — e EkeV 633keV 1001keV|465KkeV 633keV 1007 keV
k 0.155 0.155 0.155 0.155 0.155 0.155
m 7.919 7.919 7919 | 8.3786 8.3786 8.3786
u 0.4899 0.2752 0.06260( 0.4318 0.2500 0.05938
kum 0.601 0.338 0.077 0.561 0.325 0.077
fs 1.331 1.178 1.039 1.306 1.171 1.039
k : Geometri faktdra (cm™®),
m : Numune agirlig,
i : Toplam kutle sogurma katsayisi (cm?.g™"),
pkm  :“Es. 4.5.” de kullanilan boyutsuz katsay!,

. Oz-sogurma duzeltme faktori.

Cizelge 5.3. BL-2 ve BL-3 numunelerinde 46.5 keV, 63.3 keV ve 1001 keV
enerjili gama isinlari igin 6z-sogurma faktorleri

BL-2 BL-4
Fakta
AT 5 5keV 633 kev 100TkeV|465keV 633keV 1007 keV
k 0.155 0.155 0.155 0.155 0.155 0.155
m 6.844 6.844 6.844 6.071 6.071 6.071
u 0.5155 0.2648 0.05082 | 0.4802 0.2513 0.05160
kum 0.5470 0.2810 0.0539 | 0.4519 0.2365 0.0486
fs 12983 1.1471 1.0272 | 1.2429 1.1229 1.0245
k : Geometri faktori (cm™®),
m : Numune agirhgt,
u : Toplam kitle so§urma katsayisi (cmz.g").
ukm  :“Es. 4.5" de kullanilan boyutsuz katsay!,

: Oz-sogurma diizeltme faktoro.
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Cizelge 5.4. Sertifikal referans uranyum numunelerin gama spektrometrik
6lciim sonuglari (6z-sogurma dizeltmesi yapilan)

No Radyoaktif Uranyum  Uranyum  “®U Aktivitesi . Olgilen U Olgilen U
Standart Konsantrasyonu (Sertifika Edilen) Aktivitesi Aktivitesi
Kodu (Sertifika Edilen) (®*Th, 63.3 keV) (**"Pa 1001keV)
(% wt) (Ba/g) (Ba/g) (Ba/g)
1 BL-1 Dogal 0.022 2.716 2.692 2.745
Uranyum
2 S-13 U305 0.039 4.083 4.075 4.049
3 RGUA1 Dogal 0.040 4.939 4.849 4.979
Uranyum
4 OIEA-27 Ui0g 0.140 14.658 14.643 14.625
5 BL-4 Dogal 0.173 21.360 20.981 21.661
Uranyum
6 S-4 Us0s 0.375 39.263 39.074 39.205
7 S-3 U504 0.418 43.765 41.850 40.877
9 S-1 U3Os 0.471 49.314 47.989 51.760
10 OIEA-7  U30p 0.514 53.790 53.775 52.331
8 BL-2 Dogal 0.453 55.931 52.276 57.358
Uranyum
11 BL-3 Dogal 1.020 125.938 124.562 126.586
Uranyum

* . Radyoaktif standartlarin sertifika edilen konsantrasyon degerlerinden hesaplanmigtir.

Konsantrasyonlani %0.022 ile %1.02 arasinda degigsen referans
numunelerin, 63.3 keV (3*Th) piki aracilig: ile élgulen 22U aktiviteleri
(Cizelge 5.4'tn 5. siitunu), sertifika edilen aktivite degerleriyle (Cizelge
5.4'0n 4. sttunu) %0.1- 6.9 uyum gdéstermistir. Sayim istatistigi ylksek
olan 63.3 keV (***Th) pik sonuglarini, 6z-sogurma bu gama 1sininin
dusiuk enerjili olmast nedeniyle etkiledigi anlasiimaktadir. Ayrica
numunenin toryum safsizligi nedeniyle, 2*Th'den yayinianan 63.9 keV
(%0.255), numunedeki ***U'un bozunma drint 2'Th'den yayinlanan
63.9 keV (%0.023) ile 2*Th‘in analitik amagh piki 63.3 keV (%4.5)
doubleti sayilabilecek, 62.9 keV (%0.018)lik gamasindan girigim
yapmaktadir [41]. Séz konusu girigim piklerinin sayima ilave katkilar ya

da bozucu etkileri, numunedeki toryum miktarinin fazla oimasi veya
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numunenin #°U izotopunca zenginlestirilmis (>%0.71) olmasi halinde
6nemli bir rol oynar. Ancak numunenin dogal uranyum igermesi
durumunda #*'Th’den gelen katki ihmal edilebilir. Caligmada kullanilan
sertifikali referans uranyum numunelerinin, 1001 keV (®**™Pa) piki
aracihyl ile olgtlen 28U aktiviteleri (Cizelge 5.4'Un 6. sitununda
gosterilen), referans uranyum numunelerin sertifika edilen aktiviteleriyle
%0.01-4.7 uyumlu Sigtlmugtar. 2*™Pa’in 1001 keV gama pikinden
belirlenen aktivitelerin, 2*Th'in 63.3 keV gama pikinden belirlenen
aktivitelerden daha iyi bir uyum gostermesi, temelde iki nedene
baglanabilir. Birincisi 1001 kev (3*Pa) gama isini, yiiksek enerjili oldugu
icin 6z-sogurma etkisi ihmal edilebilir diizeydedir. Cink{; 63.3 keV
gama isini icin, numune bilesimine gbére %4.9-18.4 arasinda bir 6z-
sogurma olurken, 1001 keV'lik gama 1gini igin aynt numunelerde sadece
%0.1-3.9 arasinda degisen bir 6z-sogurma etkisi belirlenmistir. lkinci
neden ise, 1001 keV'lik pik Ek-1'deki gama spektrumundan da gorillecegi
gibi, bagka gama isinlarinin girigim yapmadigi, “temiz” bir gama pikidir.
Dolayisiyla, 1001 keV pikinden elde edilen spektrum verisi, dogrudan
numunedeki uranyumun gostergesidir. 1001 keV gama pikinin 23U
tayinindeki en biiyik dezavantaji ise, bu isinin bozunma bagina foton
yayiniminin (gama g¢ikis siddeti; 1,) dustuk olmasidir [42]. Ustelik,
literatirde 1, (1001 keV) degerleriyle ilgili dlctimler kesinlik kazanmamigtir

(Cizelge 5.5).

Gizelge 5.5. 2**™Pa’in 1001 keV gama igininin gikis siddeti

%

0.92 +£0.02 Anilkumar, S. et al (1999)
0.59 +0.022 Bjornholm and Nielsen (1963)
0.845 + 0.021 Sienmon et al (1992)

0.839 £ 0.005 Scot and Marlow (1990)
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Dolayistyla aktivite hesaplamalarinda, kullanilan I,'nin kesin ciegeri lizerinde
6lcimler devam etmektedir. Bu ¢alismada, en son literatlir degeri,
l, =0.92 + 0.02 % kullanilmigtir. 1001 keV (***™Pa) pikinin 2%®U tayininde
kullanilimasinin dider bir dezavantaji ise, Cizelge 5.5'de goéruldagu gibi, I,
degeri kuguktir, bu nedenle elde edilen gama spektrumunda 1001 keV'lik
fotopikin sayim istatistigi kotudar. Bunu gidermek igin numunenin miktarn ve
sayim siresi artirimasi gerekmektedir. Sunulan analitik metotta; 6z-sojurma
etkisini azaltmak igin numune miktari (dolayisiyla kalinhigi) diistik tutulmustur,
ancak sayim siresi (756 000 s ile 125 000 s arasinda degisen) uzun

segilmigtir.

Sekil 5.2 ve Sekil 5.3'de, numunelerin konsantrasyonlarina (%agirlik) karst,
63.3 keV (**Th) pik ve 1001 keV(>**™Pa)den &lgilen #*8U aktiviteleri cizilerek
kalibre edilmigtir. Kalibrasyon grafikleri incelendiginde, élgilen ve sertifika
edilen aktivitelerin iyi bir uyum sergiledidi gérilmektedir. Ancak, bazi referans
numunelerin, sertifika edilen konsantrasyonlari farkli oldugundan, kullanilan

ortalama degerierinden sapmalar géze garpmaktadir.

, & 63.3keV(Th-234)
120 k @ Sertifika Degererl
[ — Kalibrasyon dogrusu
| 100 -
Pl
=
B -
Lo
‘8
3
g40 -
b
| 20 -
! o -4 - . e e
‘ 00 02 04 06 08 1,0
Konsantrasyon (% wt)

Sekil 5.2. 63.3 keV (***Th) gama Isini igin aktivite — konsantrasyon grafigi
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Dol.aylswla aktivite hesaplamalarinda, kullanilan I,'nin kesin degeri Gzerinde
Olcimler devam etmektedir. Bu c¢alismada, en son literatir degeri,
l, =0.92 + 0.02 % kullanilmigtir. 1001 keV (3*™Pa) pikinin #**U tayininde
kullaniimasinin diger bir dezavantaji ise, Cizelge 5.5'de gérildugu gibi, |,
degeri kuguktar, bu nedenle elde edilen gama spektrumunda 1001 keV'lik
fotopikin sayim istatistigi kotidir. Bunu gidermek igin numunenin miktan ve
sayim siiresi artinlmasi gerekmektedir. Sunulan analitik metotta; 6z-sogurma
etkisini azaltmak igin numune miktari (dolayisiyla kalinligr) dugiik tutulmustur,
ancak sayim siresi (75 000 s ile 125 000 s arasinda degigen) uzun

segilmigtir.

Sekil 5.2 ve Sekil 5.3'de, numunelerin konsantrasyonlarina (%agirlk) kars,
63.3 keV (***Th) pik ve 1001 keV(>**"Pa)den 6lgtilen 2*U aktiviteleri gizilerek
kalibre edilmistir. Kalibrasyon grafikleri incelendiginde, olgllen ve sertifika
edilen aktivitelerin iyi bir uyum sergiledigi gérilmektedir. Ancak, bazi referans
numunelerin, sertifika edilen konsantrasyonlari farkli oldugundan, kullanilan

ortalama degerlerinden sapmalar géze garpmaktadir.

 633keV(Th-234)
10| @ Sertifika Degerteri
L —— Kalibrasyon do§rusu
100 |
80 [
5 |
@60 |
g |
R
S40
20 ¢ 1
: |
- t
0 R )
00 0.2 04 06 08 10

Konsantrasyon (% w)
Sekil 5.2. 63.3 keV (***Th) gama isini igin aktivite — konsantrasyon grafigi

L



64

! & 1001 keV (Pa-234m) o
120 [ 8 Sertifika Deflerleri
1 —Kalibrasyon dogrusu
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Konsantrasyon (% wt)

Sekil 5.3. 1001 keV (**™Pa) gama 1sin! igin aktivite—konsantrasyon grafigi

Farkl konsantrasyonlara sahip (%0.022-1.02) sertifikali referans uranyum
numunelerinin elde edilen gama spektrumiarindan #®U'in  bozunma
zincirindeki uzak Ortn (dustk atom numaral) 2'°Pb aktivitesi belirlenmistir.
20Ppp'un yayinladigi 46.5 keV gama isim, daha yiksek yayinlanma
intimaliyetine (I, = 4.05 %) sahip olmasina karsin, diigik enerjili olmasi
nedeniyle ©6z-sogurma etkisi daha fazladir. Bélim 4.5'de agiklanan
6z-sogurma diizeltmesi islemlerine gore, 46.5 keV (2'°Pb) pik sonuglari igin
uygulanan ©6z-sogurma faktorleri, %10.5-33.1 arasinda degismistir.
Oz-sogurma diizeltmesi yapilan #'°Pb aktiviteleri Gizelge 5.6'da verilmistir.
CGalismada kullanilan referans uranyum malzemelerinde radyoaktif dengeniri
kurulup kurulmadigini (Bélum 2.7'de agiklanan) deneysel élgiimlerle kontrol
etmek igin, 28U'in yakin trun Z*Th’tn aktivitesiyle, uzak wriind 2"°Pb'un
aktivitesi Cizelge 5.6'da verildigi gibi, birbirine oranlanmigtir. Sonuglar,
kullanilan CRM numunelerinde ortalama bir deger olarak ifade edildiginde,

%94 dizeyinde radyoaktif dengenin varligi gozlenmektedir.
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Cizelge 5.6.Sertifikall uranyum numuneleri igin 228U'in bozunma zincirinde
yakin ve uzak kiz ¢ekirdekleri arasindaki denge durumlari

Radyoaktif Konli;anrtlny:sr;]onu z“T:T%(llguwen #%pp 0|éjuz|_:§ Aktivite” “*Th/*"°Pb
No Standart (Sertifika Edilen) Aktivite' (63.3 keV) (46.5keV) Denge
Kodu (% wt) (Ba/g) (Ba/g)
1 BL-1 0.022 2.692 2.858 0.942
2 S13 0.039 4.075 4.742 0.859
3 RGU-1 0.040 4.849 5.832 0.901
4 OIEA-27 0.140 14.643 15.763 0.929
5 BL-4 0.173 20.981 22.282 0.942
6 S4 0.375 39.074 37.932 1.030
7 S-3 0.418 41.850 39.733 1.053
9 S-1 0.471 47.989 54.218 0.885
10 OIEA-7 0.514 53.775 58.655 0.916
8 BL-2 0.453 52.276 57.709 0.906
11 BL-3 1.020 124.562 124.978 0.996

* . Oz-sogurma dizeltmesi yapiimig degerler.

Cok dusik wuranyum igerigine sahip numuneler icin gama
spektrometresinin  dedeksiyon sininnin  bilinmesi de énemlidir.
Dedeksiyon siniri, kullanilan dedekttrdeki fotopik verim dederi ve her pik
bélgesindeki tabi fon (background) sayimlan kullanilarak, asagidaki

esitlikden hesaplanabilir [43];

2
IJ.:—A— is‘—+ 28+A— (5.1)
elytc W 2 4

Burada;
DL : Dedeksiyon sinin (Bq / g veya Bq /),
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¢ : Fotopik verimi,

I, : Gama igini yayinim hizi,

t. : Sayim zamani (s),

W : Numune agirhdi (g) veya hacmi (1),

B : {igilenilen her pik bolgesinin dogal fon (background) sayimlari,

A : Relatif sayim hatasinin tersi (Eger A = 3 kullanilirsa, bu sayim
hatasiyla 6lgtilen konsantrasyonlarin verilerden ileri gelen sayim

belirsizliginin %33’U giderilmig olur).

En dustuk uranyum konsantrasyonlu (BL-1, %0.022) CRM numuneden
elde edilen pik alanina “Es. 5.1" uygulandiginda dedeksiyon sinirinin
2%pp jein 1.5x10° Bolg, *Th 63.3 keV igin 2x10° Bg/g oldugu

hesaplanmigtir.

Bu tezde, agiklanan gama spektrometrik metot uygulanarak
numunelerdeki 22U aktivitesinin (veya konsantrasyonun) dogrudan
6lgllmesi ve spektral degerlendirme igin 63.3 keV (**Th) ile 1001 keV
(>**mpa) fotopiklerinin dogru sonug vererek kullanilabilir, gama yayinimlar
oldugu gosterilmigtir. Ozellikle dustk enerjili foton spektrometrelerinde
63.3 keV pikin uygun 6z-sogurma dizeltmeleri yapilarak kullanilabilirligi,
yuksek miktarda toryum safsizligi ve zenginlestirme olmasi halinde,
28 in 1001 keV (®*™Pa) pikinden tayininin daha dogru sonug verecegi
gosterilmistir. Numunelerdeki 2°U izotopu dogal bollukta (%0.71) oldugu
icin ve #°U’in bozunma arand 2'Thin temiz analitik bir piki 143.5 keV
(%0.36) bulundugundan, U analizi Uzerinde durulmamigtir. Sonugta saf
germanyum dedektérii gama spektrometreleri kullanilarak numunelerdeki
28y konsantrasyonlarinin, hizli, pratik ve guvenilir olarak, 63.3 keV
(3*Th) veya 1001 keV (®*"Pa) gama pikleriyle belirlenebildigi
gosterilmistir. Sunulan metot, cevresel radyoaktivite olgumlerinde ve
uranyum yakit gevriminin gesitli agamalarinda analizlenecek numunelere

uygulanabilecektir.

£C. YOKSEKOCRETIM KURULY
DOKTMANTASYON



10.

1.

12.

67

KAYNAKLAR

Physics and Chemistry of Fission, 1965, Intstrum. Atomic Energy
Agency, Vol. 1, 2, Vienna.

Vargas, M. J., Tome, A.M., Sanchez, F.V., 1995, “Behaviour of uranium,
thorium and “*Ra in surface waters from a river passing through a
granitic region in the southwest of spain”, Nuclear Geophysics, 9 (6),
567 — 578.

Bouhlassa, S., Stiki, K., 1994, “Mobility of some natural and fallout
radionuclides in soil — water interface in a Morocan watershed”,
International Symposium On Radiation Physics (ISRP-6), 6, 2, Rabat

(Morocco).

Yicel, H., Ozmen, A., 1995, “Migration of '*'Cs Extracted Tea in Sandy
Clay Soil” J. Nuclear Science and Technology, Vol. 32, No:6, 547-555.

Jagam, P., Simpson, J.J., 1993, “Measurements of Th, U and K.
Concentrations in variety of minerals”, Nuclear Instruments and
Methods in Physics, Section A 324, 389 - 398.

Horrocks, D.L., 1974, “Measurements of low levels of normal uranium in
water and urine by liquid scintillation alpha counting”, Nuclear
Instruments and Methods, Vol. 177, 589 - 595.

Ivanovich, M., Harmon, R.S., 1992, “Uranium — series disequilibrium:
applications to earth, marine and environmental sciences”, Clarendon
Press, 910, 2" Edition, Oxford.

Nagi, F.l., Mubarakmand, S., Chaudhry, P., 1973, Journal Nat. Sci. and
Math., 13, 295.

Mubarakmand, S.. Chaudhry, P., Nagi, F.l., 1977, “Absolute
determination of uranium concentration in rocks by gamma - ray
spectroscopy”, Nuclear Instruments and Methods, Vol.140, 133 — 335.

Hurley, P.M., 1965, Bull. Geol. Sec. Am., 67, 395.

Adams, J.A.S., Richardson, K.E., Templeton, C.C., 1958, Geochim,
Cosmochim,, 13, 270, Acta.

Lukas, H.F., Markun, F., Environ, J., 1992, “The determination of 2®Ra in
water and solids by the Least squares Gamma Spectrometric Method”,
Radioactivity, 15, 1 - 18.



13.

14.

15.

16.

17.

18.

19.

20.

21.

22.

23.

24.

25.

68

Yener, G., Uysal, |, 1996, “Low energy scintiillation spectrometry for
direct determinations of ?*U and #°Pb in Coal and Ash samples”,
Applied Radiation and Isotopes, 47 (1), 93 - 96.

Lau, H.M., Sakonoue, M., Komura, K., 1982, “Absolute determination of
uranium by Hyperpure Germanium LEPS”, Nuclear Instruments and
Methods, Vol. 200, 561 — 565.

Coursol, N., Lagoutine, F., Duchemin, B., 1990, “Evaluation of non-
neutron nuclear data for the uranium-238 decay chain”, Nuclear
Instruments and Methods in Physics, Section A, 286,589 — 594.

Joshi, S.R., 1987, “Nuclear spectrometric determination of uranium
isotopes without use of radiochemical vyield monitors”, Nuclear
Instruments and Methods in Physics, Section A, 254, 349 —- 354,

Yiicel, H., Cetiner, M.A., Demirel, H., 1998, “Use of the 1001 keV peak of
2%mpa daughter of 28U in measurement of uranium concentration by
HPGe gamma-ray spectrometry”, Nuclear Instruments and Methods
in Physics Research, Section A, 413, 74 — 82.

CRC Handbook of Chemistry and Physics, 1980, CRC Press. Inc., 60 th
Edition, Vienna.

Turkiye'de Uranyum ve Toryum Kaynaklarinin Degerlendiriimesi
Semineri Bildiriler, 1983, Bagbakanlik Atom Enerji Kurumu, 23-26,

Ankara.

Nuclear Wallet Cards, 1990, Nat. Nuclear Data Center, BNL, USA.

Yicel, H., 1999, Nukleer Enerji Raporu.

Arya, A.P., Cev:Sahin, Y., 1989, Cekirdek Fiziginin Esaslari, 2242, 324,
Erzurum.

Henry, S., 1939, Introduction to Atomic and Nuclear Physics, Fourth
Edition, 331-550, The city college of the city University of New York.

Edward, A., 1976, Experimental Reactor Physics, John Willey and
Sons, 1-805, Nuclear Engineering University of California, Santa
Barbara.

Irving, K., 1956, Nuclear Physics, Brookhaven National Laboratory
Addison-Wesley Publishing Company, Inc. Reading, Massachusetts.
1-599.



26.

27.

28.

29.

30.

31.

32.

33.

34.

35.

36.

37.

38.

39.

69

Baykut, F., 1984, Modern Genel Anorganik, istanbul Universitesi
Yayinlari, 3135, 219-224, 768, Istanbul.

Serway, R.A., Cev : Colakoglu, K., 1996, Fen ve Mihendislik Igin Fizik,
Palme Yayincilik, 3, 1354-1369, Ankara.

Tanyel, B., 1994, Nukleer Fizik, Ege Universitesi Basimevi, 1-96,
Bornova, [zmir.

Akovali, Y.A., 1994, Nuclear Data Sheet, 71-181.

Tsoulfanidis, N., 1983, Measurement and Detection of Radiation,
Hemisphere Publishing Corporation, Mc Graw-Hill Book Campany.

Radiation Detection and Measurement, 1989, John Willey and Sons,
Inc., 2 nd Edition.

Keller, C., 1988, “Radiochemistry”, John Willey and Sons, Inc., Section
3,3.

Canberra REGe Detector Specification and Performance Data, 1997,
Canberra Industries, Meriden, CT, USA.

Radiation Sources, 1995, Isotope Products Laboratories, Burbank,
U.S.A.

Canberra MCA Series 95 User's Manual, 1986, Canberra Industries,
Meriden, CT, U.S.A.

Galloway, R.B., 1991, “Correction for sample self-absorption in activity
determination by gamma spectrometry”, Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research, Section A, 300, 367-373.

Miller, K.M., 1987, “Self-Absorption Corrections for Gamma Ray Spectral
Measurements of 2'°Pb in Environmental Samples”, Nuclear
Instruments and Methods in Physics Research, Section A, 258, 281-
285.

Hussain, N., Kim, G., Church, T.M., Carey, W., 1996, “A Simplified
Technique for Gamma-Spectrometric Analysis of 2'°Pb in Sediment
Samples”, Applied Radiation and Isotopes, 47(4), 473-477.

Cuthall, N.R., Larsen, LL., Olsen, C.R., 1983, “Direct Analysis in
Sediment Samples: Self-Absorption Corrections”, Nuclear Instruments
and Methods, 206, 309-312.



40.

41.

42.

43.

44,

70

Hubbel, J.H., 1982, “Photon Mass Attenuation and Energy-Absorption
Coefficients from 1 keV to 20 MeV”, Int. J. Applied Radiation and
Isotopes, Vol:33, 1269-1290.

Joshi, S.R., 1987, “Nuclear Spectrometric Determination of Uranium
Isotopes Without Use of Radiochemical Yield Monitors”, Nuclear
Instruments and Methods, Section A, 349-354.

Anilkumar, S., Narayani, K., Abani, M.C., 1999, “Application of
fundamental parameter method for investigation of the branching
intensity of 1001 keV gamma energy of 2*"Pa”, Applied Radiation and
Isotopes, 51, 725-728.

Cooper, J.A., 1970, Nuclear Instruments and Methods, Vol:82,
269-273.

Yedinci 5 Yillik Kalkinma Plani Ozel |htisas Komisyonu Raporu, 1996,
DPT, 1-22, Ankara.



EKLER

71



72

(ui3) Jejreuey wint) nwinipjads eweb uiuipsepuels €19 L'g IS
ON jeuey
000% 00S¢€ 000€ 00se 0002 00sL 000} 005
A ﬂ- 1 L‘ﬂ 1d\r1— J\Lq -cu—IWQ i i 0
- 000001
- 000002
- 00000€
- 00000t
>
- 000005 <
3
- 000009
- 000002
- 000008
- 000006
- 0000001
NANNAULYILS YINVO NINIGIVANVYLS €-19
-3




o
._? - Q
m
[=}
- 0
~r
[=}
- O
=
9ZZ-e A Z2'981°GEZ-N A L'G8L '=——':
o
~ )
™
(=]
- O
(3]
2
i Q
“Z
©
c
NS
L 8
N
PEC-UL NN G°C6
wst-x 1g €'6L'AH 8'9L o
wis1-x 9d AeX T'LL ————— - ﬁ
usi-X qd'Leg-Ul Aoy 8'v.L
peC-UL N\ £°€9
GEC-N'1Z-9d N\eX Z'€S | g
012-0d ASY 69 =
. ©
W
r T T 1 T T T 1 T L) o
Q [ ] [} Q (=] [ o o (o] o [«]
o (=] [ o o o o (=] (=] o
o o o o o o o (=] o o .
o o o (=] o o o o o o
o (=] o o o o o o o o
o [«>] [~e] M~ ©w n ~ (2] N -
- wifeg

73

Sekil 5.1. BL-3 standardinin gama spektrumu
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