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Bu c¢aligmada, karmagik yapith dort ayri toprak numunesinin, notron
aktivasyon yontemi ile, nitel ve nicel analizi yapildi . Madde miktarinin saptan-
masi i¢in Kryaslama Teknigi nden yararlanilan deneylerde standart olarak OKA-
2 Toryum Britolit cevheri, numune olarak da Eskisehir’in Kizilcadren yoresinden
ahnan KTS-1, KTS-2,KTS-3 ve KTS-4 kod numaral topraklar kullanild1 . Ger-
manyum dedektorli gama spektrometreler: ve bilgisayar programlar: yardimiyla
elde edilen madde miktarlan daha onceki galigmalarda bulunanlarla kiyasland: .
Sonuglarin, Demir ve Europyum digindaki elementler icin tutarh oldugu saptand:
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In this study qualitative and quantitative analysis of four different samp-
les of complex nature have been made by the Neutron Activation Method. In
the experiments in which Comperalive Techntque has been employed for the
quantitative analysis of elements, a sample of thorium britholite ore,(OKA-2)
and samples with code numbers KTS-1, KTS-2, KTS-3, and KTS-4 taken from
the Kizilcaoren deposit in Eskigehir have been used as standard and unknowns
respectively. The quantity of elements obtained by using gamma-ray spectro-
meters with Germanium detectors and computer programs have been compared
with those found previously by other workers. The results have been found to
be satisfactory except those of Iron and Europium.
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1.GIRIS

Giiniimiizde, petrol, madencilik, jeoloji, tip ve tarim gibi alanlarda bagar
ile kullanilan madde analizi oldukca 6nem kazanmus, polisiye olaylarda bile kul-
lanilmaya baglanmistir. Bilinmeyen bir numunenin nitel ve nicel yonden analizi icin
.defisik yontemler vardir. X-igim fluoresans teknigi,atomik sofurma (alev) spek-
trometresi, emisyon spektrometresi gibi yontemler arasinda en ¢ok kullanilanlardan
birisi aktivasyon yontems dir. Bu yontem pahah ve zaman ahci olmasma kargin,
madde miktar1 az da olsa, ¢ok hassas sonuglar verdifinden digerlerinden istiin
tutulmaktadir. Ancak bu teknigin kullamlabilmesi igin reaksiyon sonucu olugan
maddenin radyoaktif olmas1 ve aktiflifinin Slcilebilmesi gerekmektedir. Aktifligin
dlciilebilmesi de reaksiyon tesir kesitine, akiya ve igimlanan madde miktarina baghdir.

Pratikte, genellikle, aktivasyon iglemi igin yavag nétronlar kullamhr. Bunun
nedenlerinden biri girigim reaksiyonlan sayismin azhfidir. Aynica yontem fazla
karigik degildir ve tek 1ginlama ile birgok elementin analizi yapilabilir. Yavag notron
seqiminin en dstiin yan: ise, yavag notron yakalama tesir kesitinin bir ¢ok element
igin bityiik olmasidir. Reaktorlerdeki yiiksek yavag notron akilar ok az miktardaki
elementler icin bile oldukea yiiksek aktiviteler verir. Bu nedenle yavag notronlarla
yapilan aktivasyon analizi eser halindeki elementlerin saptanmasmda qék kullanihr.
Ancak ,n6tron kayna olarak bilinen reaktorlerin azh§i bu yontemin kullanilmasim
simirlar. Reaktorlerin bulunmadifn yerlerde numuneler, akilari ¢ok daha diigiik olan
radyoaktif notron kajmaklan ile igmlamir. Bu durumlarda analizin uygulanmas



no

iginlanan madde miktarinin ve iginlama siiresinin fazla ve reaksiyon tesir kesitinin
biiyiik olmas1 ile olasidir. Radyoaktif notron kaynaklarmmn tek istin yam ise
girisim olaylarimn, diigiik aki nedeniyle, daha az gorilmesidir.

Son yillarda modern teknolojinin geligmesine paralel olarak atom numara-
lar1 57 ile 71 arasmda bulunan lantenst grubu elementlerinin Gretiminde,kullanim

alanlarinin geniglemesi nedeniyle hissedilir derecede artma gorilmigtir.

Nadir toprak elementleri, metalurji’de jet motorlariyla gaz tirbiinlerinin
parcalarinin yapiminda; demir-celik endiistrisinde kaliteli gelik ve dayanikh boru
hatlar1 yapiminda; petrokimya ve plastik sanayinde; cam ve seramik sanayinde
parlatici ,optik camlarin yapimi, camlarin renklendirilmesi ve seramiklerin bo-

yanmasinda; elektronik sanayinde kuvvetli miknatis iiretiminde,radyo alaninda,civa
lambalarinda,renkli TV tiipi imalinde, bilgisayar dretiminde; nikleer reaktorlerde
kontrol gubuklar: ve yakit elemanlarimin yapiminda; sert igmlar1 gegirmeyen elbise
ve levha yapiminda kullamibir. Ulkemizde Eskigehir Sivrihisar-Kizilcadren yorelerinde
bulunan bu elementler, tiim diinyada oldugu gibi bizim icin de biiyiik 6nem tagimaktadir.
Bu nedenle, bu ¢alismada daha ¢ok Nadir toprak grubu elementlerini iceren nu-

muneler ele alinmig ve Notron Aklivasyon Yontems ile madde miktarlari saptanmgtir.

2.boliimde no6tron reaksiyonlari , notron kaynaklar:, notron akfivasyon

analiz teknifi ve gama 15mi spektrumian ile ilgili genel bilgiler verilerek gerekli



denklemler tiiretilmig; 3.bolimde ise analizi yapilacak numunelerin hazirlanmasi,
iginlanmasi ve sayilmasi anlatilarak elde edilen gama igimi spektrumlari ile bu
spektrumlardan faydalanarak yapilan nitel ve nicel hesaplarm sonuclari verilmig ve

bulunan degerler diger ¢aligmalarda elde edilenlerle kargilagtirilmigtir.



2.NOTRON AKTIiVASYON ANALiZiNIN TEMEL ILKELERI

Aktivasyon analizi, bilinmeyen bir maddenin, notron veya yikli pargaciklarla
1ginlanmas1 sonucu olugan radyoizotoplar: inceleyerek, nitel ve nicel yonden sap-
tanmasidir. Genellikle 1ginlama sonucu olugan izotoplar radyoaktiftir ve belli yari
omiirlerle alfa , beta veya gama iginlar1 yayarak bozunurlar. Bu izotoplarin safhif
enerji ve yart omilr tayinleri ile kontrol edilebilir. Duyarhhk, igmlama siiresine,
ginlayan pargaciklarm sayisina, reaksiyon tesir kesitine , reaksiyona giren izotopun
bolluguna , 6lgiilen aktivitenin yar1 6mriine ve olgiilerin verimine baghdir. Tesir
kesitleri de pargacik enerjisi ve reaksiyon tiirii ile degistifinden uygun reaksiyonlar
segerek bir numune icindeki saptanacak elementleri aktiflemek , digerlerinin ak-

tiflenmesini ise kismen veya tamamen onlemek mimkindir, (Lenihan vd,1972).

Notron aktivasyon analizinde genellikle iki yontem uygulanir. Bunlardan
birincisi elementin fiziksel ve kimyasal ozelliklerine dayanir. Igmlama sonucunda
olugan elementin kimyasal ayrimu yapilir ve aktivite olgiimleri ile miktar saptanir.
Numunenin bozunmadan incelendifi ve yalmzca fiziki ozelliklere dayanan ikinci
yontemde ise kimyasal ayrima gerek yoktur, (Milaslov, 1970}.S¢kil:2.1 aktivasyon
analizinde izlenen basamaklar1 gematik olarak gostermektedir.

Notron aktivasyon analizinde madde miktarim saptamak icin daha gok
olugan aktivitenin gama spektrumlari kullamlir. Olgii iglemleri (i) nitel ve (ii) nicel

olmak tizere iki basamakta gerceklegtirilir. Nitel ¢oziimleme ile numune iginde .



En Uygun Nitkleer | Uygun Bir Iginlama
Reaksiyonun Secimi - | Aracinm Secimi
Numunelerin
Hazirlanmasi l Aktivasyon

SN

Kimyasal Kaydetme
Islemler Kaydetme ve - Dogruluk
Fiziksel Ayirm Kontroli

Sekil 2.1 Aktivasyon analizinin genel plani.

1ginlama sonucu olusan elementler,yan Omiirleri ve yaydiklar igmlarin enerjileri
yardimiyla saptamir. Kimyasal ayrimm yapildify durumlarda (gama) enerji spekt-
rumlari kangik olabilir. NAA inde lgiilerin givenilir olmasi igin baz noktalara
dikkat etmek gerekir. Birden fazla kararh izotopu olan elementler birgok aktif
izotopun olugumuna neden olabilir. Hedef maddede birden fazla elementin oldu§u
durumlarda ise, kimyasal ayrim yapilmadikca girigim olaylar1 gozlenebilir. Iginlama
zamanimin ayarlanmasi ile istenmeyen baz aktivitelerden kurtulmak mimkindir.
Bu reaksiyon tesi.rvkesitine ve olugan aktivilenin yari Omrine de ba,§hd1r. Ayrica,
uygun bir sayma teknigi ile karakteristik radyasyonlarm enerjisi ve bozunma bigimi
acifa cikarilabilir. Bilinen yar1 6miir de bu bilgilere eklendifinde radyoizotopun

belirlenmesi saglanir.



Nicel ¢oziimlemede ise Mutlak Yontem ve Kiyaslama Yéntems olmak izere
izlenen iki yol vardir. Bunlardan ilkinde reaksiyon tesir kesitini ve akiyr bilmek
zorunludur. Ikincisinde ise bilinmeyen numune, standart bir numune ile kiyaslanir.
Kiyaslamada aym 1ginlama ve sayma kogullart kellanibr. Miktar tayini icin fo-
topiklerin altindaki alanlardan yararlaniir(Koch,1960). Bu alanlari hesaplamak
icin bazi yontemler geligtirilmigtir. Covell’s yontems (Covell, 1959 ) ve yarr pik
alan yontems [Celenk,1986] bunlar arasindadir. Bu yontemler genellikle doyurucu
sonuclar verdigi halde piklerin iistiiste bindifi durumlarda bagarisizdir. Bu nedenle
1960 yiindanberi pik ayrimlan icin GAMANAL (Gunnik,v.d., 1972 ) , HYPER-
MET (Phillips, v.d., 1976 }, GAUSS 7 (Helmer,R.G. 1986 }, SAMPO (Aarnio, v.d.
1988 ) gibi bilgisayar programlari geligtirilmigtir.

2.2. Notron Reaksiyonlar:

Nétronlarm yiikleri olmadifindan, atomun elektronlar: ile etkilegmeleri gok
zayiftir. Bunun yaninda yiikli parcaciklara kiyasla avantajlari Coulomb bariyeriyle

kargilagmamalar1 nedeniyle cekirdeklere rahat¢a ulagabilmeleridir.

Nétronlarin neden oldugfu cesitli reaksiyorlar vardir.Belli bir reaksiyonun
baglayabilmesi bityiik 6l¢iide notron enerjisine ve hedef gekirdegin kiitle numarasina
baghdir. Notronun madde ile etkilegmesi sagilma ve yutulma olmak iizere iki ana
gruba, sagilma reaksiyonlar1 da esnek ve esnek olmayan sagilma olmak iizere iki
alt gruba ayrihr.Esnek sagilmada notron ve hedef gekirdefin carpismadan onceki



ve sonraki kinetik enerjileri toplami esittir. Esnek olmayan sagiima durumunda
ise gelen notronun kinetik enerjisinin bir kismu hedef gekirde§i wyarmak icin har-
canir.  Uyarilmig gekirdek daha sonra gama gegcigi ile normal hale doner. Notron
ve protonlar arasinda yalmzca esnek carpigmalar s6z konusudur.Oysa, gekirdeklerle
hem esnek hem de esnek olmayan garpismalar miimkiindiir. Enerjinin digik (0.1-
10Mev) ve 10Mev den biiyik olma durumlarmda ise sirasiyla esnek ve esnek ol-

mayan carpigmalar hakimdir.

Sofurma reaksiyonlar: ise, notronun hedef ¢ekirdekle etkilesmesi sonucu,
gama 1gin1 , nétron ve yiikli parcaciklarm salimdifn , {n,7) , (n,p} , (r,a) ,(n,2n)
v.s. gibi reaksiyonlardir. Bu reaksiyonlarm aktsvasyon lessr kessti diye adlandinlan
olma olasihfi daha once de belirtildigi gibi hedef ¢ekirdegin kiitle numarasina ve
biiyiik olglide notron enerjisine baghdir. Diigiik ntron enerjilerinde ara gekirdegin
uyartilma enerjisi parcacik gikmas: igin yeterli degildir. Bu durumda, uyarimig
cekirdek gama 1gm1 gikararak normal hale doner. Bu nedenle, genel olarak diigik
enerjilerde ve kismen afir ¢ekirdeklerde (n, v} reaksiyonlari hakimdir. Notron en-
erjisi arttikca notron, proton, alfa v.s gibi pargaciklarin ¢ikma olasihf) da artar.

Yiiksek notron enerjilerinde ise fisyon ve ¢ok pargacsk salinma olaylar gozlenir(Kaplan,1963).

Nétron sofurma olaylan arasinda en onemlilerinden birisi (n, ) reaksi-—
yonlaridir. Bu reaksiyonlarda ilgili elementin, kiitle numarasi bir fazla olan diger bir
izotopu elde editir. Uriin gekirdek kararh veya kararsiz olabilir. Genellikle kararsiz
cekirdekler, notron fazlahft nedeniyle elektron cikartarak bozunurlar.Bir zX4



cekirdeginin notronlarla iginlanmasi sonucu olugan reaksiyon
z2XA(n,7)z XA —F | YA+ (2.2.1)

ile gosterilebilir. f— bozunumu ile birlikte, efer Y ¢ekirdefi uyarilnmg bir durumda
birakilmig ise, gama 1ginlar1 da gozlenir.Bu (gecikmig) gama igimlan ile (n, 7) reak-
siyonundan cikan (ani) gama igmlarmi karigtirmamak gerekir. Genelde, nétron
aktivasyon analizleri, gecikmig gama mginlarmimn enerji olgimleri ile gerceklestirilir,
(Aras,1987). Efer element, kiitle numaralar1 birbirini izleyen kararh izotoplara
sahip ise o zaman hafif izotoplar tarafindan ndtron yakalanmasi radyoaktivite
Ol¢iimii igin uygun olmayan kararh izotoplarm olugmasmma yol agar.Bu durumda,
gozlenecek aktivite, en agir kararh izotopun igmlanmasiyla olugan aktivitedir.

2.3. Nétron Kaynaklan

Niikleer reaktorler en fazla notron iireten kaynaklardir. Akilarn 102 —
101*n.cm—2.s~! civarmda bulundugu bu reakidrlerde yakit olarak genellikle, yavag
notronlar igin fisyon tesir kesitleri biyik olan,dofal U?3 ile yapay yolla iiretilen
U233 ve Pu?39 kullanilmaktadir.N6tron enerjisi ise ,fisyon spektrumundaki en biiyiik
deger ile 151l bolge arasinda degfigen bir dafilim gostermektedir. Bu nedenle, reaktorlerde “

111 nétron elde etmek icin moderatér denilen yavaglatici ortamlardan yararlanilir.

Hizlandirilan yiikli parcaciklarin bir hedef iizerine digtirilmesi prensibi-
ne dayanan notron jeneratorlerinin en iyi yam, tek enerjili notronlar iiretmesidir.

(a, n), (a, 2n}, {p, n) gibi reaksiyonlar sonucu olusan nétronlarin enerjisi, gelen parcacik

A



enerjisine ve hedef ¢ekirdek kiitlesine baghdir. Gelen parcacik enerjisi arttikga,istenilen
enerjide notron elde etmek icin kullanilmasi gereken hedef gekirdegin bulundugu
bolge de genigler. Ornefin (@, n) reaksiyonlar icin ~ 20 Mev alfa enerjisinde
uygun hedef secimi ¢ok kolaylagir.Ciinkd bu durumda tiim periyodik gizelge kul-
lanilabilir. Ancak (e, n) reaksiyonlar: , tesir kesitleri digiik oldugundan, yiksek

akilara gereksinim gosterirler.

Ginimizde, ozellikle az geligmig ilkelerde, déteryum veya trityum hedef -
lerden yararlanarak sirasiyla ~ 2.5 ve ~ 14 Mev enerjili notronlar ureten ve
akis1 108 — logn.cm‘é.s‘l civarinda olan (p, n) reaksiyonuna dayali jeneratorler
cok kullamlmaktadir. Radyoaktif notron kaynaklari ise hedef madde ile dogal
radyoaktif bir kaynagm kangimindan olugmaktadir. Radyoaktif kaynaktan salinan
radyasyonlarin hedefi igmmlamasi sonucu olugan notronlarmn akisi izotropiktir ve-
104 —107n.cm—2s~! arasmda degfisir. En uygun radyoaktif nétron kaynaklan (o, n)
kaynaklanidir. En ¢ok kullanilan Hedef-radyoaktif madde kargimlari ise Polonyum-
Berilyum, Radyum-Berilyum, Plutonyum-Berslyum ve Amarisiyum-Berilyum dur(Aras,1987).

2.4. Notron Aktivasyon Analizinde Kullanilan Genel Denklemler

Bir hedef igilandiginda, her pargacik bir ¢ekirdek reaksiyonu olugturmaz.
Gelen pargacik ile hedef ¢ekirdegin etkilegerek bir ¢ekirdek reaksiyonu yapma olasihigina,

o reaksiyon igin tesir kesiti () adiverilir. Tesir kesitinin birimi yiizey birimi oldugundan,



10

her hedef ¢ekirdek izerinde o gibi belli bir bolge bulundugu, reaksiyonun, gelen
parcacik yalnizca o bolgeye carptifi zaman olacag: dugimilebilir. Tesir kesiti, tep-

kimenin tiirtine ve gelen parcacigin enerjisine baghdr.

Belirli bir numune, bir pargacik demetiyle lamla.ndiémda birim zamanda

olugan niikleer reaksiyonlarin sayisi(veya reaksiyon hizi )
R.S = ¢oN (2.4.1)

ile verilir. ¢, birim zamanda birim ylizeye gelen parcacik sayisi yani aki ,o reak-

siyon tesir kesiti,N ise numunedeki toplam ¢ekirdek saysidir.

Reaksiyon sonucu olugan iiriin ¢ekirdeklerin radyoaktif olma ve X sabiti ile

bozunmast durumunda bu baginti

%?=¢MV~MW (2.4.2)
seklini alir. Burada ilk ve ikinci terimler sirasiyla gekirdeklerin ¢ogalma ve azalma
oranlarini gosterir. Bu denklemin (t=0 aninda N; = 0 baglangiq kosulu ile ) ¢dziimi

bize

7
N, = 220 1 - ) (2.4.3)
ve
A; = AN; = goN(1 — e7*%) (2.4.4)

bagmtilarmi verir. Bu bafintilarda N; ve A; swrasiyla f; igmlama siiresi sonucu

olugan aktif atomlariu sayisi ve aktivitesidir. Jekil 2.2 aktivitenin 1ginlama siiresince
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Sekil 2.2. T yan omriiyle aktifligin {a)iginlama boyunca artmasi (b) bozunmas:
artmasin ve igimlama bitiminden sonra azalmasmi gostermektedir.Bu ¢izim bize
bir numunenin ne siire 1§mlam331 gerektigi hakkinda bilgi saglar. Gériliiyor
ki 1gimlama siiresi ne kadar uzun olursa olsun A, nin alacagn maksimim deger
Am= ¢oN dir. Oysa siiresi bir yar1 - omre egit bir 1ginlama ile maksimum ak-
tivitenin yiizde ellisini, iki yar1 -omre egit olanla ise yiizde yetmig begini elde etmek
mimkindir. Bu durumda, pratik olarak maksimum akiivite icin en uygun 1sinlama

siiresi 5-6 yar1 6miir kadardir(Arya,1966).

Isinlanan numune icersinde, birbirinden farkh yar:-6miirlere sahip cekirdeklerin
iginlama sonundaki aktiflikleri de dogal olarak birbirlerinden farkhidir. Numune de
bulunan uzun yar omiirld bir ekirdegi gozleyebilmek igin belirledigimiz t 1gmnlama
siiresi, kisa yari-Gmre sahip bir bagka cekirdefin gerefinden fazla aktiflenmesine
neden olabilir. Bu da teknik olarak dedekidrde sayma giicliigii dogurabilir.Bundan
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bagka, numuneyi, igimmlamanmn hemen ardindan saymak miimkiin olmayabilir. Iste,
igmlamanin bitiminden saymanin bagladifn ana kadar gecen sireye sofuma siress

ad1 verilir. t ile gosterilen bu siire sonundaki aktiflik

A= Ae™™ (2.4.5)
formiiliinden bulunabilir. Diger taraftan aktivite miktarinin elde edilmesinde paﬁﬂwma
ve sayim oranlan arasindaki iligkiyi belirleyen Y sayim veriminin g6z oniinde bu-
lundurulmast gerekir. Bu iligki

a=7 (2.4.6)

gseklindedir.Burada A aktiviteyi, D dedekior sayimim gosterir. Saymm verimi ise bir

takim fakiorlerin ¢arpimindan olugur ve degeri sifir ile bir arasinda degisir:
Y=fe-fa-fs-fr-fe-fi-[p (24.7)
Burada fg geometri faktoring, fs (dedektar ile kaynak arasindaki boglukta) sogurma
faktorini, fs sagilma faktorind, fr dedekior sisteminin cozilme zamans faktorini,
fE dedektor verimini, f; gama igim1 yayilma olasihifim ve fp diger dedektor paramet-

relerini gosterir,(Gardner,1967). Bu durumda iginlamanin bitiminden ¢, kadar za-

man sonra,t, sire sayan bir dedektorden, herhangi bir gekirdek icin alinacak saymm

twtic
D=YA4, / Mt (2.4.8)
lw
veya
rtotic
D =Y ¢oN(1 — e 24) e~ Mdt (2.4.9)

tew

denkleminden bulunabilir. Bu denklemin integrali ahnip N=ﬂ2—'l-§;a+’"i konuldugunda

en genel ¢cozim

23
D= Y¢06.0i ;;10 mf (1— e Mi)g=Mu (] — g=Me) (2.4.10)
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geklinde elde edilmis olur. Burada,Y sayim verimi, ¢ notron akisi (nem=2s-1), o
reaksiyon tesir kesiti, m elementin ortalama agirhffy, M elementin atom agirhg |, {
hedef cekirdegin yiizde izotropik bollugu, A parcalanma sabiti, ¢; 1gmmlama siresi,

ty sofuma siiresi, f. saym siiresidir.(gekil 2.3)

Nétron aktivasyon analizinde sonuglanin givenilir olmasi , iinlama sonucu
olugan aktivite miktarma cok baghdir.2.4.10 bagmiisinda goriildiigii gibi sonucu
etkileyen en onemli faktorlerden biri reaksiyon tesir kesitidir. Bunun icin de uygun
bir reaksiyon segimi gerekmektedir. Ayrica, hedef cekirdegin dogada bulunma orani

ve iginlama siresi de goz oniinde bulundurulmas: gereken noktalardir.

Pratikte iginlama siiresini iki veya {ic yann omiirden fazla tutmak, has-
sash artirmak agisindan onemli bir yarar saglamaz. Bu nedenle uzun yar: omiirli
radyoaktif cekirdek veren reaksiyonlarm aktivasyon analizinde kullamlmasi pek uy-
gun olmaz. Boyle dtmxmlarda aktivasyon siiresi uzayacafindan analiz pahaliya mal

olur(Milaslow,1970).
4
Ao i
-/./.
A ./'/
At - '/
! Parcalanma
|
.
Urgn i
0 t; LA — i

Sekil 2.3 Uriin gekirdegin olugumu ve bozunmasi .Burada £y, = t;—t; ve t, = ta—1;
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2.5 Notron Aktivasyon Analiz Teknigi

Notron aktivasyon analizinde kullanilan iki iginlama ve analitik deney teknigi
vardir:Bunlar mutlak teknik ve kiyaslama tekni ¢t olarak adlandirilir(Koch,1960).

Mutlak deney teknifinde (2.4.10) deklemine gére, m madde miktarinm
saptanmasi igin, diger biiyiiklﬁklerin yaninda ¢ akisimn da kesin olarak bilinmesi
veya olciilmesi gerekir. Bu nedenle, bu yontem oldukga zor, zaman alici ve yapilan
hatalar diger teknige kiyasla daha biiyiik oldugundan, ancak standart numunenin
bulunmadigi durumlarda kullamibir.

Kiyaslama deney tekniginde ise ‘numunenin kiyaslanacai bir standart nu-
muneye gereksinim vardir. Numune ve standart aym anda ve aym kogullar altmda
1gimlanir ve sayihir. Boylece (2.4.10) denklemindeki tiim parametrelerin dogru olarak
bilinmesi zorunlulugu ortadan kalkar. (2.4.10) denklemi numune ve standart icin

ayr1 ayr yazihp taraf tarafa oranlandifinda; '

3
— Y¢0’,¢60§}<’\102 Sms (1- e-,—-hti)e—nnz (1- g"At‘-‘) (251)

23
Ds = Y¢0‘86'02A;(A10 fm8 (l — e—)«tg‘)e—Atw. (I _7e—Atc) (2.5‘2)

De
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ve
;I)_z — E‘i (tﬁc'—t'a)
b= m & (2.5.3)
veya
my = ms%i- ~Mter—tes) (2.5.4)

gibi basit bir denklem elde edilir. Burada A bozunma sabiti,m,, ms ve Dy, D; aym
elementin numune ve standarttaki miktarlan ve bunlara karg: gelen saymalar, &y,
ve ly, ise sofuma zamanlaridir.

2.6 Aktivitelerin Ol¢iilmesi ve Gama Isim Spektrumunun Analizi

Aktivasyon analizi giiniimiizde yaygin bir bicimde kullanilan gama spek-
troskopisi ne dayah bir yontemdir.Gama spektrumu elde edilmesinde sodyum iyodir
(Nal),germanyum- lityum (Ge-Lf) ve saf germanyum (Ge) gibi kristaller kullanihr.
Gama igmlarmm bu kristallerle etkilegmesi bashca fi¢ yolla olur: Fotoelektrik sofurma,
Compton sa¢ilmasi ve ¢ift olugum olayr .Bu olaylarm olma olasihklar gelen 1gmin

enerjisine ve maddenin atom numarasma baghdir.

Fotoelektrik olayda gama 11 atoma bafh bir elektronla etkilegir ve en-
erjisinin hemen hemen timi elektron tarafindan sofurulur. Elektronun baglanma
enerjisi ise X-1gm: olarak ortaya cikar. X-igmlarmin elektronla birlikte kristalde dur-
durulmalan halinde, gamamn tiim enerjisi kristalde sofuruldugundan, elde edilen
elektriksel puls yiikseklikleri gelen gama enerjisi ile orantili olur. Boylece spék-
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trumda, enerji Olgiimil igin uygun bir fotopik gozlenir. X- igmnlarmmm kristalden

kagmasi halinde ise spektrumda kagak pikler olugur.

Compton olayinda gelen gama 1gtm serbest bir elektronla etkilegerek ener-
jisinin bir kismimi on# verir;kendisi de daha diigiik bir enerji ile sagihr.Compton elekt-
ron enerjisinin agiya baghhin nedeniyle puls yikseklikleri bir dagihm gosterir. Bu

dagilim iizerinde, X-1gmm1 kagak pikleri diginda, bazi durumlarda sagilan gamalarm
kristal cevresinde bulunan maddelerden 180° ag1 altinda geriye donmeleri ve kﬁstalde

yeniden durdurulmalari sonucu olugan gers sagima piki gozlenir.

Cift olugum olay: ise, gelen gama enerjisinin 1.02 Mev den biyik oldugu
durumlarda 6nem kazamr.Gama igimmin genelde afir bir ¢ekirdek yanmda yok ol-
masiyla olugan elektron kisa siirede kristalda durdurulur. Pozitron ise durmasina
yakin,bir elektronla birlegerek, zit yonlere giden herbiri 0.51 Mev enerjili iki foton
olugturur. Bu fotonlardan biri veya her ikisi de kristalden kagabilir. Bu durumda
spektrumda enerjileri sirasiyla Ey — mgc? ve Ey — 2mgc? olan yok ofma piklers

gozlenir(Singru,1972).

Pratikte, gama spektrumunda yukarida belirtilen olaylar diginda Bremsstrahlung,
yok olme gibi olaylarin da etkileri gozlenir. Eger §ekirdék « g ile beraber elektron
da sahyorsa spektrum, diigik enerji bolgesinde Bremsstrahlung radyasyonlarinin
etkisi altindadir.Pozitron salinma durumlarinda ise 0.51 Mev enerjide bir yok olma
piki vardir{Quither,1972). Sekil 2.4 bir gama spektrumunda gozlenebilecek pikleri
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gostermektedir.

Bremstrahlung \

' Stirekli Compton - °

Kanal Numarasi «~——»

Sekil 2.4 Tek Enerjili Gama Isim Spektrumu.
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3. DENEY

Bu gahgmada, Notron aktivasyon analizi ile yapilan madde miktan tayin-
leri igin, iginlamalar ve 6n saymalar Istanbul Cekmece Niikleer Aragtirma ve Egitim
Merkez’inde, daha sonraki saymalar ise Orta Dogu Teknik ﬁniversitesi Kimya.
Bolimi (Nikleer Kimya) labaratuvarlarmda gerceklestirildi. Kiyaslama Teknidin
den yararlamlan ¢aliymada standart olarak Ankara Niikleer Aragtirma ve Efitim
Merkezi'nden saflanan OKA-2 kodla Toryum Britolit cevheri,numune olarak da
Eskigehir-Kizilcadren bolgesinden abnan KTS-1, KTS-2, KTS-3 ve KTS-4 kod nu-
marali dort ayr1 toprak numune kullamld: .

3.1 Numunelerin Hazirlanmas

Numunelerin igimlanmasinda kullamlan tipler, ic ve dig yiizeylerinin ya-
banci maddelerden armmas: igin, g giin siireyle nitrik asitli suya yatmid: . Bun-
dan sonra tiipler on dakika kadar birakilip, damitik suyla iyice yrkandiktan sonra
etiivde iki giin siireyle, 60° de kurutuldu.

Tiiplerin igine standart ve numunelerden ayr ayr ,belli miktarfarda (100
mg kadar) madde konuldu. Bir tiip de bog birakildi . Biylece hazirlanan alty (dort
numune, bir standart ve bir bos} tiip, afhzlan kapatildiktan sonra, reaktérde su
alt1 igmlamas yapabilmek icin, silindir gseklinde saf aliminyumdan yapilmis ig capa
2 cm olan iginlama tiipiiniin icine yerlegtirildi {§eki} 3.1) Agz su gegirmeﬁecek
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_8cm

Sekil 3.1 Igmlama tipi

gekilde presle kapatilan tiip daha sonra vakum testinden gegirilerek iginlamaya hazir
hale getirildi.

3.2 Numunelerin Ismlanmasi

Ismlamalarin gergeklegtirildigi SMW giicindeki havuz tipi TR-2 aragtirma
reaktoriinde yakit olarak zenginlegtirilmis uranyum-235, yavaglatici ve sogutucu
olarak da hafif su kullanilmaktadir. Bu su aymt zamanda, havuzun 6.90 m de--
rinliginde bulunan reaktor kalbi iizerindeki yiiksekligi nedeniyle radyasyon zirhlamasi

gorevini de gorir.
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Isinlanacak numuneler, igmlama askilar1 yardimiyla, kalp cevresinde bu-
lunan aliminyumdan yapilmig su kutularmm igine indirildi. 30 dakika sireyle
3.88x10'3n.cm—2.s~1 hk bir termik nétron akisiyla iginlanan numuneler, radyasyon
doz miktarinm kabul edilebilir seviyeye diigmesi icin 24 saat bekletildikten sonra
havuzdan alindi ve ii¢ giin daha sofumaya birakildi . Bu siire sonunda aliminyum
diizenekten cikarilan tiplerin dig yizeyleri yeniden temizlendi ve numuneler say-

maya hazir hale getirildi.

3.3 Sayma Sistemi

Aktiviteler once Cekmece Niikleer Aragtirma ve Efitim Merkezi ((NAEM)
Fizik Bolimii Labaratuvarlarinda 83 em?3 lik bir Ge-Li dedektorii ile olciilda. Puls-
lar ortec tipi bir yikselteten gectikten sonra 4096 kanalh Canberra-2020 tipi
analizore gonderildi. Piklerin enerji ve alanlar , kalibrasyonun Mn®} Co Co%) Ba!%3
ve Cs'%7 gibi nokta kaynaklarla yapildih analizoriin ¢ikigindan ahind: . Orta Dogu
Teknik Universitesi (ODTfJ) Kimya Bolimi Labaratuvarlarimda gergeklegtirilen
diger saymalarda ise, 85 C'm? lik aktif hacmi olan ve giiciini bir ortec kaynafindan
saglayan yiiksek saflikta bir germenyum (HPGe) dedektéri kullanildi . Pulslar
‘bir ortec yiikselteci araciligiyla 4096 kanalli (Canberra 35 art1 model} analizore
gonderildi. Buradan elde edilen spektrum IBM-XT tipi bir mikro bilgisayara ak-
tarilarak, mikroSampo programi yardimyla analiz edildi. Sekil 3.2 sayma sistem-
lerini gematik olarak gostermektedir.
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. Yiikseltec . k Kanalli
Dedektor F—  Ortec Model I COAnaliszr
Yiiksek Voltaj
Gii¢ Kaynag:
Bilgisayar " Yazia1 ’
Sekxl 3.2 Sayma sistemi.

| quartz ampul

numune

Sekil 3.3 Saymada kullanilan karton



Aktivitelerin ayni1 geometrik kogullarda sayilabilmesi icin, quartz tipler
tek tek gekil 3.3 de gorildiga gibi, ortas oyulmus, standart biyiklikte karton-
lara yerlegtirildi. Cevreden gelen aktiviteleri en aza indirebilmek igin de dedektor
kristalinin etrafi kurgun bloklarla orildd.

3.4 MicroSAMPO Program

MikroSampo gama spektrumu analizinde kullanilan bilgisayar program-
larindan biridir, (Aarnio,vd,1988), Bu program yardimiyla enerji ve verim kalibras -
yonu, pik ayarlama iglemleri yapilabilir ve pik alanlar1 ve bunlar iizerindeki hatalar
hesaplanabilir. Pik bigimlerinin kalibrasyonu, programimn ana iglemlerinden biridir.Bu
iglemdeki amag tist iiste binen piklerin aylzdma.sl , pik alanlarmm ve dogal fonun
duyarh bir gekilde saptanmas: ve hatalarip minimuma indirilmesidir. Program,
merkezde bir gauss efrisi ve kuyruklarda bu efriyle diizgiin olarak birlegen ustel
fonksiyonlar kullansr.

3.5 Sistemin Kalibrasyonu ve Aktivitelerin Olgiilmesi

Enerji kalibrasyonu icin toblo 3.1 deki nokta kaynaklardan yararlanild:.
Veriler bilgisayara yiiklendi ve Gauss ayarlamasi ile sekil 3.4 de goriilen lineer kalib-
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rasyon effrisi elde edildi.

Tim numuneler, standart ve bog quartz tip igmlamadan dort giin sonra
bin saniye, onbeg giin sonra dort bucuk saat, allmig giin sonra da beg buguk saat
olmak izere iicer kez sayilds  (gekil 3.5 ),Saymalarda, numunelerin dedektorden
uzakhg sistemin 6li zamam %10 smirm agmayacak sekilde ayarland: ('JNAEM
labaratuvarinda alman én saymalarda ise yiiksek aktiviteler nedeniyle Oli zaman
oldukca yiiksekti(~ %80). §ekil 3.6 ve 3.7 KTS-1 ve standart numune igin elde
edilen enerji spektrumlarmi gostermekiedir. |

Cizelge 3.1 Enerji kalibrasyonunda kullanilan nokta kaynaklar.

e v— e
—_ —_—

Kalibrasyon kaynag Fotopik enerjisi Kanal numaras

(Kev)
Co®0 1173.2 2249
1332.5 2549
Cst37 661.6 1282
1112.07 2134
Na?2 1274.5 2440
Ey!52 121.78 265
244.67 497
344.30 684
778.90 1505

1408.00 2692
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;=30 dakika
$n = 3.88.10'3n.cm—2. 571

t¢=4 g&n

o

. tsaymazlm Sa.ﬁiye
Istanbul Kiicikcekmece N.A.M.F.B.

=15 giin

0.D.T.U.

te =60 gin

t,ay,;a=5.5 saat
0.D.T.U.

sekil 3.5 Iginlama ve sayma gemasi .
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Sekil 3.6 OKA-2 standartmin reaktorde igimlandiktan 15 giin sonraki gama
15 spektrumu.

a)150-1000 kanallari arasindaki gama sim spektrumu.

b}1000-2000 kanallart arasindaki gama igm spekérumu.

¢)2000-3000 kanallar1 arasindaki gama 1gm spekirumu.

d)3000-4000 kanallari arasindaki gama 1mm spektrumu.
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Sekil 3.7 KTS-1 numunesinin reaktorde igmlandiktan 16 gin sonraki,
gama igmi spektramu.

a)150-1000 kanallar1 arasindaki gama 1gm1 spekirumu.

b)1000-2000 kanallari arasmdaki gama 1gm spektrumu.

¢)2000-3600 kanallar1 arasimdaki gama i1gim spektrumu.

d)3000-4000 kanallar1 arasindaki gama igmi spektrumu.
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3.6 Spektrumlarmn Analizi Ve Tartisma

Sekil 3.6 ve gekil 3.7 de gorildigi gibi, 2000 kev enerjiye kadar elde edilen
ve 100 kev in altinda kalan bolgesi, karmagikhi nedeniyle, goz oniine alinmayan

spektrumlarin analizi iki basamakta gerceklegtirildi.

1- Nitel Analiz: Bu ¢oziimlemede, enerjileri bilgisayar yardimiyla be- -
lirlenen piklerin hangi elementlere ait oldugu saptand: . Saptama isleminde izo-
toplarin bozunum gemalarn1 ve ¢ikardiklar1 gama igmlarinim enerjileri goz oniine
alindi . Kisa Omiirleri nedeniyle her sayimda gozlenemeyen ve girigime ugrayan
pikler diginda, bozunum efrileri ¢izildi.

2- Nicel Analiz : Elementlerin sayisal analizinde, bilgisayarla elde edilen
pik alanlarindan yararlamildi . Hesaplarda kullanilacak reaksiyonun secimi igin,
hedef cekirdegin bollugu, iiriin ¢ekirdefin yan 6mri ve cikardifi gama igmlarinin
giddeti,reaksiyon tesir kesiti ve girigim enerjileri gibi faktorler gz oniine alind1 (Ek-
B). Aym elementten gelen cegitli gamalar arasimda bazilar: , aktiftikleri girigimler
nedeniyle diizensizlik gosterdifinden, elendi. Boyle durumlarda analiz en uygun
gama enerjisi belirlenerek gerceklestirildi. Fotopiklerin secimi, agafida belirtildigi
gibi yapildi ve madde miktarlari bolim 2.5 de bahsedilen kiyaslama yontemiyle ve
2.5.4 denklemi kullanilarak saptand: .
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Demir (Z-26)

Demir elementinin dogada Fe34, Fe3®, Fed” ve Fe8 olmak tizere dort kararh
izotopu vardir. Fe®® ve Fe5” den elde edilen iiriin cekirdekler kararh oldugundan
yalmzca Feb ve Fe® in akiif izotopunu iiretmek miimkiindiir. Ancak Fe®* den

olugan aktif driin ¢ekirdek 7 igm gikarmadifindan hesapla.r

58 59 - 59
Fe (na 7)F € _"’gsﬁln Cokararls

reaksiyonu ile olugan Fe% iiriin gekirdeginin yalnizca ikinci ve igincii sayimlarda
gozlenebilen 1099.2(%100) ve 1291.5(%77) Kev'deki fotopikleri yardimiyla yapild: .

Lantan(Z-57)

Lanthan elementinin La!3® ve La'39 olmak iizere iki kararh izotopu vardir.
La'3®in, dogada bulunma oram ¢ok diigiik ve La'® idrin ¢ekirdegfinin kararh ol-
mas! nedeniyle kullanilmas: olanaksiz oldufundan, bu element i¢in madde tayini,
dogada bulunma oram yiiksek olan La!3? cekirdeffinin verdigi

139 140 148
La (”‘: 7)L“ _"g;.%a&t Cek,ararh

 reaksiyonu ile yapild: . Hesaplar ise bolluklar: en fasla olan 1591.1(%97) ve 487.0(%46)
Kev’deki piklerle gerceklestirildi.
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Seryum (Z-58)

Seryum’un dogada Cel36, Cel38, Cel4® ve Cel4? olmak tizere dort kararh
izotopu vardir. Bunlardan Ce'%® ve Ce!® in dofada bulunma oranlar: digerlerine
gore ¢ok kiigiktiir. Cel*2den olugan Ce!*3 aktif izdtopundan gelen gamalarin ise
Erl7 TH180 ve Eul®4 yn | enerjileri sirasiyla 296(%28), 299(%30) ve 724(%21)
Kev olan gamalari ile girisim yapma olasihfn bulundugundan, hesaplarda %88.44

oranmda bulunan Ce!4? izotopunun verdigi

140 141 8 141
Ce (n"f)oe —33giin Py

reaksiyonu g6z oniine alindi ve madde miktar: Ce?*! iiriin cekirdeginin 145.4(%49.3)

Kev enerjili gama piki ile yapild: .

Praseodmiyum (Z-59)
Bir kararli izotopu olan praseodmiyum un saptanmas:

P rlél (na 7)P T142 _—’f;lsaat N d;cz%arlz

reaksiyonu sonucu olugan Pr'4? akiif izotopunun 1575.5(%30) Kev deki piki ile
gerceklegtirildi. '
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Neodmiyum (Z-60)

Bu elementin Nd!42, Nd143, Nd144, Nd'45, Nd146, N {148 ve Nd!50 olmak
iizere yedi kararh izotopu vardir. Isil notron reaksiyonlann Nd!42, Nd!43 Nd'44
ve Nd'* ile kararh cekirdekler verdiginden, Nd'4® ve Nd'5® den dretilen aktif

izotoplar da kisa 6miirli oldugundan madde tayininde

Nd'*S(n, y)Nd™¥7 _’?;.lg&'n Pm14? '—’g:sya Smigrart
reaksiyonundan yararlanildi . Hesaplar icin Ce'4! iiriin ¢ekirdeginin 531{%13) Kev
enerji piki segildi. 91.4(%27) kev deki pik X-1gin1 bolgesinde kalmasi , 319.4(%20)
Kev deki ise, Lu!7"™ den gelen aym enerjili gamalarla girigim yapma olasih§ bu-
lunmasi nedeniyle kullanilmads .

Samaryum (Z-62)

Samaryum un Sm!# Sm147 Sm!48 Sml14® Sm!30, Sm!52 ve Smidt ol-
mak iizere yedi kararh izotopu vardir. Bunlardan Sm!47, Sm!#® ve Sm!% sl
ndtronlarla reaksiyona girdiklerinde aktif {iriin izotop vermezler.Sm!4* ve Sm!%
nin dogada bulunma oranlan ise digerlerine gore diigiik ve verdikleri iiriin ¢ekirdeklerin
yan Omiirleri uzundur. Ayrica Sm!%4 den olusan iiriin ¢ekirdefin yar omrii de

cok kisa oldugundan analizde %26.72 bulunma oranina sahip Sm*52 nin verdigi
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152 183 153
Sm (n: '7)’3 m _"iﬁ;saat E Ykararls

reaksiyonu kullanildi ve hesaplar Sm'%® izotopunun 103.2{%27) Kev fotopiki ile
yapildi . Ancak, aym enerjide yar1 omrii 242 giin olan Gd'5® aktif izotopunun da
bir piki bulundugundan analiz, ilk sayimlardan elde edilen pik alanlarindan, ti¢inci

sayimda elde edilen pik alani digiilerek yapild: .
Europyum (Z-63)

Europyum un dogada Eul5! ve Eu!®® olmak izere iki kararh izotopu
vardir. Eu'® den olugan aktif diriin ¢ekirdefin yar omrii ¢ok uzun (16 yil), reak-
siyon tesir kesiti de digerine gore kiiciik oldugundan spektrumda yalnizca agagidaki
reaksiyon gozlendi:

151 152m EY 152
Eu (“: 'T)Eu *3.3saat S Miararls
152 148
- Gd ’?.1:1043411 S Miararls
151 152 EY 152
Eu (n: '7)E“ *12y1l SMigrarts

= 152 o 148
—F Gd 11104y ) Mkararis
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Uzun omiirli Eu!52 izotopunun gama piklerinde kisa omiirli gekirdek ak-
tivitelerinin girigimlerinden oldugu sanilan baz duzensizlikler saptandi . Gamalari,
ErtTt Pm151 ve TH60 jzotoplarmdan gelen ve enerjileri sirasiyla 124(%9), 340(%21)
ve 966(%31) Kev olan piklerle girigim yapan Eul®2m akiivitesi ise yalnizca biw

rinci saymada gorildd. 70 giin yari omiirli T5'® akiivitesinin, ikinci ve ii¢iincit
saymalarda gozlenmemesi nedeniyle, olugmadig varsayildi ve hesaplar Eu!52™ nin
963.1(%12) Kev piki kullanilarak yalnizca, 6li zamanm ¢ok biiyik oldugu, ilk sayma
ile yapildi .

Gadolinyum (Z-64)

Gadali nyum un Gd52, Gd'5%, Gd!55, G158, Gd?57, Gd158 ve Gd'® olmak
lizere yedi tane kararh izotopu vardir.Gd'%4, Gd1%, Gd'%¢ ve Gd'57 izotoplan , 1s1l
notronlarla reaksiyon somucu kararh izotop verirler. Gd!58 ve Gd'° in 1sil ndtron
reaksiyon tesir kesitleri ise Gd'52 ye gdre ¢ok kiiciiktiir. Bu nedenle spektrumda
yalnizca

152 153 EY v, 153
Gd (n; '7)Gd —*242gun Eugararts

reaksiyonundan olugan Gd'5® aktivitesi gozlendi. 103.1(%39) Kev deki fotopiki
daha once bahsedildii gibi ayn1 enerjideki 47 saat yart omirla Sm!%3 ’ iin fo-
topikiyle karigabilecefinden hesaplar, Sm!%3 akiivitesinin bittifi varsaymmyla iiglincii
sayimdaki deferler Gizerinden yapildi, 97.4(%52) Kev enerjili pik, X-iginlar1 bol-
gesinde bulundugundan kullanlamadi .
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Terbiyam (Z-65)

Terbiyum un saptanmasi dogada bollugu %100 olan Th159 jzotopu ile gergeklegtirildi.

T8 (n, 1)TH —f, 1gtin DyiSfart:

reaksiyonu sonucu olugan Th!6® aktif izotopunun gama enerjileri, T'm!7%, Eul%* ve
Eu152 den gelen sirastyla 84(%3.3), 876(%12) ve 965(%15) Kev enerjileri ile girigim
yaptifindan hesaplarda yalmzca 1178.0(%17) Kev’deki pik kullamld: .

fterbiyum (Z-70)

Hterbiyum un dofada Y5168, Y5170 YhI71 Ybi72 YBIT3 YH74 ve Y5176
olmak iizere yedi tane kararh izotopu vardir. YB!70Yb!7! Yb'72 ve Yb!7’iin
verdig iirin cekirdekler kararhdir. Y5!7¢’dan iireyen iriin ¢ekirdefin yar: omrii
ise ¢ok kisadir. Diger reaksiyonlar

168 169 EY 169
Yb (“a 7)Yb _"’32gtm kaararh

,Ybln(nz 7)Yb] i —"’4 2gtin Lu}«:?rarh

geklindedir. Y69 aktif izotopunun gama enerjileri Lu!7"'den gelen 113.0(%2.8)
Kev,Lu'7"den gelen 113.0(%28), 128.0(%17), 174.0(%13) Kev ve Th!%%dan ge-
len 197(%6)Kev gama. enerjileri ile; Y5175 in gamalar: ise Lu!7? ve Lu!7"™ in sirasi
ile 113(%23) ve 281(%14) Kev deki enerjileri ile girisim yaptigindan hesaplar Y516°
un ve Y4175 in sirasiyla 109.7(%18), 282.5(%37} Kev fotopikleri kullamlarak yapild.
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Lutesyum (Z-71)

Lutesyum un dogada Lu'75 ve Lul7® olmak fizere iki kararh izotopu vardir.
Lul™ in bulunma oram %97.41 olmasina kargin notron tesir kesitinin ve akiif

izotopunun yar1 omri kigik oldugundan analizde
L™ (r, LT — 750 H fhirart

reaksiyonu kullanildi . Lu!?? ve Y57 in 114 Kev’deki gamalan girigim yaptifindan
hesaplarda 208.3(%8)} Kev enerji pikinden yararlanild: .

Toryum (Z-90)

Bu elementin saptanmas: , dogada %100 bollukta bulunan Th%32 izotopu
aracilifiyla gergeklegtirildi

232 233 233 o 3 o
Th*?(n,~)Th '—’g;.:z&k Pa —27giin U= 618105y o

Reaksiyonunun verdigi Th?33*in yar1 omrii ok kisa oldugundan analizlerde Pa232

iin 311.8(%100) ve 340.4(%12) Kev'deki pikleri kullanild: .
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Uranyum (Z-92)

Dogada %99.27 oranmda bulunan U238 izotopu 1sil notronlarla reaksiyona
girdiginde olugan U239 akiif izotopu agafnda gorildigi gibi ¢ok kisa siirede Np?3°

aktif izotopuna donigmektedir:
U238(n, 1)U —B, s NP?° — 5o i PU® — L.

Bu nedenle numunelerdeki uranyum miktar1 ,Np?3? aktif izotopunun 208.3(%28)
Kev’deki pikinden hesapland: .

Cizelge 3.2 nin ilk iki sitununda madde belirlenmesi icin kullamlan OKA-2
standartindaki elementler ve bunlarm yiizde miktarlart gorilmektedir; diigiinceler
kisminda ise gozlenebilen ve (miktarimmm azhg , iriin gekirde§in yar1 Omriiniin
kisahf , nzunlugu veya cikardify gamalarm giddetinin yetersizlifi, reaksiyon fesir
kesitinin kii¢lik olmas: ve girigim olaylan nedeniyle) gozlenemeyen elementler igaret
edilmigtir. Cizelge 3.3 ise kullamlan dort ayr numune igin elde edilen sonuglar
vermektedir. Hesaplar ancak standart ve numunede gozlenebilen ortak elementler
icin yapilabilmigtir. Cizelgede bazi numunelerde gozlenen ancak standartda ol
madifindan miktari saptanamayan elementler de bulunmaktadir.

Cizelge 3.4, 3.5, 3.6, 3.7 de deneysel sonuglar daha onceki caligmalarda
bulunanlarla kiyaslanmgtir. Gorildigi gibi deferler, demir ve europyum diginda
birgok element icin, diger caligmalarda elde edilenlerle, hata sinirlari iginde, uyum-
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Cizelge 3.2 OKA-2 standartinda bulunan elementlerin konsantrasyonu.

— r—
— e

Element Konsantrasyon Distinceler

ThOg 33 Gozlendi
LaOs 56 Gozlendi
CeO4 14.3 Goglendi
P Te 01 1 1.8 Gozlendi
N dz 03 6.5 Goglendi
SmO; 1.0 Gozlendi
Euy04 0.2 Gozlendi
Gdy 04 0.8 Gozlendi
Tb40~ 0.05 Gozlendi
Dya0s 0.2 Gozlenemedi
Ery04 0.1 Gozlenemedi
S10, 13.0 Gozlenemedi
T10, 0.1 Gozlenemedi
Al Oq 03 Gozlenemedi
FE50, 0.1 Gozlendi
MgO 0.2 Gozlenemedi
CaO 29.0 Gozlenemedi
Na20O 0.2 Gozlenemedi
P05 18.0 Gozlenemedi
TmsO3  0.002 Gozlendi
Y504 0.002 Gozlendi
FuoOy 0.002 Gozlendi
U 250ppm Gozlendi

HO,03  0.002 Gozlenemedi
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ludur. Fe ve Eu miktarlarmdaki geligkili degferler tiim numunelerde kendisini .
. gostermigtir. Fe icin bulunan somuglarm 25-40 kat gibi bir farkliik gosterme ne-
deni anlagilamamgtir. Eu deferleri de difer caligmalarda elde edilenlerden 3-6 kat
kiiciiktir. Bu uyumsuzlugun girigim olaylarmdan kaynaklandifi sanilmaktadir.

Bu cahgmada, digger caligmalarda (6zellikle Togay’in kinde ) gozlenemeyen
diger bazi elementlerin de madde miktan saptanmigtir. Cizelge 3.4 de goriildigi
gibi Togay’n izotropik n6tron kaynag: ile yaptih cahgmada gozlenen element sayisi
bu ¢aligmada belirlenenlerden gok daha azdir. Bu da bize, yiiksek akili reaktorlerde

yapilan aktivasyon analizlerinin dstiin yamm gostermektedir.
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Cizelge 3.3 Numunelerdeki elementlerin deneysel sonuclan

KTS-1

Element KTS-2 KTS-3 KTS-4

Fe(g/kg) 1.0440.11 2.414-0.40 1.03+£0.31  0.78+0.11

La(g/ kg) 5.34+0.66 11.68+1.95 4,944+0.36 17.431+0.48

Ce(g/kg) 18.06+1.65 15.70+1.22 6.28+1.67 14.71+1.33

Pr(g/kg) 3.43+1.58 — — —

Nd(g / kg) 14.424-0.64 3.9210.88 1.92+0.63 2.7440.11

Sm(g/kg) 2.574+0.33 0.48+0.09 0.314£0.08 0.3740.06

Eu(mg/kg) 129430 18.104+8.30 9.1045.56 9.77+8.41

Gd(mg/kg) — 6994235 — 541 +309

Th(mg/kg) 8446 16.39+2.75 12+2 14.50+2.75
(mg/kg) 55.4043.20 20.30+4.30  17.884+3.46 31.9043.52

Lu(mg/kg) 6.3040.03 0.524-0.02 36.2610.22 1.1840.01

Th(g/ke) 7.70+0.10 3.3340.25 3.604+0.20 2.214+0.18

U{mg/kg 12.45+1.85 147.85+44.05 9.3540.26 9.4740.38

Sc + + + +

Cr + +

Co + + +

Zn + +

Zr + + +

Nb +

Sb + + + +

Cs + +

Ba + + + +

As +

+:gozlenen elementler



Cizelge 3.4 KTS-1 deki sonuglarin, difer cahgmalarla kargilagtiriimas:
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Element Bucahsma MTA Acar Togay*
Fe(g/kg) 1.0440.11 40.3 26.7+1.1 —
La(g/kg) 5.34+0.66 4.00 3.84+0.14  3.80+0.15
Ce(g/kg)  18.0621.65 145 153113  14.67+0.75
Nd(g/kg) 14424064 150 14.81+0.4 15.0+0.45
Sm(g/kg) 2.5740.33 3.00 3.00£0.33 2.97+0.31
Eu(mg/kg) 129430 700  370%15 0.68+0.02
Tb(mg/kg) 8416 —  54.045.3 —
Yb{mg/kg) 55.4+3.2 400  62.6+4.2 ==
Lu(mg/kg) 6.30+0.03 —_— — —
Th(g/kg) 7.70+0.10 5.7 5.31+0.2 5.75610.17
U(mg/kg) 12454185 —  0.4+13 9.740.5
Pr(g/kg) 3434158 — @ — —

<+ ¢ Analiz izotropik ndtron kaynag: kullamilarak yapilms. .
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Cizelge 3.5 KTS-2 deki sonuclarnn diger cahgmalarla kargilagtiriimas: .

Flement Bu calisma MTA Acar
Fe(g/kg) 2414040 916  96.5+13
La(g/kg) 11.68+1.95 9.00 9.42+0.35
Ce(g/kg)  15.70+1.22 110 13.6+1.0
Nd(g/kg)  3.924088 3.5 3.440.2
Sm(g/kg)  0.48+£0.09 07  0.63+0.07
Eu{mg/kg) 18.1:!:5.3 70.0 71.1+2.9
Gd(mg/kg) 6994235 L 42050
Tb(mg/kg) 16.394275 —  12.5£09
Yb(mg/kg) 20.3+43 300  28.4+12
Lu{mg/kg) 0.52+0.02 — —
Th{g/kg) 3.334025 29 2.9:+0.2
Ulmg/kg)  147.85344.05 170 18110




50

CIZELGE 3.6 KTS-3 deki sonuclarm, difer cahgmalarla kargilagtirilmas: .

——— r——
———— e

Element Bucahsma MTA Acar

Fe(g/kg)  1.03+031 280 2604538
La(g/kg)) 4944036 400  4.35:0.28
Ce(g/kg)  6.28+167 — 4.840.3
Nd(g/kg) 1924063  0.15 1.3+0.1
Sm(g/kg)  0.31£0.08 002  0.1540.03

Eu{mg/kg) 9.104£5.56  — 27.44+2.9
Yb(mg/kg) 17.8843.46 — 219412
Tb(mg/kg) 1242 — 8.240.8

Lu(mg/kg) 36.26+0.22 362 362443
Th{mg/kg) 3.694020 — 2.940.2
U(Mg/kg) 9.3540.25 848  8.01+0.40
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Cizelge 3.7 KTS-4 deki sonuglarin, difer ¢alismalarla kargilagtirilmasi .

— re—

Element Bu calisma MTA Acar

Fe(g/kg) 0784011 194 188405
La(g/kg) 17431048 130  12.540.7
Ce(g/kg)  14.71+£1.33 125 12.04+0.7
Nd(g/kg)  2.7440.11 3.0 2.540.1
Sm(g/kg)  0.370£0.006 040  0.35£0.06
Eu(mg/kg) 9.774841 400 413419
Gd(mg/kg) 5414309 ~ — 150420
Th(mg/kg) 14.50+2.75 — 113407
Yb(mg/kg) 31904352 400 374429
Thig/kg)  2.21£0.18 20 1.540.2
U(mg/kg) 9474038 848 8614043
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4.SONUC

Bu ¢algmada saptanan madde miktar1 , Eu ve Fe digindaki elementler
i¢in, daha 6nce elde edilen degerlerle tutarhdir. Eu elementi i¢in §e1i§kinin,giri§im
olaylarindan kaynaklandify samilmaktadir.Fe durumunda ise beklenenden ¢ok daha
digiik bir deger bulunma nedeni anlagilamamigtir. Deneyde, elementlerin belir-
lenmesideki hata cogu aktivite igin yari Omiirlerin de saptanmasiyla, en digiik
diizeye indirilmigtir. Fe icin de bozunum efrisi gizilerek yar1 6miir tayininden sonra,
1sinlama bitimindeki aktivite belirlendiginden, sonucta boylesine biiyiik bir farklihk
bulunmas: gagirticidir ve hatanin daha onceki ¢ahgmalarda olabilecegi siiphesini

dogurmaktadir. Bu nedenle daha giivenilir analizlere gereksinim vardir.

Calisma notron aktivasyon analizinin eser halindeki madde belirlenmesinde
bagarih oldugunu gostermistir. Caligma aym zamanda reaktorlerde gergeklestirilen
iginlamalarin digiik akih notron kaynaklam ile yapilanlardan daha iyi sonuglar
verdigini de ortaya koymugtur. Deferler, kogullar elverdigi olgide, bozunum efrileriyle
elde edilmigtir. Ancak egrilerdeki nokta sayisinm, saymalarin yabanci labaratu-
varlarda gergeklegtirilmesi ve siiresinin uzunlugu nedeniyle azhg), daha givenilir

sonuclar almmasini engellemigtir.

Calismada element sayisi ok oldugundan analizde giicliiklerle kargilagilmigtir.

Bu nedenle tiim elementlerin tek iginlama ile analizi yerine numuneyi parcalara
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bolerek madde saptamalarm: graplar halinde yapmada yarar vardir. Ancak bu
yontemin de fazla iginlama siiresi ve birden fazla standart gerektirecefinden, uygu-

lamada giiclik dogurabilecegi aciktir.

Deneyde, standartda olmayip numunede bulunan elementler gozlenmigtir.
Bunlarin kiyaslama yontemi ile elde edilemeyecegi agiktir. Bu belirlemeler, ileriki
caligsmalarda, mutlek yontem kullanilarak yapilabilir. Bu yontem, su anda var
olan deneysel sinirlamalar1 daha da artirabilir, ancak soruna, yabanci labaratuvar
olanaklari yerine kendi sayma sistemlerimizi kurarak, bir ol¢iide ¢oziim getirilebilir.

Bunun , olcu sayisi arttirilabilecefinden daha duyarli sonuglar verecegi de agiktir.
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EK-A Glrigim yapan elementler.

Girigim ener-

Element izotop £ baziener- Girlsim tyjo
Jileri{Kev) yapan Gekirdek Jisi(Kev)
Ia ~Te™  0.3sat  3290(20),487(40),
815{19;,1596(96)
Ce ce!t!  325gin  145(48
Ce®  330gin  203(46),668(7), ErT 7.5saat  296(28
725(8) Thieo 72.1saat 299{30
Eyl34 16y1l 724(21
Pr pPrit2 19.2saat  1572(3.7)
Nd Nd¥  1Llgin  91(28),319(3) LulTTm 1558 319(10)
531(13
Sm Sm1%  470saat 103(28 LylTim 155gin  105(13)
Eu Eu'®?m  Q3saat  122(37),344(2.5) Eri7 7.5saat  124(9)
842(13 ,963%12) Pm15! 97.8saat  340(21
Th160 72.1gin  960(31
Eu'®* 16yl 123€38 ,724(21)  Ce'®3 33.0saat  725(8)
876(12),1000(31) T5'6° 72.1gin  879(31),1272(7)
1278(37)
Gd Gd15%  242gim  99(55)
Gd'®  185saat  363(9 Dy'®s 9.35saat  361(1.1)
Th TH®  72lgim  87(12),299(30), Tmi™ 130gin  84(3.3)
879(31),966(31), Eu'® 16y 876 12
1178(15) Eut®? 12.7yik
Dy Dy'®  235m1  95(4),361(L1)  Gd®® 18.5saat 9
Er Er'™ 75saat 112{25 ,124(9), ELul” 6.8gin 113 28)
296(28),308(63) Y b 32.0gin 110 18) 308(10),
Y517 49gim  114(1
Eyt52m 9.3saat  122(8
Cel®3 33.0saat  293(4
Yb Y16  32gm  63(45),110(18)  Lul”’ 68gin  113(2
131(11;,177}22; LulTm 155gin 113 23 128 17)
198(35),308(10 174{1
Y™ 492gum 114(1.9),283(3.7) Lu!"7 6.8gtm  113(2
396(6 LylTim 155gun 113 23 281 14)
Lu Lu'T  68gim  113(2.8),208(6.1) Y7 42gin  114{L9
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EK-B Standartta Bulunan Elementlere Ait Bilgiler

gt —

Element [ Kararh [ Bo ugf Urdin o ti/2 Baglica Enerjilerﬂ_"
(Z) Izotop | (% ) Cekirdek | {barn) {binde par.}
Na(11) | Ne® | 100 Nq2 0.528+0.005 | 15saat | 1368.5{1000)
2754.1(1000)
Mg(12) | Mg® | 1117 Mg? (38£3)1073 | 9.5dk | 170.8
| 843.8
1014.4
Al(13) | A% 100 Al 0.232+0.003 | 2.3dk | 1778.9(1000)
Si(14) 5430 3.09 5431 0.1050.005 | 2.62giin | 1266.2(1000)
P(15) p3t 100 p2 0.190£0.010 | 14.3gtn | —
| Ca(20) | Ca* 2.06 Ca* 1.140.3 165gim | 12.4(31 « 1075)
Ca® 0.0033 | Ca?? 0.740.2 4.53giin | 489.5
1296.
Cq'® 0.18 Ca®® 1.1£0.1 8.8dk | 2061.0
2572.0
3083.0
| 4071.0
Ti(22) |Ti% | 534 4% 0.179+0.003 | 5.8dk | 320.0{1000)
608.4(15)
928.5{44
Fe(26) Febt 5.82 Fe | 25404 2.6yl
FeB® 0.33 Fet® 1.14£0.05 | 45giin | 1099.3(1000)
| 1291.6(770)
487.0{460
La(57) | La'®® |99911 | La'*®  |[9.0+03 40.2g%n | 815.8(240
1596.2(970)
Ce(58) | Cel® | 88.44 Cel4! 0.58+0.06 33gun | 145.4(493)
| 293.2(|0)
Cel®2 | 11.07 Celtd 1.140.3 33gin | 664.5(125)
) 721.9(122)
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Element | Kararh BolIuEu Uriin o tiy2 Bashea Enerfileri
(Z) Izotop | (% ) | Cekirdek | (barn) (binde par.)
Pr{s9) | Pr¥ 100 Priaem 39505 | 146dk | 508.3(62
Pritl 100 Pri*< 11.5+1.¢ | 19.2saat 1575.2(_3&}
91.4(270
Nd(6o) | Nd¥8 |17.18 N7 14102 | 1l.1gun | 3194 20}
| 531.0(130)
114.3(161)
Nd#8 ) 572 N4 2.540.2 | 1.8saat 211.3%234)
270.1{92)
Sm(62) Smi> | 26.53 Smi>° 210+10 47saat 103.2{270
104.2(646)
Smi% 122,53 Sm1%s 5.5+1.1 | 23dk 141. 2(19;
245.6{4
. 121.9 50
Eu(63) | Eu!® | 47.82 Eul®2m | 28604300 | 9.3saat | 344. 0
841 3 111)
! 963.1(93)
Eul®? 5300+300 | 12yl 344. 1(285)
779.0(145)
964, 2(162)
1408.1(229)
Eu™ | 52.23 Eu™® 400E100 | 16yl | 122.9(400)
723.2(210}
996.3(113
1274.5(370)
Gd™Z 0.21 Gd°° 1100£100 | 242gtin | 97.4(515}
Qd(64) . 103.1(390)
274.2{5)
Gd%® | 2487 Gd!5° 3.5+1.0 | 18saat | 363.3(1000}
| 879.3(318)
Th(65) | TH5® | 100 Th160 255 72.1gun | 966.0(276)
1178.1{166)
94.7(37
Dy(66) | Dy'®s | 28.18 Dy'8s 9600::300 | 139dk | 279. 6(6}
361.5(10)
1097.0{0.13]
Eri%® {2707 Er1® 1.940.2 | 94gun | 1182.0(0.01)
Er{68) 111.6(250
Eri™ |} 14.88 ErT 61 7.52saat 295.6{2802
308.2{630
Tm{69) | Tm'® | 100 Tm!™ 106£5 | 130gun | 84.3(34)




Element | Kararh | Bollugu | Uriin o t1/2 Baghca Enerjileri
(Z) Izotop | (% ) Cekirdek | (Barn) (binde parca.)
110.0{178)
Yb(70) Ybies 0.14 Y5169 32001400 | 32gun | 130.7(112
177.0(202
197.8(349
113.5(19
YHi74 31.84 YHi?s 6545 101saat | 282.6 372
396.1(60
Lu(71) Lyl7® 2.6 Lu*'? 2100+50 | 6.7glin 112.9{44{
208.3(75
| 94.7(30)
Th(%0) Th232 100 Th233 7.410.1 22.2dk 459.2%52§
669.8{25
Pa(91) Pa**° Pg%>* 27gln 311.8%100)
340.4(11.5)
U(92) U=s 99.27 U= 2.7240.03 | 23.5dk
200.8(24)
Np(93) | NP239 Np29 9.35guin | 228.2(84)
277.6(100)
W @,
Yilkiae Eurmt

LD

k&Grotim

Merkor:




