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ONSOZz
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ITU TRIGA Mark II ARASTIRMA REAKTORUNDE ENSTRUMENTAL
NOTRON AKTiVASYON ANALIiZi BAGIL VE ko STANDARDIZASYON
YONTEMLERININ CEVRESEL ORNEKLERE UYGULANMASI

OZET

NOtron aktivasyon analizi (NAA), c¢esitli matrislerdeki orneklerin  igerdigi
elementlerin belirlenmesinde kullanilan analitik bir yontemdir. Enstrimental nétron
aktivasyon analizi (INAA) ise, drneklerin 1sinlamadan 6nce veya sonra herhangi bir
kimyasal isleme maruz kalmamasindan dolay1 tahribatsiz bir yontem oldugundan
diinyada en ¢ok kullanilan NAA yontemidir.

NAA’de standardizasyon yontemleri mutlak, bagil ve komparator (karsilastirici)
standardizasyonu olmak Uzere iige ayrilir. Mutlak yontem deneysel olarak basit
olmasma ragmen, element miktarinin hesaplanmasinda kullanilan bazi fiziksel
parametrelerin belirsizligi bircok (n,y) reaksiyonu ve radyoniiklit i¢in yuksektir. Bu
nedenle bu yontem ile elde edilen element miktarlar yiiksek belirsizlige sahiptir.
Bagil standardizasyon yonteminde Ornek ve ilgilenilen element igerigi bilinen bir
standart ile birlikte 1sinlanir ve ayn1 deneysel kosullarda olgiiliir. Bagil yontem ile
yiiksek dogrulukla sonu¢ elde edilmesine ragmen ¢oklu-element analizinde
standardin hazirlanmasi ve 6l¢llmesi zorluk yaratmaktadir. Tek-komparator yontemi
standardin ve segilen tek-komparatoriin birlikte 1gimlanmasiyla k-faktorlerinin
deneysel olarak belirlenmesini icerir. Daha sonra 6rnegin ve tek-komparat6rin
birlikte 1g1nlanmasiyla 6rnegin igerigindeki element miktar1 belirlenir. YOntemin en
onemli avantaji k-faktorlerinin onceden belirlendigi durumda deneysel basitligidir.
Ancak k-faktorlerinin deneysel kosullara bagli olmasi yontemin dezavantajidir. Eger
tek-komparator yonteminin deneysel olarak belirlenen k-faktorleri 1sinlama ve 6lgiim
kosullarina gore normalize edilirse Ko-faktorleri tanimlanir. Ko yontemi analizden
once notron spektrumu parametrelerinin, termal nétron akisinin (t), epitermal aki
dagilim parametresinin (o), termal-epitermal aki oranmnin (f) ve komparatdr
faktorinin (Fcau) belirlenmesini ve dedektér kalibrasyonlarinin  yapilmasini
gerektirir. ko yonteminin avantaji ticari olarak erisilebilen veya iicretsiz yazilimlar
kullanarak ¢ok sayida benzer Ornegin c¢oklu-element analizinin zamandan
kazanilarak yapilmasidir.

Bu calismada, ITU TRIGA Mark II arastirma reaktdriinde INAA’nin bilimsel ve
ticari amaclarla uygulanabilecegi diisiincesinden yola ¢ikilarak, ¢evresel drneklerin
element analizi igin bagil ve ko standardizasyonlari yapilmistir. Bu kapsamda HPGe
dedektorlerin kalibrasyonlari, noétron spektrumu kalibrasyonu, igerigi bilinen
sertifikali referans malzemelerin ve yeterlilik testi malzemelerinin element analizleri
yapilmis ve sonuglarin Kalite kontroli degerlendirilmistir. Ayrica, ¢evresel
orneklerde INAA’nin ITU TRIGA Mark II arastirma reaktdriinde uygulanmasi
calismalarina katki saglamasi amaciyla TUBITAK 2214-A Yurt Dis1 Doktora Sirast
Arastirma Burs Programi kapsaminda Nuclear Physics Institute of the Czech
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Academy of Sciences (CAS NPI)’da Istanbul’un cesitli bolgelerinden alian toprak
ve bitki 6rneklerinin element analizini igeren alt1 aylik bir aragtirma yiirtitiilmiistiir.

ITU TRIGA Mark II arastirma reaktorii merkezi 1sinlama kanalinda 250 kKW gl
seviyesinde 6 saat ve 207 kW gug¢ seviyesinde 4 saat isinlama yapilmistir. Bagil
standardizasyon 1ile element konsantrasyonlarinin belirlenmesi ve sonuglarin
kalitesinin degerlendirilmesi igin ¢esitli MS Excel programlari hazirlanmistir.
Hazirlanan programlar ile rutin c¢alismalarda analizin hizli yapilmasi ve veri
girisinden kaynaklanabilecek hatalarin en aza indirilmesi amaglanmigtir. ko
standardizasyonu ko-1AEA (versiyon 7.16) ve Kayzero for Windows (versiyon 3.05)
programlart ile uygulanmistir. Ayrica nétron spektrumu parametrelerinin  ve
belirsizliklerinin belirlenmesi amaciyla Kragten yontemi kullanilmistir.

Bagil standardizasyonda toprak orneklerinde As, Ce, Co, Cr, Cs, Fe, K, La, Na, Rb,
Sb, Sc, Th, U ve Zn element konsantrasyonlar1 belirlenmistir. Elde edilen sonuclara
gore, bagil standardizasyonda Olglim belirsizligine en yiiksek katkinin sayim
istatistiginden geldigi gézlenmistir.

ko standardizasyonunda Au ve Zr monitorlerin kullanildigi ¢iplak-tcli monitor
yontemi uygulanarak ko-IAEA, Kayzero for Windows ve Kragten yontemi ile nétron
spektrumu parametreleri ve belirsizlikleri hesaplanmistir. ko-IAEA, Kayzero for
Windows ve Kragten yéntemi ile hesaplanan nétron spektrumu parametrelerinin ise
uyumlu oldugu goézlenmistir. Hesaplanan f degerleri (<20), ndtron spektrumunun
termalizasyonunun zayif oldugunu gostermektedir. o degerleri ise 0’dan kugclk
hesaplanmistir. Hesaplanan o degerlerinin belirsizlikleri %43-%1700 arasinda
degismektedir.

ko standardizasyonu ile toprak ve bitki drneklerinde Ag, As, Au Ba, Br, Cd, Ce, Co,
Cr, Cs, Eu, Fe, Hf, K, La, Na, Rb, Sh, Sc, Sm, Sr, Th, Th, U, W, Yb, Zn ve Zr
element konsantrasyonlar1 belirlenmistir. YOntemin performanst NIST SRM 2711,
1633b ve 1547 standart referans malzemelerinin analizi ile degerlendirilmistir. NIST
SRM 2711 ve 1547 i¢in Kayzero for Windows ile hesaplanan bagil genisletilmis
belirsizlikler sirasiyla %7-33 ve %7-25, ko-lIAEA ile hesaplanan bagil genisletilmis
belirsizlikler ise sirasiyla %17-90 ve %18-60’tir. ko-IAEA ve Kayzero for Windows
programlar1 ile elde edilen sonuclar karsilastirildiginda, hesaplamada kullanilan
farkli yaklagimlar nedeniyle Ko-IAEA sonuglarinin belirsizliklerinin daha yuksek
oldugu belirlenmistir. ko-IAEA programinda diger belirsizlik bilesenlerine ek olarak
notron spektrum parametrelerinin belirsizlikleri de element konsantrasyonunun
belirsizliginin hesaplanmasina hesaba katilmaktadir. Ancak Kayzero for Windows
programinda element konsantrasyonunun belirsizligi sayim istatistigine %3,5 olarak
verilen bir sistematik belirsizligin eklenmesiyle hesaplanmaktadir. ko-lAEA programi
ile hesaplanan nétron spektrumu parametrelerinin, 6zellikle o degerinin belirsizligi
yuksek (>%100) oldugundan element konsantrasyonlarindaki belirsizlikler yiiksektir.

Yapilan ¢alismalardan elde edilen sonuglar degerlendirildiginde, bagil
standardizasyon ile incelenen elementlerin yliksek dogrulukla belirlenebildigi ortaya
koyulmustur. ko standardizasyonu sonuglar1 incelendiginde, bu yontem ile bagil
standardizasyona gore fazladan 13 elementin belirlenebildigi, 1sinlama ve Ol¢iim
kosullar1 dikkate alindiginda bagil standardizasyonda matris 6zelliklerinden dolay1
sorun yaratan bitki 6rneklerinde de analiz yapilabildigi sonucuna varilmistir.

INAA Ulkemizde rutin analizlerde kullanilan bir yontem olmadigi igin, bu tez
calismas1 cevresel Orneklerde bu yontemin ilk defa kapsamli uygulanmasi ve
Ozellikle dunyadaki NAA laboratuvarlarinda rutin analizlerde kullanilan ko
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standardizasyon yénteminin ITU TRIGA Mark II arastirma reaktoriinde ilk defa
uygulanmas1 agisindan onemlidir. Ileride alternatif ndtron aki monitdrleri, farkl
matrislerdeki standart referans malzemeler ve uygun performans 0Ozelliklerinde
HPGe detektorler ile yapilacak calismalar ile Ko-INAA sonuglarinin kalitesinin
arttiriabilecegi, yontemin baska matrislerdeki 6rneklerde daha fazla sayida element
analizi igin uygulanabilecegi ve bilimsel arastirmalarin yani sira ticari amaglar igin
de kullanilabilecegi dngoriilmektedir.
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THE APPLICABILITY OF RELATIVE AND ko STANDARDIZATION
METHODS IN INSTRUMENTAL NEUTRON ACTIVATION ANALYSIS TO
ENVIRONMENTAL SAMPLES AT ITU TRIGA Mark Il RESARCH
REACTOR

SUMMARY

Neutron activation analysis (NAA) is an analytical method used to determine
element contents of the samples in various matrices. Instrumental neutron activation
analysis (INAA), a non-destructive method, requires no chemical treatments prior to
or after the irradiation and it is the most applied NAA method worldwide.

Standardization methods in NAA are sorted into absolute, relative and comparator
standardization. Although the absolute merhod is experimentally simple, the
uncertainty of some physical parameters for many (n,y) reactions and radionuclides
are large, leading to a relatively large uncertainty of the element amounts. In relative
method a standard with known mass of element to be determined is coirradiated
together with a sample, and both of them are measured under the same experimental
conditions. Although the relative method provides high accuracy results, it suffers in
multi-element analysis from several inconveniences, such as the irradiation and the
measurement of standards. The single-comparator method introduces k-factors,
which are experimentally determined by coirradiation of a standard and a single-
comparator together. Then, the amount of an element in a sample is determined by
coirradiation of the sample and the single-comparator. Its obvious advantage is the
experimental simplicity in case of k-factors are priorly determined. On the other
hand, a serious disadvantage is the rigidity of k-factors, which are strictly bound to
local experimental conditions. If an experimentally determined k-factors of the
single-comparator method are normalized for the experimental conditions of
irradiation and counting, ko-factor is defined. The ko method requires the
determination of neutron spectrum parameters, thermal neutron flux (¢t), epithermal
flux distribution parameter (o), thermal-to-epithermal neutron flux ratio (f),
comparator factor (Fcau), and the detector calibrations prior to analysis. Among the
advantages of the ko method is the possibility of multi-element analysis of large
series of similar samples using commercially accessible or free programs by saving
time.

In this study, the relative and ko standardization were carried out for the element
analyses of environmental samples considering the idea of applicability of INAA at
ITU TRIGA Mark Il research reactor for scientific and commercial purposes. In this
context, calibrations of HPGe detectors, calibration of neutron spectrum, element
analyses of certified reference materials and proficiency test materials were done and
quality control of results were evaluated. Besides, a six months research, which was
supported by TUBITAK 2214-A International Research Fellowship Program (for
Doctorate Students), were done in Nuclear Physics Institute of the Czech Academy
of Sciences (CAS NPI) on the soil and plant samples taken from the various regions
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of Istanbul to contribute the studies carried out in ITU TRIGA Mark Il research
reactor.

Irradiations were done in ITU TRIGA Mark Il research reactor central irradiation
channel at 250 kW power for 6 hours and 207 kW power for 4 hours. Several MS
Excel programs were prepared to determine the element concentrations and evaluate
the quality of the results with relative method. The aim was to make faster analyses
in routine studies and to minimize the data entry errors. ko standardization was
carried out by ko-IAEA (version 7.16) and Kayzero for Windows (version 3.05)
programs. Besides, Kragten method was used for determination of neutron spectrum
parameters and their uncertainties.

In relative standardization As, Ce, Co, Cr, Cs, Fe, K, La, Na, Rb, Sb, Sc, Th, U and
Zn were determined in soil samples. According to the results, the major uncertainty
contribution is due to statistical counting.

In ko standardization, the bare triple-monitor method, using Au and Zr monitors, was
applied to determine neutron spectrum parameters and their uncertainties with
ko-IAEA, Kayzero for Windows and Kragten method. The neutron spectrum
parameters calculated with ko-IAEA, Kayzero for Windows and Kragten method
were found to be in agreement. Taking into consideration low f values (<20), it can
be said that the neutron spectrum was poorly thermalized and negative a values were
calculated. The uncertainty range of a value was from 43% to 1700%.

In ko standardization Ag, As, Au Ba, Br, Cd, Ce, Co, Cr, Cs, Eu, Fe, Hf, K, La, Na,
Rb, Sbh, Sc, Sm, Sr, Tb, Th, U, W, Yb, Zn and Zr were determined in soil and plant
samples. The performance of the method was evaluated by analysing NIST standard
reference materials (SRMs) 2711, 1633b and 1547. The relative expanded
uncertainties (k=2) calculated with Kayzero for Windows are in the range of 7-33 %
for NIST SRM 2711 and 7-25 % for NIST SRM 1547, and with ko-IAEA the above
ranges are 17-90 % and 18-60 %, respectively. When comparing the results obtained
by ko-IAEA and Kayzero for Windows, it was determined that the ko-IAEA results
are associated with higher uncertainties compared to those obtained by Kayzero for
Windows due to the different approaches used in their calculation. In ko-IAEA
program, the uncertainties of neutron spectrum parameters, as well as other
uncertainty components, are taken into account to calculate the uncertainty of
element concentrations. However, in Kayzero for Windows the uncertainty of
element concentrations are calculated by adding a 3.5 % systematic uncertainty to the
counting statistics. Since the relative uncertainties of neutron spectrum parameters,
especially for the o value, calculated with ko-IAEA program are high (>100%), this
fact explains the high uncertainties of the element concentrations determined.

The results obtained from this study showed that, the investigated elements were
determined with high accuracy by relative standardization. However, 13 more
elements were determined by ko standardization. Taking into consideration the
irradiation and measurement conditions involved, plant samples that caused
problems according to their matrix properties in relative standardization, could be
analysed by ko standardization method.

As INAA is not used in routine analyses in Turkey, this study is important for being
the first extensive application of the method in environmental samples and being the
very first application of the ko standardization method by ko-IAEA and Kayzero for
Windows program, which are used for routine analyses in NAA laboratories
worldwide, at ITU TRIGA Mark Il research reactor. It is anticipated that the future
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studies with alternative neutron flux monitors, SRMs of different matrices, and
suitable HPGe detectors would improve the quality of ko-INAA results. Thus, the
method can be applied to samples in various matrices for the determination of more
elements and used for commercial purposes besides the scientific researches.
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1. GIRIS

James Chadwick’in 1932 yilinda nétronu kesfinden sonra 1934 yilinda Frédéric
Joliot ve Iréne Curie hizli alfa pargaciklariyla aluminyumu isinlayarak yapay
uyarilmis radyoaktiviteyi kesfetmistir. Bundan bir yil sonra Enrico Fermi yapay
radyontiklitlerin tiretilmesinde ilk defa nétronlar1 kullanmistir. 1935 yilinda George
de Hevesy ve Hilde Levi’nin nadir toprak elementleri iizerinde yaptigi deneyler
notron aktivasyon analizi ¢alismalarinin baslangici olmustur (Greenberg ve dig.,
2011). Notron aktivasyon analizi (NAA) yonteminin potansiyeli, ilk olarak
yayinlanan radyasyonun bozunma ve sogurulma Ozelliklerinin analizinin
yapilmasiyla 1950 ve 1960’11 yillarda kesfedilmistir. 1960’11 yillarin basinda
yariiletken dedektorlerin kullanilmaya baslanmasi, gama 1sm1 spektrometrisinde
seciciligi biiyilkk oranda arttirarak herhangi bir kimyasal ayristirma islemi
uygulamadan radyontiklitlerin belirlenmesine olanak saglamistir. Bu gelisme
tahribatsiz bir analiz yontemi olan Enstrimental NOtron Aktivasyon Analizi
(INAA)’nin yaygin olarak uygulanmasinin baslangici olmustur. INAA 6rneklerin
1sinlamadan 6nce veya sonra herhangi bir kimyasal isleme maruz kalmamasindan

dolay1 cogunlukla tercih edilen bir analiz yontemidir.

1.1 Tezin Amaci

Bu tez ¢alismasinda, ITU TRIGA Mark II arastirma reaktdriinde yuritilen INAA
caligmalari i¢in bagil ve ko standardizasyonlarinin yapilmasi ve yontemin toprak ve
bitki matrislerindeki ¢evresel Orneklere uygulanmasi amacglanmigtir. INAA
yonteminin ITU TRIGA Mark II arastirma reaktoriindeki 1smlama ve olgiim
kosullarinda bitki ve toprak Orneklerine uygulanabilirliginin ve 6rneklerdeki
elementlerin belirleme limitlerinin incelenmesi ¢alismanin temelini olusturmaktadir.
Bunun yani sira, topraktaki eser element ve/veya metal kirleticilerin giderilmesinde
uygulanan fitoremediasyon c¢alismalarinda  bitkilerin ~ biyomonitér  olarak

kullanilabilirliginin incelenmesi amaciyla Istanbul’da cesitli bolgelerden toplanan



bitki ve toprak orneklerindeki element konsantrasyonlarinin belirlenmesi de bu

calismanin amaglarindan biridir.

INAA iilkemizde rutin analizlerde kullanilan bir yontem olmadigi i¢in, bu tez
caligmas1 ¢evresel orneklerde bu yontemin ilk defa kapsamli uygulanmasi ve
Ozellikle dunyadaki NAA laboratuvarlarinda rutin analizlerde kullanilan ko
standardizasyon yonteminin ko-IAEA ve Kayzero for Windows programlari ile ITU

TRIGA Mark II arastirma reaktoriinde ilk defa uygulanmasi acisindan 6nemlidir.

1.2 Literatiir Arastirmasi

INAA’de standardizasyon yontemleri bagil, mutlak ve komparator (karsilastirici)
standardizasyonu olmak (zere siniflandirilabilir. Bagil standardizasyon yontemi
ornegin icerdigi element miktari, element igerigi bilinen bir standart ile
karsilastirilarak belirlendigi i¢in yiiksek dogrulukla element analizine olanak
saglamaktadir (Greenberg ve dig., 2011). Bu yontem bir elementi veya az sayida
birkag elementi belirlemek i¢in uygundur ancak kullanilan standartlarin hazirlanmasi
ve 6lcllmesi coklu-element analizinde zorluk yaratmaktadir. Bunun yanisira 6rnegin
icerdigi elementlerin deneysel olarak belirlenen miktarlar1 1sinlama konumundaki
akiya baglidir. Bu nedenle 6rnek ve standart farkli konumlarda 1smlanirsa, konuma
bagli olarak noétron akisindaki degisim analiz sonuglarinin dogrulugunu ve kesinligini
etkilemektedir. Girardi ve dig. (1964), standart kullanmadan sadece nétron akisinin
izlenmesi ve gama 1smm1 sayimi yapilarak literatiirden elde edilen niikleer
parametrelerin  kullanilmasiyla  element  miktarinin  belirlendigi  mutlak
standardizasyon yoOntemi iizerinde caligsmislardir. Ancak literatiirden alinan niikleer
parametrelerdeki, o©zellikle bozunma semalarindaki ve tesir kesitlerindeki,
belirsizliklerin yiiksek sistematik hatalara neden oldugu ve analiz sonuglarinin bagil
yontem ile karsilagtirilamayacak kadar diisiik dogrulukta oldugu gézlenmistir. Daha
sonra elementlerin standartlarinin segilen tek bir komparatdr ile 1ginlanmasiyla elde
edilen niikleer parametrelere bagh faktorlerin (k-faktorii) deneysel olarak belirlendigi
tek-komparator standardizasyon yontemi gelistirilmistir (Girardi ve dig., 1965). Tek-
komparatér yonteminin bagil standardizasyon kadar dogru sonuglar verdigi
gozlenmistir. Deneysel olarak belirlenen k-faktorlerinin 1sinlama ve Olglim
kosullarina gore normalize edilerek deneysel kosullara bagliligin ortadan kaldirildigi

Ko standardizasyon yontemi ise Simonits ve dig. (1975) tarafindan ortaya



koyulmustur. NAA’de ko yOnteminin uygulanmaya baslanmasiyla 1992 yilinda
Kayzero for Windows programi piyasaya siiriilmiistiir (Van Sluijs ve dig., 1992).
Kayzero for Windows programi mevcut olan tek ticari programdir. ko
standardizasyonunda kullanilan diger bir program ise ticretsiz olarak erisilebilen ko-
IAEA programidir (Rossbach ve dig., 2007).

Menezes ve Ja¢imovi¢ (2006), TRIGA MARK 1 IPR-R1 reaktoriinde segilen bes
1sinlama kanalinda Kayzero for Windows programu ile ko standardizasyon yontemini
uygulamistir. Cesitli sertifikali referans malzemelerin analizinden elde edilen

sonuglar sertifika degerleri ile uyumlu bulunmustur.

Abugassa ve dig. (2007), Tajura Niikleer Arastirma Merkezi’nde gesitli sertifikali
referans malzemelerinin Kayzero for Windows programi ile analiz edilmesiyle ko
standardizasyon yoOnteminin gegerliligi iizerine calismistir. Elde edilen sonuglar
sertifika degerleri ile uyumlu bulunmustur. Notron aki parametreleri Au ve Zr

monitor setleri ile belirlenmistir.

KubeSova ve Kucgera (2010), Rez NAA laboratuvarinda Kayzero for Windows
programi ile Ko standardizasyon yonteminin gegerliligi {izerine calismustir. Aki
parametrelerinin izlenmesi icin Au ve Zr monitor setlerinin kullanildigi ¢iplak-ucli
monitdér yontemi kullanilmistir. Bu ¢alismada NIST SRM 1633b, 1571 ve 2704 ve
cesitli sentetik malzemeler analiz edilmistir ve element sonuglarmin sertifika
degerleriyle uyumu E, sayisi ile belirlenmistir. Boylece ko standardizasyon

yonteminin Kayzero for Windows programu ile basariyla uygulandigi gosterilmistir.

KubeSova ve Kudera (2011), Rez NAA laboratuvarinda Kayzero for Windows
programi ile ko standardizasyon yonteminin basariyla uygulanmasindan sonra,
Kayzero for Windows programinin performansini  ko-IAEA programi ile
karsilastirmiglardir. Aki parametreleri uzun siireli 1igimnlamada Au ve Zr monitér
setleri kisa 1sinlamada ise Au, Mn ve Rb monitor setleri kullanilarak belirlenmistir.
Her iki program ile belirlenen element miktarlart uyumlu bulunmustur, ancak

element miktarlarindaki belirsizliklerde farkliliklar gozlenmistir.

Baidoo ve dig. (2013), Ghana Arastirma Reaktori-1’de rutin uygulamalarda
kullanmak amaciyla ko-IAEA programi ile ko standardizasyon yontemini

uygulamistir. Notron spektrumu parametreleri Au, Zr ve Fe monitorlerin kullanildigi



ciplak-coklu monitér yontemi ile Dbelirlenmistir. Bitki, sediment ve jeolojik
malzemeleri temsil eden ¢esitli sertifikali referans malzemelerin analiziyle ko

standardizasyon yonteminin ko-IAEA programi gegerliligi onaylanmustir.

Bounouira ve dig. (2014), Moroccan TRIGA Mark Il arastirma reaktoriinde ko
standardizasyon yoOntemini uygulamak ve gegerli kilmak amaciyla ko-IAEA
programini kullanmistir. Notron spektrumu parametreleri Au, Zr ve Ni monitdrlerin
kullanildig1 ¢iplak-coklu monitér yontemi ile belirlenmistir. Cesitli sertifikali
referans malzemelerin analiziyle ko-IAEA programi ile ko Standardizasyon

yonteminin uygulanmasinin gegerli oldugu sonucuna varilmistir.



2. NOTRON AKTIVASYON ANALIZi

2.1 Amag

NAA elementlerin nitel ve nicel olarak belirlenmesinde kullanilan bir yontemdir
(Url-1). Yontem kararli ¢ekirdegin notronlarla 1sinlanmasi sonucunda bir nétron

yakalayarak radyoniiklite doniismesine ve yayinlanan radyasyonun Ol¢ulmesine
dayanmaktadir. Isinlama sirasinda kararli atom g¢ekirdeginin ('LZ\X) notron ile
reaksiyona girmesiyle, omrii yaklastk 1072-10%* s olan ve ani gama ismlar
A+l

2 X)

kararsiz ise kararli hale gelene kadar p-bozunumu, p*-bozunumu, elektron yakalama,

yayinlayan bilesik cekirdek (A+Z1 X*) olusmaktadir. Eger olusan cekirdek (

veya i¢ donilisiim yapmakta, cogu durumda bu bozunumlar takiben gecikmis y-1511

yayimlanmaktadir (Sekil 2.1).
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Sekil 2.1 : (n,y) reaksiyonun sematik gosterimi (Url-1).
2.2 Notron Aktivasyon Analizi Yontemleri

Element analizinde yaygin olarak kullanilan NAA yontemleri asagida agiklanmistir

(IAEA, 2001).



2.2.1 Enstrumental ndtron aktivasyon analizi (INAA)

INAA oOrnegin herhangi kimyasal isleme maruz kalmadigi tahribatsiz bir NAA
yontemidir. Bircok 6rnek matrisi icin en kolay uygulanan yontem oldugundan ayni
zamanda en yaygin kullanilan NAA yontemidir. Kimyasal islemlerden
kaynaklanabilecek kirlilik ve element kayiplar1 elimine edildiginden, INAA yiiksek

dogrulukta analiz sonuglar1 saglamaktadir.

2.2.2 Radyokimyasal ndtron aktivasyon analizi (RNAA)

RNAA’de bir veya birkag¢ elementi analiz etmek veya girisim yapan radyontiklitleri
elimine etmek i¢in 1smmlamadan sonra Ornege radyokimyasal ayirma islemleri

uygulanmaktadir.

2.2.3 Epitermal notron aktivasyon analizi (ENAA)

ENAA epitermal tesir kesiti orani yiilksek olan elementlerin analizinde tercih
edilmektedir. Analizlenecek 6rnek kadmiyum kilifla kaplanmaktadir veya bor igeren
kapsiiliin i¢ine yerlestirilmektedir. Boylece termal ndtronlar sogurularak 0,55 eV’dan

daha yuksek enerjili epitermal notronlar ile 1sinlama yapilmaktadir.

2.2.4 Ani gama nétron aktivasyon analizi (PGNAA)

PGNAA’de 1smmlama esnasinda bilesik ¢ekirdekten yayinlanan ani gama 1sinlari
Olctilmektedir. Yontemin uygulanabilmesi reaktorde 0Ozel o6l¢im sisteminin
bulunmasini gerektirmektedir. Diger NAA yoOntemleriyle belirlenemeyen veya
kolaylikla 6l¢iilemeyen H, B, C, N, P, S, Cd, Pb ve baz1 nadir toprak elementlerinin
analizinde kullanilmaktadir (Sekil 2.2).

2.2.5 DOngusel notron aktivasyon analizi (CNAA)

CNAA genellikle kisa-omdrlt radyoniiklitlerin analizinde kullanilmaktadir. Bu
yontemde 6rnek art arda aktive edilmekte ve her isinlamadan sonra Glglilen gama
1sin1 - spektrumlart toplanmaktadir. Burada amag¢ kisa-omarli radyoniklitlerin

fotopiklerindeki sayim istatistigini arttirmaktir.
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Sekil 2.2 : NAA ile belirlenebilen elementler (Url-2).




2.3 Notron Aktivasyon Analizinin Avantajlar1 ve Dezavantajlari

NAA yo6nteminin avantajlart ve dezavantajlart asagida agiklanmigtir. (IAEA, 2001).

2.3.1 Avantajlari

e Farkli 6rnek matrislerine uygulanabilmesi

e Diisiik belirleme sinir1 saglamasi (10° mg-kg™?)

e Girisim ve matris etkilerinden bagimsiz olmasi

e Tahribatsiz analiz yapilabilmesi (INAA)

e Radyoniiklit 6zelliklerine bagl olarak yiiksek secicilik saglamasi

e Diger analitik yontemlerden farkli olarak elementin elektron yapisina bagl

olmamasidir.

2.3.2 Dezavantajlan

e (Cogunlukla niikleer arastirma reaktorii gereksinimi

e Radyoaktif malzemelerle caligilmasi

e Endiistriyel uygulamalarin yaygin olmamasi

e Notronlarla reaksiyon sonucunda uygun Ozelliklerde radyonuklit
olusturmayan bazi toksik elementlerin (Pb gibi) belirlenememesi (Sekil 2.2)

e Uzun Omiirlii radyoniiklit olusturan elementler i¢in analiz siiresinin uzun

olmasidir ( yaklasik 4-6 hafta) (Sekil 2.2).

2.4 Notron Aktivasyon Analizinin Uygulama Alanlari

NAA bilimin ve teknolojinin bir¢ok alaninda kullanilmaktadir. Bir elementin ve/veya
farkli matrislerde birka¢ farkli elementin belirlenmesinde bagil standardizasyon
yontemi, benzer matrislerde ¢cok sayida elementin belirlendigi panoramik analizde ise
Ko standardizasyonu yaygin olarak uygulanmaktadir. Son yillarda farkli NAA

yontemlerinin uygulamalar1 hakkinda bir¢ok arastirma yapilmistir.



2.4.1 Ekoloji ve gevre bilimleri

Cevre kirliliginin izlenmesi NAA’nin yaygin olarak kullanildigi uygulama
alanlarindandir (Miyamoto ve dig., 2007; Hirabayashi ve dig., 2008; Shtangeeva,
2010). Bu amagla farkli biyomonitorler iizerinde analizler yapilmaktadir. En ¢ok
kullanilan biyomonitérler yosunlar, cesitli bitkiler ve topraklardir. Bunun yanisira,
algler ve cesitli su bitkileri de su kirliliginin izlenmesinde kullanilmaktadir (Anawar

ve dig., 2012; Thinova ve dig., 2014).

2.4.2 Tip, biyoloji, antropoloji ve adli bilimler

NAA insanlar dahil olmak iizere c¢esitli organizmalardaki eser elementlerin
belirlenmesinde kullanilmaktadir (Brockman ve Lance, 2012; Zamboni ve dig.,
2012; Zaichick, 2013). Organizmalarda eser elementlerin eksik veya fazla olmasi
durumunda ortaya ¢ikabilecek hastaliklar ile ilgili ¢alismalarda kan, idrar, tirnak ve
sac¢ Ornekleri analiz edilmektedir. Antropoloji ¢aligmalarinda ise ayrica kemik ve dis

ornekleri kullanilmaktadir.

2.4.3 Gida bilimleri

Major, minér ve eser elementlerin bircogu viicudumuza beslenme yoluyla
girmektedir. Bu nedenle NAA o&zellikle gidalarda ve iceceklerde toksik eser
elementlerin belirlenmesinde kullanilmaktadir (Datta ve dig., 2012; Moon ve dig.,

2012; Paul, 2012).

2.4.4 Jeoloji, jeokimya ve malzeme bilimleri

NAA maden arastirmalarinda 6nemli rol oynamaktadir. Jeolojik yapilarin
olusumunun ortaya ¢ikarilmasi amaciyla cesitli elementlerarasi korelasyonlarin
belirlenmesinde NAA yaygin olarak kullanilmaktadir (Alnour ve dig., 2014;
Gméling ve dig., 2014). Bunun yanisira meteoritlerin element karakterizasyonlarinda
NAA’nin 6nemli bir yontem oldugu ortaya konmustur (Takeda ve dig., 2007; Oura
ve dig., 2011; Latif ve dig., 2013). NAA’nin belirleme limitlerinin ¢ok diisiik olmas1
nedeniyle yar1 iletken malzemeler ile ilgili arastirmalarda da NAA tercih

edilmektedir (Macdonald ve dig., 2005; Hampel ve dig., 2011).



2.4.5 Tarih ve arkeoloji

INAA tahribatsiz bir yontem olmasi nedeniyle nadir bulunan arkeolojik buluntularin
elementel karakterizasyonunun yapilmasinda tercih edilmektedir. Cesitli ¢anak,
dekoratif malzeme ve kiyafet gibi 6rneklerin element analizinin yapilmasi ge¢miste
insanlarin nasil yasadigi ve ticari iligkileri gibi konularda tarihgilerin arastirmalarina
yardimci olmaktadir (Meloni ve dig., 2000; Bedregal ve dig., 2012; Popelka-Ficoff
ve dig., 2012; Bedregal ve dig., 2014).

2.4.6 Referans malzemeler

NAA standart referans malzemelerin (SRM) hazirlanmasinda 6nemli rol
oynamaktadir (Zeisler ve dig., 2008; Moreira ve dig., 2013; Carioni ve dig., 2014).
SRM’lerin kullanim alanlar1 kalibrasyon, analitik yontemlerin optimizasyonu ve

kalite kontrol testleridir.

2.5 Aktivasyon

Cekirdegin notronlarla 1sinlanmasi ile ¢ekirdek basina (n, y) reaksiyon hizi asagidaki

denklem ile hesaplanmaktadir (De Corte, 1987).

R:jn(v)-v-a(v)-dv 2.1)
0
Burada v nétron hiz1 (m-s™), 6(v) v hizindaki nétronlarin (n,y) reaksiyonu tesir kesiti
(m?), n(v)-dv v ile v+dv hizlar1 arasindaki notron yogunlugudur (m).

Birim v hiz1 basma nétron akis1 ¢(v) (m™?-s?), nétron yogunluguna ve v nétron hizina

bagl olarak asagidaki gibi tanimlanmaktadir (De Corte, 1987).
p(v)=n(v)-v (2.2)

Tesir kesiti ve notron akisi ndtron enerjisine baglidir. Niikleer arastirma

reaktOrlerinde notronlar enerjisine gore tice ayrilir (Greenberg ve dig., 2011).

e Hizli nétronlar: 2°U’in fisyonu ile aciga ¢ikan, enerjisi 100 keV ile 25 MeV

araliginda degisen ve 2 MeV’de maksimum dagilima sahip olan nétronlardir.
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e Epitermal notronlar: Hizli nétronlarin moderatér atomlar ile carpigsmalari
sonucu yavaglayan nétronlardir. Enerjileri 0,5 eV ve 100 keV arasinda
degismektedir.

e Termal nétronlar: Moderatér atomlart ile termal dengede olan ndtronlardir.
Maxwell-Boltzmann enerji dagilimina sahip olup, bu dagilima gore 20°C’de

en olas1 hiz1 0,025 eV enerjiye karsilik gelen 2200 m-s™’dir.

Niikleer arastirma reaktorlerinde notron akisi genellikle 10'6-10" m=2s™°dir. Sekil
2.3’de goriildiigii gibi termal notronlar en yiiksek akiya sahiptir. Epitermal ve hizl
ndtron akilari reaktoriin aktif ¢ekirdegine ve moderatdre baglidir. Moderator olarak
hafif su kullanilan reaktérlerde epitermal nétronlar genellikle termal nétronlardan 40-
50 kat daha diisiik akiya sahiptirler. Termal notronlar i¢in (n,y) ve (n,f) reaksiyonlari
en yuksek tesir kesitine sahiptir ve genellikle 0,1-100 b seviyesindedir. Hizli
noétronlar ile gerceklesen (n,p), (n,a), (n,n") ve (n,2n) reaksiyonlarinin tesir kesitleri

ise 2-3 kat daha diisiiktiir.

o) '}
10' T

107

miazowell

107

=

1=L:a’
E (cV)

1 t t t —
10 10 10 10 10

Sekil 2.3 : Niikleer reaktorlerde ndtron enerjisine gore aki dagilimi (Url-2).

Termal noétronlarin tesir kesiti genellikle ndtron hiziyla ters orantilidir. Buna 1/v
davranig1 denir. Bu davranis bircok (n,y) reaksiyonu icin gecgerlidir. Sadece birkag
(n,y) reaksiyonu 1/v davranisindan sapma gosterir. Bu durumlar igin Westcott g(Th)
faktorliniin kullanildigi Westcott formalizasyonu gelistirilmistir (Westcott, 1955).
Westcott g(Tn) faktoru, termal nétron aktivasyon tesir kesitinin 1/v reaksiyonundan

sapmasinin bir 6l¢iisiidiir ve ndtron sicakligina baglidir.

Epitermal bolgede ayrik enerjili (rezonans pik enerjisi) ndtronlar i¢in ndtron tesir

kesiti ¢ok yliksek olabilir. Tesir kesitinin ve nétron akisinin ndtron enerjisine
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bagliligi denklem 2.1’de noétron spektrumunun kadmiyum kesme enerjisinden
(Eca=0,55 eV) termal ve epitermal bolgeye ayrilmasiyla hesaba katilmaktadir. Bu
yaklasim Hegdahl konvansiyonu olarak bilinmektedir (Hggdahl, 1962).

R :Vj‘d n(v)-v-a(v)-dV-l- T n(V)-V-U(V) dv (2.3)

0 Veg

0,025 eV enerjili termal notronlarin tesir kesiti oo ve 20°C’de en olas1 nétron hizi vo

olmak tizere tesir kesiti 6(v) asagidaki gibi yazilmaktadir.
(2.4)

Bu denklem dikkate alinarak denklem 2.3’deki birinci terim asagidaki gibi integre
edilmektedir.
Ved

n(v)~v-a(v)~dv=v0-ao_[n(v)~dv=v0~ao-n (2.5)

<
o3

Burada n termal nétron yogunlugudur (m).
n= I n(v)-dv (2.6)
0

Termal nétronlar i¢in ndtron akist @t (M2 s1) asagidaki gibi tanimlanmaktadir.
¢ =NV, (2.7)

Epitermal notron akisi nétron enerjisi ile ters orantili bir davranig gosterir. Genelde
ideal epitermal notron spektrumu 1/E spektrumu olarak adlandirilir. Denklem 2.3’de
epitermal bolgeyi temsil eden ikinci terim ndtron hizi yerine ndtron enerjisine bagh

olarak tekrar formile edilmektedir (De Corte, 1987).

Tn(v)-v-a(v)-dv:goe- I G(E—é'dE (2.8)
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Burada e epitermal ndtron akisidir (m?2-st). Epitermal nétronlar igin toplam tesir
kesitini ifade eden lo rezonans integrali (m?) ise asagidaki gibi tanimlanmaktadir (De
Corte, 1987).

E max

dE
ly= I U(E)-E (2.9)

ECd

Bu durumda denklem 2.8 asagidaki gibi yazilmaktadir.

0 E max E -dE
Jrevo)-dv=g, | TELE g, 210
Ved Ecq

Ancak pratikte niikleer reaktdr uygulamalarinda epitermal nétron akisi ideal 1/E

davramisindan sapma gostermektedir. Gergek epitermal nétron spektrumu 1/E!**

yaklagimiyla ifade edilmektedir. a ger¢ek epitermal nétron spektrumunun 1/E ideal

epitermal ndtron spektrumundan sapmasini  gdsteren epitermal aki dagilim

parametresi olarak tanimlanmaktadir (De Corte, 1987).

E max

o(E)-dE

lo(a) = I =T (2.11)
ECd

Epitermal aki dagilim parametresi nétron enerjisinden bagimsizdir, sadece notron

1s1nlama sisteminin 6zelliklerine baglidir ve pozitif veya negatif deger alabilir.

Boylece denklem 2.1°de wverilen reaksiyon hiz1 asagidaki gibi tekrar ifade

edilmektedir.
R=g¢ -0y +p.-1,(a) (2.12)

No6tron 0z-sogurma diizeltme faktorlerinin uygulanmasi ile reaksiyon hizi asagidaki

denklem ile hesaplanmaktadir (De Corte, 1987).
R:Gt'wt'GO+Ge'¢e'|0(a) (2.13)

Burada Gt termal nétron 0z-sogurma diizeltme faktorii, Ge epitermal nétron 0z-

sogurma diizeltme faktoriidiir.
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Termal-epitermal aki orani (f) ve epitermal-termal tesir kesiti orani (Qo) sirasiyla
asagidaki gibi tanimlanmakta ve etkin tesir kesiti (ceff) tanimi yapilmaktadir

(Greenberg ve dig, 2011).

-2
0. (2.14)
_ Io(a)
Q)= ol (2.15)
O —Uo'{l 9 'f(a)j (2.16)

Bu tanimlarin yapilmasi ile denklem 2.12 ile verilen reaksiyon hizi daha basit bir

sekilde asagidaki gibi yazilmaktadir.

R=¢ 04 (2.17)

2.6 Radyoaktivite Olguimi

Radyonuklit, aktivasyon suresince denklem 2.1 ile verilen reaksiyon hizina bagh
olarak uretilirken, radyoniiklite 6zgii karakteristik yari Omriine bagh olarak bozunma
yapmaktadir (Parry, 1991). Boylece radyoaktif ¢ekirdeklerin olusum hiz1 asagidaki
gibi hesaplanmaktadir (De Corte, 1987).

dN
E=R-No—/1-N (2.18)

Burada N radyoaktif ¢ekirdek sayisi, No hedef ¢ekirdek sayisi, R reaksiyon hizi, A
bozunma sabitidir (s7).
Hedef ¢ekirdek sayis1 Noasagidaki gibi tanimlanmaktadir.

_NA-(9-W

N, v

(2.19)

Burada Na Avogadro sayis1 (mol™?), 8 izotopik bolluk, w element miktar1 (kg), M

elementin atomik kiitlesidir (kg-mol™).

Isinlama bittiginde olusan radyoniiklitin aktivitesi agsagidaki gibi hesaplanmaktadir.
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Alt,)=N(t,)-A=R-N,-(1-e™") (2.20)

Burada A aktivite (Bq), tir isinlama siiresidir (s).

Olgiimiin  baslangicinda  aktive edilmis ¢ekirdeklerin sayis1 asagidaki gibi

hesaplanmaktadir.

R-N,

N(t, ty) = (L-e™) e (2.21)
Burada tg i1simnlamanin bitiminden o&lglimiin baslangicina kadar gecen bozunma

sresidir (s).

Olguim stresince bozunan cekirdeklerin sayisi asagidaki gibi hesaplanmaktadir.

— —Aty
AN(t,,t,,t,)=R-N,- (l—g ). gb %

=R-N,-5-D-C (2.22)

“m

Burada tm 6lcim suresi (s), S saturasyon faktori, D bozunma faktorii ve C 6lgim

faktoru olmak tizere sirasiyla agsagidaki gibi tanimlanmaktadir.

S=(1-e"%) (2.23)

D=¢"" (2.24)
(1-e*™)

C= N (2.25)

Olgiilen gama 1511 spektrumundan, radyoniiklitin ilgilenilen enerjisinden aktivitesi
asagidaki denklem ile hesaplanmaktadir (De Corte, 1987).

Np
AN = ———— (2.26)

t -y-¢-COI
Burada Np ilgilenilen enerjideki net fotopik sayimi, tm 6l¢iim siiresi (s), € ilgilenilen
enerjinin fotopik verimi, y ilgilenilen enerjinin gama 1sim1 yayinlanma olasilig1 ve
COl koinsidans dizeltme faktoriidir. Yaymlanma olasiligi, radyoaktif bozunmanin

belirli bir enerjideki gama 1511 yayinlanmasi ile devam etme olasiligidir. Koinsidans
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olay1 ¢ekirdekten neredeyse ayni anda yaymlanan gama isinlarinin ¢akismasindan
kaynaklanir (Gilmore, 2008). Karisik bozunma semasina sahip radyoniiklitlerin gama
1511 spektrumlarinin  6l¢iildigli durumlarda COI diizeltmesi yapilmalidir, aksi

takdirde koinsidans olay1 6l¢iim sonucunda hataya neden olmaktadir.

Denklem 2.19 ve 2.26 kullanilarak denklem 2.22 yeniden diizenlenirse reaksiyon hizi
asagidaki gibi elde edilmektedir.
N,-M
R:tm-S-D-C~W~CO| (2.27)
N,-0-cy

Radyonuklitin spesifik aktivitesi Asp ise asagidaki gibi tanimlanmaktadir.

A, = i 2.28
"t -S.-D-C-w-COlI (2.28)

Bu durumda denklem 2.13, 2.27 ve 2.28 kullanilarak radyoniiklitin spesifik aktivitesi

N,-G-y
Ay = A|\/| (G0, +G, 0. 1o(@)] ¢ (2.29)

ile hesaplanmaktadir (De Corte, 1987).

2.7 Standardizasyon

Standardizasyon, Ornegin igerdigi element miktariyla Olgillen gama 1511
spektrumunda radyoniiklitin gama 1s1n1 enerjisindeki net fotopik sayimini deneysel

kosullar altinda iliskilendiren faktoriin belirlenmesidir (Greenberg ve dig., 2011).
F=—- (2.30)

Burada N, gama 1511 enerjisindeki net fotopik sayimi ve w element miktaridir (kg).

Teorik olarak ilgilenilen elementin miktar1 denklem 2.28 ve 2.29 kullanilarak

asagidaki gibi hesaplanmakadir (De Corte, 1987).
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N

p
oM t-5-D-C-COI (2.31)
Ny 07 [G-0-00+G, -0, 1o(a)] ¢

Burada w ilgilenilen elementin miktar1 (kg), M ilgilenilen elementin atomik kiitlesi
(kg'mol™), Na Avogadro sayisi (mol™), 0 ilgilenilen elementin izotopik bollugu, v
ilgilenilen enerjideki gama 1sin1 yaymlanma olasiligi, Np ilgilenilen enerjideki net
fotopik sayimi, tm OlgUm stresi (), S saturasyon faktori, D bozunma faktoru ve C
Olcim faktort, COIl koinsidans dizeltme faktori, G: termal nétron 0z-sogurma
diizeltme faktorii, ot termal notron akis1 (m2-s), oo termal notron tesir kesiti (m?), Ge
epitermal nétron 6z-sogurma diizeltme faktérii, @e epitermal ndtron akisi (m2-s™), Io

rezonans integrali (m?) ve ¢ ilgilenilen enerjinin fotopik verimidir.

Ilgilenilen elementin drnekteki konsantrasyonu ise asagidaki gibi hesaplanmaktadir.

W
C ZW-].OG (2.32)

Burada ¢ element konsantrasyonu (mg-kg?), w ilgilenilen elementin miktar1 (kg), W

ornegin miktaridir (kg).

NAA ile element analizinde uygulanacak olan standardizasyon ydntemi 6nceden
belirlenmelidir. Standardizasyon yontemleri mutlak, bagil ve komparator olmak
Uzere Uge ayrilir. Denklem 2.31 ve 2.32 bitun standardizasyon yontemlerinin

temelini olusturmaktadir.

2.7.1 Mutlak standardizasyon

Teorik olarak Ornegin icerdigi element konsantrasyonu denklem 2.33’den elde

edilmektedir.
NP
C:tm-S-D-C-COI_ M 1 10° (2.33)
W Ny 07 [G 0 +G, 0, 15(a)]-€

Burada ¢ element konsantrasyonudur (mg-kg?). Denklem 2.33 ismlama sirasinda
hedef c¢ekirdek sayisindaki degisimin ithmal edildigi ve a, @t ve @e degerlerinin sabit

kaldig1 durumda gegerlidir. Bu nedenle 1sinlama sirasinda nétron akisinin kararliligi
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izlenmelidir. Bu amagla bir monitér kullanildigi durumda denklem 2.33 asagidaki

gibi tekrar diizenlenmektedir (De Corte, 1987).

N,

o _1n:8:D-C-COl M, -6, 7y0un 'Gt,m'f+Ge,m'Q0,m(a).€_m_106 (2.34)
W'Asp,m Mm'ea'ya'ao,a Gt,a'f+Ge,a'Q0,a(a) &

Burada a ve m alt indisleri sirasiyla elementi ve monitori belirtmektedir.

Mutlak standardizasyon yontemi deneysel olarak basit olmasina ragmen M, 0, vy, oo,
lo(a), A, @t ve @e parametrelerinin hem ilgilenilen element hem de monitor igin
bilinmesini gerektirir. Teorik olarak M, 6, v, oo, lo(ar) ve A parametreleri literatirde
vardir, ancak bazi niiklitler i¢in belirsizlikleri yiiksektir. @t, @e ve a parametreleri ise
deneysel olarak belirlenmelidir. Azalan énem sirasina gore ¢t, @e, oo, lo(at), A ve 0
onemli Ol¢iide sistematik hata ve Slgiim belirsizligi kaynaklaridir. Bu nedenle bu
yontem ile elde edilen element miktarlar1 yiiksek sistematik hataya sahiptir (De
Corte, 1987).

2.7.2 Bagil standardizasyon

Bagil standardizasyon yonteminde Ornek ve ilgilenilen element igerigi bilinen bir
standart birlikte 1sinlanir ve ayni deneysel kosullarda 6lgiiliir. Denklem 2.31 ve 2.32
hem 6rnek hem de standart i¢in yazilip tekrar diizenlenirse drnegin igerdigi element

miktar1 asagidaki gibi hesaplanmaktadir (De Corte, 1987).

NP
[tm-D-C-Wl G, f+G,,-Q.(@) & .,
C, = : —10 (2.35)
[ N } G, f+G,, Q.(a) &,

p
t,-D-C-w

Burada ¢ element konsantrasyonudur (mgkg?). Denklemde a ve s alt indisleri
sirastyla 6rnek ve standard: belirtmektedir. Ornegin ve standardin 1s1nlama tiipiindeki
konumuna gore aki degisimi, 0rnek ve standartin matris Ozelliklerine bagli olarak
farkli gama sogurulmasi meydana gelebilecegi i¢in de fotopik verimindeki degisim
hesaba katilabilir. Ayrica asagidaki kosullarda denklem 2.35’deki f parametresi

elimine edilmektedir.
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o Ges Qos(a) << Gs fve GeaQoaar) << Gta-f
veya
o Gts=G1a=Ges=Gea=1

Ikinci kosul saglandifinda ve &:=¢s oldugunda Ornedin igerdigi element

konsantrasyonu asagidaki gibi hesaplanmaktadir.

(2.36)

Burada ¢ element konsantrasyonudur (mg-kg?'). Ornek ve standart aym &rnek-
dedektor mesafesinde o6l¢iildiigii i¢in net pik alanlarinin koinsidans etkileri igin

duzeltilmesine gerek yoktur (De Corte, 1987).

Bagil standardizasyon yonteminin en biiyiik avantaji 1sinlama sirasinda nétron
spektrumunda meydana gelebilecek degisiklikler 6rnegi ve standardi ayni sekilde

etkileyeceginden nétron aki parametrelerinin izlenmesine gerek olmamasidir.

Bagil standardizasyon yonteminde standart olarak tek elementli veya ¢cok elementli
standartlar kullanilabilir. Element miktarmin Sl¢iilen belirsizligi standartin icerdigi
element miktarindaki belirsizlikten daha kiiciik olamaz. Uygun kosullar altinda
element miktarindaki olgiilen belirsizlik %0,01 mertebesine kadar diismektedir. Bu
yontem element miktarinin belirlenmesinde diger yontemlere goére en yiiksek
dogrulugu saglamaktadir. Ancak ¢oklu-element analizinde bu yOntemin bazi

dezavantajlar1 vardir (Simonits ve dig., 1975):

e llgilenilen elementler i¢in ¢ok sayida standartin hazirlanmasi, 1s1nlanmasi ve
Ol¢iilmesi zaman alicidir ve genellikle hata kaynaklarinin artmasina neden

olur.
e Standartlar 1s1nlama tiiplinde fazla yer kaplayabilir.
e [ilgilenilen elementler disinda rnekte belirlenen bazi beklenmeyen elementler

standartta olmadigi i¢in nicel olarak analiz edilemez.
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e Bazi durumlarda 1smmlama tiipii boyunca olusacak aki degisimi nedeniyle

standartlar ve drnekler i¢in ayni 1sinlama kosullar1 saglanamayabilir.

2.7.3 Tek-komparator standardizasyonu

Tek-komparator (tek-monitorle karsilastirma) yonteminde her bir elementin standarti
secilen tek bir komparator ile birlikte 1sinlanir ve her element icin deneysel k-faktor(
belirlenir (Girardi ve dig., 1965).
Aps
k.(8) = = 2.37

¢ A%p,c (2.37)
Burada ¢ ve s alt indisleri sirasiyla komparatorii ve standarti belirtmektedir.
Standartin ve komparatorin spesifik aktiviteleri denklem 2.29’a gore yazilirsa belirli

bir element igin k-faktorii asagidaki gibi yeniden tanimlanmaktadir.

Mc'es'ys'o-o,s Gt,s' f +Ge,s'Q0,s(a) &

k.(s) =
C() Ms'Hc'yc'UO,c Gt,c'f-l_Ge,c'QO,c(a) gc (238)

Standart kullanilarak element i¢in k-faktorii belirlendikten sonra 6rnegin icerdigi bir
elementin konsantrasyonu o6rnek ve tek-komparatoriin birlikte 1sinlanmasiyla

asagidaki gibi hesaplanmaktadir.

svew
o - \LhSDCW) 10 (2.39)
’ Asp,c kc(s)

Burada ¢ element konsantrasyonudur (mg-kg™). Denklem 2.39 asagidaki kosullarda
gecerlidir (De Corte, 1987).

e Ornek ve standart i¢in izotopik bollugun ayn1 olmasi.

e Isinlama kosullarinda 6rnek-komparatOr ve standart-komparat6r icin notron
0z-sogurma faktorlerinin ayni olmas.

e Ak parametrelerinin (¢, f ve o) 6rnek-komparator ve standart-komparator
1sinlamalari siliresince sabit olmasi.

e Fotopik verimlerinin oraninin érnek-komparator ve standart-komparator igin

ayni olmasi.
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k-faktorlerinin belirlenmesi zorlu bir deneysel caligma gerektirse de, yontem k-
faktorleri belirlendikten sonra bircok benzer Ornegin rutin analizinin yapilacagi
durumlarda kolaylik saglar. Bagil standardizasyon yonteminde oldugu gibi net pik

alanlarinin koinsidans etkileri i¢in diizeltilmesine gerek yoktur.

Yontemin dogrulugu k-faktorlerinin sabit kalmasina baglhidir. k-faktorlerinin
belirlendigi zaman ile 6rnegin analiz edildigi zaman arasinda gecen siirede denklem
2.38’deki parametrelerde degisiklik olmamalidir. Bu nedenle k-faktorleri sadece

belirli bir 1s1nlama ve 6lgiim kosulu i¢in gegerlidir (De Corte, 1987).

2.7.4 ko standardizasyonu

k-faktorlerinin 1gimnlama ve 6l¢iim kosullarindan bagimsiz hale getirilmesi amaciyla
Girardi ve dig. (1965)’nin tek-komparatér yontemi gelistirilerek ko yontemi ortaya

koyulmustur (Simonits ve dig., 1975).

Deneysel olarak belirlenen k-faktorleri 1isinlama (f, o) ve 6l¢iim kosullarina (g) gore

normalize edilerek denklem 2.37’dan ko-faktorl elde edilmektedir.

G . f+G .-
kOc(S) = kC(S). te + ec QO,c(a). &,
, G- f+G,;-Qy(a) &,
_ A%p,s .Gt,c' f +Ge,c 'Qo,c (0[) . £, (2.40)
/xpp (3Ls~ f *'(3&5-(9QS(CZ) gpﬁ

Denklem 2.38 dikkate alindiginda ko-faktorii bilesik bir nukleer sabit olarak

tanimlanmaktadir.

Mc'es'ys'o-o,s

Koo (S) =
© M, -6,-7, -0, (2.41)
Standart ko,c(m)-faktorleri belirlenmis bir monit6r ile birlikte 1sinlandiginda asagidaki

doniistim kullanilmaktadir.

kO,c (S)
ko,c (m) (242)

kO,m (S) =

Daha sonra incelenecek drnek monitér ile birlikte 1sinlanirsa ve Koc(S)= Koc(a) kabul

edilirse 6rnegin igerdigi element konsantrasyonu asagidaki gibi hesaplanmaktadir .
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N
p
[t -S-D-C-W-COI] koo(m) G- f+G,, -
Ca — m a O,C( ) t,m + e,m QO,m(a).g_m.lofs (2'43)
A5p,m kO,c(a) Gt,a.f-l_Ge,a'QO,a(a) ‘C"a

Burada ¢ element konsantrasyonudur (mgkg?). a, ¢ ve m alt indisleri sirasiyla
elementi, komparatorii ve monitort belirtmektedir. Denklem Ornek ve standart igin

izotopik bollugun ayni oldugu durumda gegerlidir.

Denklem 2.43’deki f, o ve ve & parametreleri yontemin deneysel kosullarini
belirtmektedir. Bu nedenle ko standardizasyonu 1sinlama ve 6l¢iim kosullarina gére

degistirilebilir tek-komparatdr standardizasyonu olarak adlandirilabilir.

Mutlak standardizasyon yonteminde denklem 2.34°deki
[Mm-0a-ya-00a/Ma-Omym-com] nukleer parametresi yerine kom(a) bilesik niikleer
parametresi yerlestirilirse, 6rnegin icerdigi element konsantrasyonu asagidaki gibi

hesaplanmaktadir.

p

N
. [tm-s-D-c-w-cmL 1 G146, Q@) &
’ Asp’m kO,m(a) Gt,a'f-l_Ge,a'QO,a(a) &,

10° (2.44)

Burada c element konsantrasyonudur (mg-kg?). a, ¢ ve m alt indisleri sirasiyla
elementi, komparatorii ve monitori belirtmektedir. Denklemdeki kom(a)-faktori

asagidaki gibi tanimlanmaktadir.

kO,c (a)

Ko (@) = () (2.45)

Bu yaklasim hedef ¢ekirdek sayisinin ve notron spektrumu parametrelerinin (ot, f ve
a) 1sinlama siiresince sabit oldugu veya onemli miktarda degismedigi durumda

gecerlidir.

ko standardizasyon yontemi mutlak nukleer parametrelerin yerine deneysel olarak

belirlenen ko-faktorlerinin kullanildigi mutlak standardizasyon yontemi olarak
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tanimlanabilir. Bdylece niikleer parametrelerin belirsizliklerinin neden oldugu

sistematik hatalar elimine edilir (Simonits ve dig., 1975).

2.7.4.1 ko-faktorleri

NAA’de analitik olarak kullanisli radyoniiklitler ve gama enerjileri i¢in ko-faktorleri
ve ilgili niikleer parametreler Kolotov ve De Corte (2004) tarafindan elektronik veri
taban1 olarak sunulmustur. Veri tabani 130’dan fazla izotop icin yiiksek dogrulukla

belirlenmis deneysel ko-faktorlerini icerir.

[k olarak, ko-faktorleri INW, Gent (Thetis reaktérii) ve KFKI, Budapeste (WWR-M
reaktorii)’daki deneysel ¢alismalar ile belirlenmistir. Daha sonra Risg DTU (DR-3
reaktorl), Sacavém (RPI reaktorl), Lubliyana (TRIGA reaktord), Jilich (FRJ-2
reaktori) and Viyana (TRIGA reakt6ri) laboratuvarlarinin katkilariyla veri tabani

genisletilmistir.

Temelde ko-faktorleri iki kategoriye ayrilmistir.

e Onerilen faktorler: En az iki reaktorde gerceklestirilen dlgiimler sonucunda
elde edilen ve belirsizligi %2’den diisiik olan faktorlerdir.
e Gecici faktorler: Sadece 1 reaktorde gergeklestirilen dlgiimler sonucunda elde

edilen ve belirsizligi %5’den iyi olan faktorledir.

2.7.5 Ko standardizasyonunun uygulanmasi

Ko standardizasyonu isinlama sirasindaki nétron spektrumu parametrelerinin ve
Olctim kosullarinda fotopik veriminin ve koinsidans etkilerinin bilinmesini gerektirir.

Bu nedenle dedektdrin ve notron spektrumunun kalibrasyonlart yapilmalidir.

2.7.5.1 HPGe dedektor kalibrasyonlari

Ko standardizasyonunda kullanilacak HPGe dedektér kalibrasyonu, pik-sekil
(FWHM)  kalibrasyonunu, referans o6l¢im konumundaki fotopik  verimi
kalibrasyonunu ve Olgiimlerde kullanilacak biitiin  6lgim  geometrilerindeki

pik/toplam orani kalibrasyonlarini igermektedir.
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Pik-sekil kalibrasyonu

Pik-sekil kalibrasyonu dedektér ayirma giliciiniin bilinmesi i¢in gereklidir.
Kalibrasyon, enerjisi bilinen kalibrasyon kaynaginin spektrumunun ol¢lilmesi ve
Olcilen pik pozisyonunun (kanal) enerji ile karsilagtirilmasiyla yapilir. Kalibrasyonda
kullanilacak kaynaklarin enerjileri diisiik enerjiden yiiksek enerji bolgesine kadar
spektrometrenin kullanilacagi enerji araligini  kapsamalidir. Ilgilenilen enerji
araliginda kalibrasyon noktalar1 elde edildikten sonra enerji-kanal numarasi egrisi
cizilerek kalibrasyon yapilir. Pik-sekil kalibrasyonu egrisi dl¢iim geometrisinden

bagimsizdir.
Verim kalibrasyonu

Gama spektrometresinde amag belirli bir enerjide 6lgiilen net fotopik sayimini ilgili
radyoniiklit miktari ile iliskilendirmektir. Bunun i¢in fotopik veriminin bilinmesi
gerekir. Fotopik verimi belirli bir enerjideki net fotopik sayiminin kaynaktan
yayinlanan gama 1511 sayisina oranidir ve kaynak-dedektdr geometrisine baglidir

(Gilmore, 2008).

N

p

t Ay

m

E=

(2.46)

Burada ¢ belirli bir enerjideki fotopik verimi, Np ilgilenilen enerjideki net fotopik
sayimi, tm Ol¢iim siiresi (s), A kalibrasyon kaynaginin 6l¢iim tarihindeki aktivitesi

(Bq) ve v ilgilenilen enerjinin gama 1s1n1 yayinlanma olasiligidir.

Belirli bir enerji araliginda fotopik verimleri belirlendikten sonra verim kalibrasyonu

enerjiye  bagli  olarak elde edilen deneysel verim  degerlerinin

loge = Z a, - log'(E) seklinde bir egriye uyarlanmasiyla yapilmaktadir (Gilmore,
i—0

2008).

Pik/Toplam orani kalibrasyonu

Pik/Toplam oran1 (P/T) fotopik sayiminin spektrumdaki toplam sayima oranidir
(Gilmore, 2008). P/T’nin bilinmesi belirli bir hacime sahip 6rneklerde koinsidans

etkilerinin dlzeltilmesi icin gereklidir (Genie, 2006). P/T belirli bir dedektor igin
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gama 1511 enerjisine, kaynak dedektdr mesafesine, kaynak geometrisine bagli olarak
olcilen bir parametredir. P/T kalibrasyonunda 2**Am, 1®Cd, *"Co, 3Sn, ¥'Cs ve
%7Zn gibi tek enerjili nokta kaynaklar kullamilir. P/T denklem 2.47 ile
hesaplanmaktadir.

_ &

&
T PIT

(2.47)

Burada er toplam verim, € belirli bir enerjideki fotopik verimi, P/T ilgilenilen

enerjinin Pik/Toplam oranidir.

2.7.5.2 Notron spektrumu kalibrasyonu

ko standardizasyonunda kullanilacak noétron spektrumu kalibrasyonu, o, f ve Fcau

noétron spektrumu parametrelerinin belirlenmesini icerir (De Corte, 1987).
o parametresinin belirlenmesi

o parametresi logTi- |09(Er,i /1eV) egrisinin egiminden (-o) elde edilebilir. Bu

egriden elde edilen sonug asagidaki denklemin ¢ozlimiinden elde edilen ile aynidir.

e £ o 57

i=1 i=1 i=1

T =0 (2.48)

Zp:{log Eri ZP: log Er.
i=1

i=1 i p

Denklemde E: etkin rezonans enerjisi, p birlikte 1s1nlanan monitor sayisidir.

Notron akisinin ve spektrum parametrelerinin kararsiz oldugu reaktorlerde o
parametresinin belirlenmesinde monitorlerin 6rnek ile birlikte 1sinlanabildigi ¢iplak

coklu-monitor yontemi tercih edilebilir ve Tjasagidaki gibi hesaplanmaktadir.

Asp,i _ Asp,P+1

T :(E _)_a . kO,Au (I)‘9| kO,Au(p+l)'8p+1
I | Qi(@)-G; ) Quni (@) -Gpy (2.49)
Gtvi Gt,P+1

Ciplak ¢oklu-monitdr yonteminde en az ti¢ monitor (p+1=3) kullanilmalidir.
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Denklem 2.49°daki Qo(a) asagidaki gibi hesaplanmaktadir.

Q,—0.429 0.429
= +
Q(a) — £ 2at]) (2.50)

r

Burada Ecq (=0,55 eV) Cd kesme enerjisidir.

Denklem 2.50°deki E: asagidaki gibi hesaplanmaktadir.

B ZX-'lnEr,i
NEr=——<— ZX (2.51)

Denklem 2.51deki x terimi ise asagidaki gibi tanimlanmaktadir.
(2.52)

Burada g istatistiksel agirlik faktorii, I'y radyatif rezonans genisligi, I'n notron

rezonans genisligi ve I" toplam rezonans genisligidir.

Ciplak Uc¢lU-monitor yontemine gore a, asagidaki denklemin ¢ozimi ile

belirlenmektedir.

(a-b)- Qo1(a) -a- Qoz(a) —Z+b. Qos(a) G (2.53)

t,l t,2 t3

Denklem 2.53’deki a ve b katsayilar1 asagidaki gibi hesaplanmaktadir.

= —E.L(l), 21 B

a_{l A%p,l 0,Au (2) 32} (2.54)
= —E.Ll), 21 b

- {1 ASP 1 kO,Au (3) &y } (255)

Ciplak iiglii-monitor yonteminde monitor olarak 1%8Au,%Zr ve %Zr'nin kullanilmasi
onerilmektedir. Denklemde 1 alt indisi ile ¥’Zr/°"™"Nb (743,3 keV), 2 alt indisi ile
%7r (724,2 ve 756,7 keV) ve 3 alt indisi ile 8Au (411,8 keV) belirtilmektedir.
Y7 Au(n,y) icin Gi=Ge=1, %*Zr(n,y) icin Gi=1, Ge=0,983 ve *Zr(n,y) i¢in Gi=1,
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Ge=0,973tiir. Au ve Zr’un ilgili gama enerjileri (**®Au: 411,8 keV, %2Zr: 724,2 ve

756,7 keV, ¥Zr/™Nb: 743,3 keV) icin koinsidans etkisinin olmamasi ve E:
degerlerinin birbirinden farkli olmas1 (**Au: 5,65 eV, %Zr: 6260 eV, %Zr: 338 eV)

Au ve Zr monitdrlerini bu yontem i¢in uygun kilmaktadir.
f parametresinin belirlenmesi

Zrun kullanildigi  ¢iplak ikili-monitér yontemine gore f asagidaki gibi

hesaplanmaktadir.
0 Au (1) 51 Ag 1
Q ( ) e, P Q (CZ)
f= OAu (2) o 2’ Aspz 02
G . Aspvl _G . O,Au (1) 81 (256)
b2

A%p,z ! kO,Au (2)-¢,

Denklemde 1 alt indisi ile *7Zr/°"™Nb (743,3 keV), 2 alt indisi ile %2Zr (724,2 ve
756,7 keV) belirtilmistir.

Fec.au parametresinin belirlenmesi

Literatirde ko-faktorleri altin komparator igin verilmektedir. Ancak 6rnek ile birlikte
1isinlanan monitdriin her zaman altin, *’Au(n,y) 1®Au, olmas1 gerekmez. Altindan
farklt bir komparator kullanildiginda komparator faktorinin (Fcau) tanimlanmasi

gerekir.

. A, 107 1
i kO,Au '(m)"c"m Gt,m ’ f +Ge,m 'QO,m(a) (257)

Bu durumda denklem 2.43 asagidaki gibi yazilmaktadir.

o S DCWCOl), 1 ! Lip e
I:c,Au kO,Au (a) Gt,a - Ge,a 'QO,a (a) €a

Burada ¢ element konsantrasyonudur (mg-kg™). a ve c alt indisleri sirasiyla elementi

ve komparatoru belirtmektedir.

Denklem 2.57 ayn1 zamanda agagidaki gibi ifade edilebilir.
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Ny Ou G ps 7 0
F — A YAu 0,Au Au . .10—6 S « SR
c,Au MA goe f 3471010 (259)

u

Bu denklemden anlasildigi gibi Fcauw hem ko standardizasyonunda element
konsantrasyonunun hesaplanmasinda kullanigli bir ara parametre, hem de nétron

sepktrumu ve dedektor kalibrasyonlarinin dogrulugunun bir gostergesidir.

2.7.5.3 ko standardizasyonunda kullanilan bilgisayar programlari

INAA’de ko yontemi Kayzero for Windows ve ko-IAEA programlar ile

uygulanmaktadir.
Kayzero for Windows programi

Bu programda reaksiyon hizinin ve ko-faktorlerinin Hggdahl konvansiyonuna
dayanan Klasik ko standardizasyonu kullanilmaktadir (Ryves, 1969; Kolotov ve De
Corte, 2003; De Corte ve Simonits, 2003; Kolotov ve De Corte, 2004).

Kayzero for Windows programinda ko-faktOrleri asagidaki gibi kodlanmistir (De
Corte ve Simonits, 1994):

e 1: dnerilen faktorler.

2: gecici faktorler.

3: teorik olarak hesaplanan faktorler, spektrum girisim dizeltmeleri igin

kullanilir.

4: tek kagis piklerinin faktorleri.

5: ¢ift kagis piklerinin faktorleri.

Tek ve cift kacis pikleri, spektrumdaki piklerin tanimlanmasina yardimci olmasi igin
kullanilir  ve bu piklere ait ko-faktOrlerinin element konsantrasyonunun
hesaplanmasinda bir fonksiyonu yoktur. Eger radyoniiklitin dnerilen bir ko-faktori
yoksa veya Westcott g(Tn) faktori 1’den sapiyorsa radyoniiklit “*” sembolii ile

isaretlenmistir.
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Ko-IAEA program

Bu program ko denklemlerinden Cd kesme enerjisinin kaldirildigi alternatif bir
konvansiyona dayanmaktadir (Blaauw ve dig., 1991). Bu yontemde nétronlarin iki
kisma ayrilmasi yerine, niklitin tesir kesiti iki kisma ayrilmakta ve denklem 2.1

asagidaki gibi yazilmaktadir.

R:J‘Uo"’o .¢(V)'dv+'(|;{0(v)—U°T.vo}'CD(V)'dV (2.60)

0 Vv

Alternatif rezonans integrali asagidaki gibi tanimlanmaktadir.

Ig(a):J{U(E)_GOT%} ;i (2.61)

Westcott faktori, g(Tn) = 1 olan niiklitler i¢in asagidaki esitlik gegerlidir.
1,(0) = 1,(0)-0.429- 5, (2.62)

Denklem 2.61°in kullanilmasiyla denklem 2.59°da sag taraftaki integral asagidaki
gibi yazilmaktadir.

j {a(v)—af’T'VO}-co(V)-dv =9, 1(a) (2.63)

Boylece denklem 2.1°de verilen reaksiyon hizi uygulanan alternatif konvansiyon ile

asagidaki gibi tekrar ifade edilmektedir.
R=0,-0,+9, 1,(a) (2.64)

Klasik ko standardizasyonunda kullanilan uyarlanmis Hegdahl konvansiyonunda
denklem 2.14 ve denklem 2.15 ile verilen termal-epitermal aki orani ve epitermal-
termal tesir kesiti orami alternatif konvansiyonda sirasiyla asagidaki gibi

tanimlanmaktadir (Url-3).

o

. (2.65)
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_lo(@)

Qy(a)

o, (2.66)
Bu durumda asagidaki esitlik matematiksel olarak dogru olmaktadir.
f+Qy(a)=f +Qy(a) (2.67)
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3. OLCUMUN KALITE KONTROLU

Herhangi bir analitik yontemde 6l¢tim sonucunun kalitesinin belirlenmesi 6nemlidir.
Elde edilen sonucun Kkalitesi, analizin dogrulanmis yontemler ile yapilmasi,
tamimlanmis kalite kontrol yontemlerinin kullanilmas1 ve yeterlilik testlerine (YT)
katilim gibi siireclerle test edilebilir. Bunun yani sira dl¢iim belirsizligi ve belirleme

sinir1 de 6lglim sonucunun kalitesinin belirlenmesinde kullanilir.

3.1 Olcum Belirsizligi

Olgiim belirsizligi, 6l¢iim sonucu ile iliskili bir parametredir ve dlgiilen biiyiikliigiin
alabilecegi degerlerin dagilimmi tanimlamaktadir (EURACHEM, 2012). Olgiim
belirsizliginin hesaplanmasi olasi biitiin belirsizlik kaynaklarinin degerlendirilmesini
gerektirir. Her bir belirsizlik kaynagi belirsizlik bileseni olarak adlandirilir. Analitik
yontemlerde genel olarak belirsizlik kaynaklar1 6rnek matrisi etkileri ve girisimleri,
cevresel kosullar, 6rnek miktarinin belirlenmesinde kullanilan cihazlar, referans
degerler, ol¢iim yonteminde kullanilan yaklagimlar, varsayimlar ve siiregler ile

rasgele degisimlerdir.

Herhangi bir 6l¢lim sonucu igin bilesik standart belirsizlik, hesaplamada kullanilan
her bir bilesenin belirsizliginden asagidaki gibi hesaplanmaktadir (EURACHEM,
2012).

uc(y(xl,xz,---))\/Z (%] ux) = > uly,x)’ (3.1)

i=1,n 1 i=1,n

Burada y 6l¢iilen deger, uc(y) Olgiilen degerin bilesik standart belirsizligi, x; 6l¢llen

degeri hesaplamada kullanilan bagimsiz parametreler ve u(xi) bu parametrelerin

belirsizligidir.
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Analitik yontemlerde 6l¢iilen degerin belirsizligi genellikle genisletilmis belirsizlik,
U, ile verilir. Genisletilmis belirsizlik, Olciilen degerin daha yiiksek bir giiven
seviyesindeki aralikta bulunmasini saglar ve bilesik standart belirsizligin bir

genisletme faktori ile ¢arpilmasiyla hesaplanmaktadir.
U =k-u.(y) (3.2)

Bu denklemde k genisletme faktoriidiir. k faktorii istenilen giiven seviyesine bagh
olarak secilir. Yaygin olarak %95 giliven seviyesi i¢in k=2 kullanilmaktadir

(EURACHEM, 2012).

3.1.1 Enstrimental nétron aktivasyon analizinde 6lgim belirsizligi

Elementin belirlenmesinde atom ¢ekirdeginin 6zelliklerine gore olusan radyoaktif
izotopun kullanildig1 niikleer analitik yontemlere 6zgli belirsizlik kaynaklarmin
ayrica tanimlanmasi gereklidir (IAEA, 2004). Niikleer yontemlerde veriler, pargacik
ve/veya radyasyon yayinlanmasiyla meydana gelen bozunma sonucu elde edilen
sayimlarin toplanmasiyla elde edilir. Radyoaktif bozunma Poisson dagilimi ile
tanimlanir, bu nedenle bozunmayla iligkili belirsizlik Poisson dagiliminin standart
sapmasindan tiiretilebilir. Sayimin yeterince biiyiikk oldugu durumda ise normal
dagilim kullanilabilir. Radyoaktif bozunmanin dogasi nedeniyle, dlgiilen nicelikler
zaman igerisinde sabit degildir, bu nedenle bozunma i¢in uygun diizeltmelerin
uygulanmasi1 gereklidir. Diizeltme faktorleri, bozunma sabiti ve zamanin bir
fonksiyonudur. Niikleer yontemlerde 6l¢iimler genellikle kalibrasyon kaynaklar ile
cesitli kalibrasyonlarin yapilmasini1 gerektirir. Kalibrasyonla iliskili belirsizlik
bilesenleri referans malzemelerden, kalibrasyon kaynaklarindan ve deneysel
verilerden uyarlanan kalibrasyon egrilerinden kaynaklanir. Niikleer yontemlerde
orneklerin aktivasyonu niikleer reaktdr, hizlandirici veya radyoaktif kaynak gibi
1sinlama cihazlari ile yapilir. Bu cihazlarin karmasik yapilarindan dolayr radyasyon
siddetinin tekrarlanabilirliginin saglanamamasi1 da diger bir belirsizlik kaynagidir.

Tim belirsizlik kaynaklar1 hesaba katilarak analizin belirsizlik biit¢esi olusturulabilir.

32



3.1.1.1 Bagl standardizasyonda dl¢iim belirsizligi

Bagil standardizasyonda belirsizlik kaynaklari 6rnegin hazirlanmasi, 1smmlama ve
gama 1511 Ol¢limii olmak iizere ii¢ asamada incelenebilir (Greenberg ve dig., 2011).
Her bir grubun igerdigi belirsizlik bilesenleri Cizelge 3.1°de verilmistir (Kucera ve

dig., 2004).

Denklem 2.35 kullanilarak element konsantrasyonunun belirlendigi durumda,
hesaplamada kullanilan parametrelerle iligkili belirsizlik bilegenleri hesaba katilarak

bilesik belirsizlik hesaplanir.

Cizelge 3.1 : Bagil standardizasyonda belirsizlik bilesenleri.

Asama Belirsizlik bileseni

Ornek miktarmin belirlenmesi, u1a

Standart miktarinin belirlenmesi, uip

Ornek miktarmin belirlenmesi sirasinda 6rnegin nem
Ornek hazirlama, u1 kapmasi sonucu miktardaki degisim, uic

Standartin element igerigi, uid

Hedef izotopun bollugu, uze

Ornek paketinin element igerigindeki degisim, uaf

Isinlama geometrisindeki farkliliklar, uza
NoOtron 0z-sogurmasindaki farkliliklar, uzp
Isinlama siiresi, uzc

Isinlama, uy Niikleer reaksiyonlardaki girisimler, uzq

Notron spektrumundaki degisimler, uze
Isinlama sirasinda buharlasmadan kaynaklanan kayiplar,
Uzt

Sayim istatistigi, usa
Sayim geometrisindeki farkliliklar, usp
Puls y1g1lmasi kayiplari, usc
Koinsidans, uzg
Oll zaman etkisi, Uze

Gama-1sin1 ol¢iimii, us  Bozunma etkisi, ust
Sayim suresi, Usg
Gama 15111 6z-sogurma etkisi, usn
Gama 15101 girigimleri, ug;
Pik belirlenmesi yontemi, us
Dogal fon diizeltmesi, usk
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3.1.1.2 ko standardizasyonunda 6l¢iim belirsizligi
Kayzero for Windows programinda 6l¢iim belirsizligi

Kayzero for Windows programinda De Corte (1987) tarafindan o6nerilen orijinal
yaklasim kullanilmaktadir. Bu yaklagimda 6l¢iim belirsizligi sayim istatistiginin ve

yaklasik bir sistematik belirsizligin bilesiminden asagidaki gibi hesaplanmaktadir.

U, =JU(N,)*+u(s) (3.3)

Denklemde uc analiz sonucunun bagil bilesik belirsizligi (%), u(Np) net fotopik
sayiminin bagil belirsizligi (%), u(s) ise %3,5 ile verilen sistematik bagil
belirsizliktir. Sistematik belirsizlik Cizelge 3.2°de verilen bilesenlerin katkilarini

icermektedir (De Corte ve Simonits, 1994).

Cizelge 3.2 : Kayzero for Windows programinda sistematik belirsizlik bilesenleri.
Bilesen  Katki1 (%)

ko-faktori ~1

Qo ~1
~1,5

f ~1

€ ~2
Col ~1,5
Toplam ~3,5

Programda kullanicinin tercihine goére belirsizlik sonuglart %68 (k=1) veya %95

(k=2) gliven seviyesinde rapor edilmektedir.
ko-IAEA programinda 6l¢iim belirsizligi

Ko-IAEA programinda analiz sonucunun Ol¢iim belirsizligi, rasgele ve sistematik
belirsizlik kaynaklarinin katkisiyla hesaplanmakadir ve %68 (k=1) giiven araliginda
rapor edilmektedir (Url-3). Analiz sonucunun bilesik belirsizligine katkisi olan

bilesenler Cizelge 3.3’de verilmektedir.

34



Cizelge 3.3 : ko-IAEA analiz sonuglarindaki belirsizlik bilesenleri (Url-3).

Bilesen Katki Tar
Np Aki, element konsantrasyonu, fotopik verimi ~ Rasgele
ko-faktor( Ak, element konsantrasyonu Sistematik
ot Element konsantrasyonu Rasgele
f Ak, element konsantrasyonu Sistematik
o Ak, element konsantrasyonu Sistematik
w Ak, element konsantrasyonu Rasgele
Kuru kitle Ak, element konsantrasyonu Rasgele

Kragten-NPI yontemi ile notron spektrumu parametrelerinin belirsizligi

Kayzero for Windows ve ko-IAEA programlarindan bagimsiz olarak ko
standardizasyonunda nétron spektrumu parametrelerinin - ve belirsizliklerinin
degerlendirilmesi i¢in Kragten yontemi uygulanmistir. Robouch ve dig. (2000) ko
standardizasyonunda belirsizlik butcesinin, Kragten (1994) tarafindan gelistirilen
“evrensel olarak uygulanabilen e-tablo teknigi” ile degerlendirilmesini énermislerdir
ve ko standardizasyonunda Ol¢iim belirsizliginin hesaplanmasi i¢in bir yazilim
gelistirmislerdir (Younes ve Robouch, 2003). Kubesova ve Kucera (2012), Kayzero
for Windows ve Kko-IAEA programlart ile yaptiklart c¢alismalarda analiz
sonuglarindaki belirsizliklerinin farkli oldugunu belirlemislerdir ve bu nedenle
notron aki parametreleri ile belirsizliklerinin Kragten (1994) yontemine gore
hesaplandigi ve Kragten-NPI olarak adlandirilan bir e-tablo yontemi gelistirmislerdir.
Bu yontemde hazirlanan e-tablolara denklem 2.28, 2.50, 2.53, 2.54, 2.55, 2.56 ve
2.57 vyerlestirilerek o, f ve Fcau parametreleri ve belirsizlikleri ile kullanilan

parametrelerin belirsizlige katkis1 % olarak hesaplanmaktadir.

3.2 Element Belirleme Sinir1

Element belirleme smir1 (LOD), bir sayim sisteminde belirli sartlarda yapilan
Olctimde giivenilir olarak elde edilebilecek en kiiciik element miktaridir. Element
miktarinin ¢ok diisiik oldugu durumlarda, 6l¢lim belirsizligi element miktarinin

“sifir” degerinden ayrilmasini zorlastirabilir.

Element belirleme sinirinin hesaplanmasinda kullanilan yaklasimlardan biri Currie

(1968)’nin 6nerdigi yaklasimdir. Currie’nin yaklagimu, kritik seviye (Lc) ve belirleme
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sinirt (Lp) olarak tanimlanan ve sayim olarak hesaplanan iki Onemli kavrama
dayanmaktadir (Sekil 3.1).
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Sekil 3.1 : Kritik seviye ve belirleme simir1 (Gilmore (2008)’den uyarlanmustir).
3.2.1 Kritik seviye

Kritik seviye (Lc), 6lgiilen gama spektrumundaki bir fotopik igin belirlenen sayimin
istatistiksel olarak anlamli olup olmadigini gostermektedir. Buna gore eger fotopik
net saymmi denklem 3.4 ile hesaplanan kritik seviyeden biyikse istatistiksel olarak

anlamli, kiigiikse anlamsizdir (Gilmore, 2008).
Le =k, - (3.4)

Denklemde k, faktorii 6nceden belirlenen gliven seviyesine gore secilmektedir ve
yaygin olarak %95 giiven seviyesinde normal dagilim fonksiyonundaki tek tarafh
giiven Kkatsayisina karsilik gelen ko=1,645 kullanilmaktadir. oo ise fotopik net

sayimminin sifir oldugu durumda (Np=0) standart sapmadir.

Spektrumda ilgilenilen enerjideki net fotopik sayimi asagidaki gibi hesaplanmaktadir
(Gilmore, 2008).
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Denklemde G toplam sayim ve B dogal fon sayimidir. Birgcok durumda bir fotopik
icin dogal fon sayimmu basit olarak Compton siirekliligidir. Net fotopik sayiminin

varyansi

var(Np)sz+B+var(B) (3.6)

denklemi ile hesaplanmaktadir (Gilmore, 2008). Net fotopik sayiminin varyanst c?,

Np=0 ve dogal fon sayiminin varyansi var(B)=B oldugu durumda asagidaki gibi

hesaplanmaktadir.

var(N, =0) =0, =B+var(B)=2-B (3.7)

Bu durumda %95 gliven seviyesinde kritik seviye denklem 3.8 ile verilmektedir.

L. =2,33-V/B (3.8)

3.2.2 Belirleme smir1

Belirleme sinir1 (Lp), bir sayim sisteminde belirli sartlarda yapilan 6lglimde glvenilir
olarak elde edilebilecek en kiiciik sayim miktaridir ve asagidaki denklem ile
hesaplanmaktadir (Gilmore, 2008).

LD:LC+kﬂ'O-D (39)

Denklemde kg=1,645"dir. Net fotopik sayimi belirleme sinirina esit kabul edilirse

(Np=Lb), net fotopik sayiminin varyansi o , asagidaki gibi hesaplanmaktadir.

var(Np):aé =LD+G§ (3.10)

Bu durumda %95 gliven seviyesinde belirleme smir1 denklem 3.11 ile verilmektedir.
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L, =2,706+4,653-\/B (3.11)

Belirleme sinir1 sayim cinsinden hesaplandiktan sonra denklem 2.36 ve 2.44’de net
fotopik sayimi yerine hesaplanan belirleme sinir1 kullanilarak element belirleme

siirt (LOD) hesaplanmaktadir.

3.3 Yeterlilik Testi

Yeterlilik testi laboratuvarda uygulanan yontemin performansinin belirlenmesi ve
strddrdlebilirliginin izlenmesi igin uygulanmaktadir. Yeterlilik testinde analiz edilen
malzemeler rutin test malzemeleri ile benzerlik gosterdiginden, elde edilen veriler
aynt zamanda Ol¢lim Dbelirsizliginin degerlendirilmesinde de faydali bilgi
saglamaktadir. Yeterlilik testinde yontemin performansi z-skoru veya En sayisi ile

degerlendirilmektedir (EURACHEM, 2011).

3.3.1 z-skoru

Bir test malzemesinin laboratuvarda olgililen degeri x, atanmis degeri X ve standart

sapma ¢ olmak Uzere z-skoru

Z:|x-X|

. (3.12)

denklemi ile hesaplanmaktadir. Eger z < 2 ise performans basarili, 2 < z < 3 ise

performans sorgulanabilir ve z > 3 ise performans basarisizdir.

3.3.2 En sayis1

Bir test malzemesinin laboratuvarda olgiilen degeri x, atanmis degeri X, wap 6l¢llen
degerin genisletilmis belirsizligi ve uref atanmis degerin genisletilmis belirsizligi

olmak tzere En sayisi

[x-X]
E =

" 6
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ile hesaplanmaktadir. Eger En < 1 ise performans basarili, En > 1 ise performans
basarisizdir. En sayis1 dl¢lim belirsizliginin yeterli degerlendirilemedigi durumlarda

kullanilmalidir.
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4, MATERYAL VE YONTEM

Deneysel ¢alismalar, Istanbul Teknik Univesitesi Enerji Enstitiisii ITU TRIGA Mark
IT arastirma reaktoriinde cevresel ornekler icin INAA standardizasyon ¢alismalarini

kapsamaktadir.

Farkli matrise ve element igerigine sahip standart referans malzemeler ve yeterlilik
testi malzemeleri ITU Enerji Enstitiisi  Malzeme Uretim ve Hazirlama
Laboratuari’nda hazirlanmis, ITU TRIGA Mark II arastirma reaktdriinde 1sinlanmis,
ITU Enerji Enstitiisii Diisiik Seviyeli Radyoaktivite Olgiimleri Laboratuarinda
(DSROL) gama spektrumlari élgilmiistiir. TUBITAK 2214-A Yurt Dis1 Arastirma
Burs Programi ile 01.02-30.07.2015 tarihleri arasinda CAS NPI’da yiritilen
calismalar kapsaminda, DSROL’de bulunan ORTEC GammaVision-32 yazilimi ile
toplanan gama 111 spektrumlarinin analizleri CAS NPI’da bulunan Canberra Genie
2000 yazilimi ile yapilmigtir. MS Excel, ko-IAEA ve CAS NPI izni ile kullanilan
Kayzero for Windows programi ile element konsantrasyonlari, belirsizlikleri ve
belirleme sinirlar1 hesaplanmistir. Bunun yani sira yine CAS NPI izni ile kullanilan

Kragten-NPI programu ile ko standardizasyonundaki belirsizlikler degerlendirilmistir.
4.1 Ornekler

4.1.1 Standart referans malzemeler

ko standardizasyonunda uygulanan yontemin gegerliligini test etmek igin, bagil
standardizasyonda ise ornegin igerigindeki element miktarinin belirlenmesinde
standart referans malzemeler kullanilmistir. Kullanilan standart referans malzemeler
NIST SRM 1633b, NIST SRM 2702, NIST SRM 2711 ve NIST SRM 1547°dir
(Url-4).
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NIST SRM 1633b komir ugucu kilunun veya benzer matrislerin igerigindeki
elementlerin belirlenmesinde kullanilan analitik yontemlerin degerlendirilmesinde
kullanilmaktadir. NIST SRM 2702 deniz sedimentinin veya benzer matrislerin
icerigindeki  elementlerin  belirlenmesinde  kullanilan  analitik  yontemlerin
degerlendirilmesinde kullanilmaktadir. NIST SRM 2711 toprak, sediment veya
benzer matrislerin igerigindeki elementlerin belirlenmesinde kullanilan analitik
yontemlerin degerlendirilmesinde kullanilmaktadir. NIST SRM 1547 bitkisel
malzemelerin, tarimsal gida irilinlerinin veya benzer matrislerin igerigindeki
elementlerin belirlenmesinde kullanilan analitik yontemlerin degerlendirilmesinde

kullanilmaktadir.

4.1.2 Yeterlilik testi malzemeleri

Uygulanan yontemlerin performansinin belirlenmesi i¢in ¢esitli iceriklerde toprak
(T) ve bitki (B) malzemelerinden olusan The Wageningen Evaluating Programmes
for Analytical Laboratories yeterlilik testi (YT) malzemeleri kullanilmistir

(Cizelge 4.1) (Url-5).

Cizelge 4.1 : Yeterlilik testi malzemeleri.

Malzeme turi Ulke Kod
Kil Hollanda YT-T1
Kumlu toprak Hollanda YT-T2
Toprak Kumlu toprak Hollanda YT-T3
Kil Hollanda YT-T4
Kil Afrika YT-T5
Ot / Poaceae Hollanda YT-B1
Bitki Biber / Capsicum sp. Hollanda YT-B2
Taflan / Prunus laurocerasus ~ Hollanda YT-B3
Pirin¢ / Oryza sativa Filipinler YT-B4

4.1.3 Monitorler

NoOtron spektrumu parametrelerinin  belirlenmesinde Au ve Zr monitérler
kullanilmistir. Bagil standardizasyon yonteminde filtre kagidina hazirlanmis Au

monitorler, ko standardizasyon yonteminde ise Au ve Zr folyolar kullanilmstir.
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4.2 Orneklerin Hazirlanmasi

Bu c¢alismada NAA igin Orneklerin (standart referans malzemeler, yeterlilik testi
malzemeleri ve monitorler) hazirlanmasi 6rnek miktarlarmin  belirlenmesini,

paketlenmesini ve 1s1nlama tiipline yerlestirilmesini igermektedir.

4.2.1 Ko standardizasyonunda kullanilan 6rneklerin hazirlanmasi

4.2.1.1 Au ve Zr monitor setlerinin hazirlanmasi

Ko standardizayonunda Au ve Zr eclementlerinden olusan monitoér setleri
kullanilmistir. %99,8 Zr (Goodfellow UK, ZR000260 foil) ve %0,1 Au-Al (IRMM
Belgium, IRMM-530a) folyolarinin 6l¢iilen kutleleri Cizelge 4.2°de verilmistir.

Cizelge 4.2 : Au ve Zr monitor verileri.

Monitor Element Kitle (ug)
N o
e A i
Auzr-3 P 1103
e A 5%

Birer adet Au ve Zr folyo, disk seklindeki polietilen paketin i¢ine yerlestirilmistir.
Polietilen paketin agik kismi alev ve masa kullanilarak kapatilmistir (Sekil 4.1a,b).
Paket tamamen kapatildiktan sonra alkole batirilarak temizlenmis ve sizdirmazligi
kontrol edilmistir. Paket kurulanarak iizerine kalict kalem ile 1ginlama tiipiindeki
siralamasina gore 6rnek numarasi yazilmistir. Hazirlanan polietilen paket, meydana
gelebilecek kirliligi engellemek amaciyla 1sinlamadan sonra iginde Olgiilecegi
dikdortgen seklindeki polietilen posete almmustir (Sekil 4.1c). Bu sekilde

1sinlamalarda kullanilacak sayida Au ve Zr monitdr setleri hazirlanmagtir.

a}"

Sekil 4.1 : Monitorlerin hazirlanmasi a-b) 1sinlama paketi ¢) 6l¢iim poseti.
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4.2.1.2 Toprak orneklerinin hazirlanmasi

Disk seklindeki polietilen paket tartilarak darasi alinmistir. Paketin i¢ine toz
halindeki toprak orneginden aktarilarak Ornegin miktar1 olgiilmiistiir. Polietilen
paketin agik kismi alev ve masa kullanilarak kapatilmigtir. Paket tamamen
kapatildiktan sonra alkole batirilarak temizlenmis ve sizdirmazligi kontrol edilmistir.
Paket kurulanarak {izerine kalici kalem ile 1smmlama tiipiindeki siralamasina gore
ornek numarasi yazilmistir. Hazirlanan polietilen paket, meydana gelebilecek kirliligi
engellemek amaciyla 1sinlamadan sonra iginde Olgiilecegi dikdortgen seklindeki
polietilen posete alinmistir (Sekil 4.2a). Diger toprak Ornekleri de ayni sekilde
hazirlanmistir. Bu sekilde 100 mg-250 mg arasinda degisen miktarlarda yeterlilik

testi toprak drnekleri ve standart referans malzemeler hazirlanmistir.

4.2.1.3 Bitki orneklerinin hazirlanmasi

Bitki orneklerinin yogunlugu diisiik oldugundan dolay1 6rnek paketi icinde daha az
yer kaplamasi i¢in ornekler pelet halinde hazirlanmistir (Sekil 4.2b). Disk seklindeki
polietilen paket tartilarak daras1 alinmistir. Paketin i¢ine pelet halindeki bitki 6rnegi
yerlestirilerek ornegin miktar1 Olglilmiistiir. Polietilen paketin acik kismi alev ve
masa kullanilarak kapatilmistir. Paket tamamen kapatildiktan sonra alkole batirilarak
temizlenmis ve sizdirmazligi kontrol edilmistir. Paket kurulanarak iizerine kalici
kalem ile 1smmlama tlipiindeki siralamasina gore Ornek numarasi yazilmistir.
Hazirlanan polietilen paket, meydana gelebilecek kirliligi engellemek amaciyla
1sinlamadan sonra i¢inde dlgiilecegi dikdortgen seklindeki polietilen posete alinmistir
(Sekil 4.2¢). Bu sekilde 40 mg—150 mg arasinda degisen miktarlarda yeterlilik testi

bitki 6rnekleri ve standart referans malzemeler hazirlanmistir.

Sekil 4.2 : Ornekler a) toprak b) bitki peleti ¢) bitki.
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4.2.1.4 Bos o6rnegin hazirlanmasi

Bos 6rnek, icine herhangi bir malzeme koyulmadan polietilen paketin kapatilmasiyla
hazirlanmistir. Bos paket tartilarak miktar1 belirlenmistir. Paketin iizerine kalici
kalem ile 1smmlama tlipiindeki siralamasina gore Ornek numarasi yazilmistir.
Hazirlanan polietilen paket, meydana gelebilecek kirliligi engellemek amaciyla
1sinlamadan sonra i¢inde Slgiilecegi dikdortgen seklindeki polietilen posete alinmistir

(Sekil 4.3).

Sekil 4.3 : Bos ornek.

4.2.2 Bagil standardizasyonda kullanilan érneklerin hazirlanmasi

4.2.2.1 Au monitorlerin hazirlanmasi

Bagil standardizasyonda kullanilan Au monitorler AuClsH-3H20 bilesiginden (%
99,5 saflik, Merck) hazirlanmistir. 1 g bilesik, distile suda ¢6ziilmiistiir ve 1 L distile
su ile seyreltilerek 2,54 mM Au ¢alisma ¢ozeltisi elde edilmistir. Elde edilen ¢alisma
cOzeltisinden, kalibre edilmis mikropipet ile 30 pL’lik ¢ozeltiler alinarak filtre
kagidina damlatilmis ve kizil6tesi lamba altinda kurutulmustur. Kurutma isleminden
sonra filtre kagitlar1 polietilen paketlere yerlestirilip etiketlenerek kapatilmistir ve

1sinlamaya hazir hale getirilmistir.

4.2.2.2 Toprak orneklerinin hazirlanmasi

Dikdortgen seklindeki aluminyum paketler tartilarak darasi alinmistir. Paketlerin
igine toz halindeki Orneklerden yaklasik 250 mg aktarilmistir. Paketler tamamen
kapatildiktan sonra lizerine kalic1 kalem ile 1simnlama tiipiindeki siralamasina gore

O0rnek numarasi yazilmistir.
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4.2.3 Orneklerin kuru kitlelerinin belirlenmesi

Orneklerin kuru kiitle tayini gravimetrik yontem ile yapilmistir (ASTM, 1999). ilk
olarak bos vezin kaplarinin kiitleleri belirlenmistir. Yaklasik 1 g yas kiitledeki
ornekler tartilarak vezin kaplarina alinmistir. Yas Ornek igeren kaplar etiive
yerlestirilerek 105°C’de 24 saat kurutulmustur. Etiivden c¢ikartilan kaplar,
atmosferden nem kapmalarin1 engellemek icin desikatore alinmistir ve oda
sicakligina gelmeleri igin beklenmistir. Kurutulmus Ornekleri igeren Kkaplar

tartilmistir.
Orneklerin kuru kitleleri denklem 4.1 ile hesaplanmistir.

_ Mg —M, .
o = 100 @)

Denklemde, m¢ bos vezin kabimin kiitlesi (g), mgs vezin kabmin ve kuru 6rnegin

toplam kdtlesi (g) ve mws vezin kabinin ve yas 6rnegin toplam kiitlesidir (g).

Kuru kiitle miktar1 toprak ornekleri i¢cin %97-%99 arasinda, bitki 6rnekleri igin ise

%90 olarak belirlenmistir.

4.3 incelenen Elementler

Bu ¢alismada toprak ve bitki drneklerinde bagil standardizasyon yontemi ile As, Ce,
Co, Cr, Cs, Fe, K, La, Na, Rb, Sh, Sc, Th, U ve Zn elementleri (Cizelge 4.3); ko
standardizasyon yontemi ile Ag, As, Au Ba, Br, Cd, Ce, Co, Cr, Cs, Eu, Fe, Hf, K,
La, Na, Rb, Sb, Sc, Sm, Sr, Th, Th, U, W, Yb, Zn ve Zr elementleri (Cizelge 4.4)

incelenmistir.

Bagil standardizasyonda, birden fazla enerjide gama 1sin1 yayinlayan radyoniiklitlerin
analizinde Olgiilen gama 1smn1 spektrumlarinda belirlenebilen ve fotopik sayimi

belirsizligi diisiik olan enerjiler kullanilmistir.
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Cizelge 4.3 : Bagil standardizasyon yontemi ile belirlenen elementlerin niikleer
ozellikleri (Url-6).

Element Hedef nuklit Radyonuklit ti E (keV)
As SAs 8As 26,24 sa 559,1
Ce 140Ce 41Ce 32,519 1454

1173,2

C 59C 60C 1925,28 '
° ° ° 9 13325
Cr S0Cr S.Cr 27,7025 g 320,1
604,7

C 133¢C B3iC 2,0652 '
> > > Y 7959
1099,2

F SoF SOF 44,495 ’
¢ ¢ ¢ 9 12016
K “aK 2K 12,321 sa 1524,6
La 139 5 1401 5 1,67855¢g 1596,2
Na 2Na %Na 14,997 sa 1368,6
Rb 85Rb 8Rb 18,642 g 1077,0
Sb 1215h 122gh 2,7238 g 564,2
889,3

Sc 43¢ 465¢ 83,79 '
9 11206
Th 232Th 233pg 26,975 g 311,9
U 2381 29\p 2,356 g 277,6
Zn 647n 657n 243,93 g 1115,5

ko standardizasyonunda element konsantrasyonunun hesaplanmasinda kullanilan
gama 1s11 enerjileri ko-IAEA ve Kayzero for Windows programlarinda belirli
kosullara gore segilmistir.  ko-IAEA  programmnda gama spektrumunun
degerlendirilmesi ve element konsantrasyonlarinin hesaplanmasi biitiinciil (holistic)
yaklasim ile yapilmaktadir. Bu yaklasim nicel analiz i¢in kullanicinin pik segimine
izin vermemektedir. Programda bir radyoniiklite ait biitiin gama 1s1n1 enerjilerindeki
fotopikler, eger spektrumda fotopik gozlendiyse ve net fotopik alani belirlendiyse,
element konsantrasyonunun hesaplanmasinda kullanilmaktadir. lgili fotopiklerde
eger varsa spektrum girigimleri diizeltilmektedir. Sadece 6nceden tanimlanan kursun
X-1ginlar1 ve 511 keV’deki anhilasyon piki analiz i¢in kullanilmamaktadir (Url-3).
Kayzero for Windows element konsantrasyonunun belirlenmesinde kullanicinin
gama 1sin1 enerjisini se¢mesine olanak saglamaktadir. Bu nedenle, spektrumda
gbzlenen ve net fotopik alani belirlenen fotopikler arasindan 6nerilen Ko-faktdrlerine
sahip (Kod 1), spektrum girisimi olmayan ve/veya girisim diizeltmesi %100
yapilabilen, 90 keV’den yiiksek enerjiye sahip fotopikler element
konsantrasyonlarinin belirlenmesinde kullanilmistir. Cizelge 4.4°te birden fazla gama
1511 enerjisine sahip radyontiklitler i¢in bu kosullar1 saglayan gama 1sim1 enerjileri

verilmistir.
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Cizelge 4.4 : ko standardizasyon yonteminde ilgilenilen elementlerin ntkleer 6zellikleri (Url-7).

Element Hedef niklit 6 (%) oo() lo(®) Qo E (ev) Uriin radyoniklit ti E(keV) v (%) ko-faktori
Ag 109Ag 51,83 394 658 16,7 6,08 110mag 24989 657,8 9451 3,50x107
559,1 45  4,83x102
75 76 y y
As As 100 385 524 136 106 As 26,24 sa 6571 617  661x10°
Au ¥7Au 100 98,7 1550 15,7 5,65 198y 2,70g 411,8 9556 1
123,8 29 3,90x10°
216,1 19,7  2,75x10°
130 131 ’ ’ y
Ba Ba 0,106 85 2115 248 69,9 Ba 11,59 373.3 14 192x10°
496,3 46,8 6,48x10°
5543 70,8 2,38x1072
619,1 434  1,45x1072
6984 285 9,38x107
7765 835 2,76x1072
81 82 ’ ' ’
Br Br 4931 259 50 193 152 Br 35,3 sa 8278 iy 790x10%
1044 272  9,14x10°
13175 26,5 8,91x103
14749 16,3 5,42x103
Cd 4cq 28,72 0,321 104 32,4 207 115m|n 4,486sa 336,2 63674 7,73x10*
Ce 140Ce 88,48 0575 048 0,83 7200 141ce 32519 1454 482  3,66x103
1173,2 99,9 1,32
59 60 ) ) Il
Co Co 100 37,1 739 1,993 136 Co 1925,3 g 13325 99,082 13
Cr 50Cr 435 151 8 0,53 7530 S1Cr 27,79 320,1 10,08 2,62x107
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Cizelge 4.4 (devam): ko standardizasyon yonteminde ilgilenilen elementlerin niikleer ézellikleri (Url-7).

Element Hedef niklit 6 (%) oo(b) lo(®) Qo E: (ev) Uriin radyoniiklit ti2 E(keV) v (%) ko-faktoru
563,2 8,38  4,14x10?
569,3 1543 7,34x10?
133 134 ! ! !
Cs Cs 100 30,8 3911 12,7 9,27 Cs 2,065y 6047 9756 4 76x10"
7959 8544 4,15x10*
24477 7,638 3,44
151 152 ! ! !
Eu Eu 47,86 6767 8459 1,537 0,448 Eu 13,54y 7789 12,655 5.70
1099,3 56,1  7,77x10°
58 59 ) ) )
Fe Fe 0,28 128 125 0,975 637 Fe 445 ¢ 12016 436  593x10°
133 41,7  2,37x10?
180 181 ! !
Hf Hf 3522 135 34 252 115 Hf 42,39 ¢ 482.2 828  456x102
312,7 0,319 1,59x10°
41 42 ’ ’ )
K K 6,73 139 1,34 0,87 2960 K 12,36 sa 15047  17.9 94610
815,8 22,9  3,32x1072
139 140 ) ) )
La La 9991 939 116 1,24 76 La 1,678 ¢ 15062 954  134x10%
Na 2Na 100 0,512 0,302 0,59 3380 24Na 1496sa 1368,6 99,994 4,68x10?
Rb ®RDb 72,17 0502 7,43 148 839 8RDb 18,63g 1077 8,78  7,6510*
1215 57,3 631 208 33 13,1 1225 22749 5642 70,55 4,38x1072
Sb 123 124 602,7 97,89 2,96x10?
Sb 42,7 4,02 1158 288 28,2 Sb 60,2 g 7228 108 3.19x10°
889,3 99,984 1,22
45 46 ’ ) )
Sc Sc 100 26,3 11,3 0,43 5130 Sc 83,83¢ 11205 99,987 122
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Cizelge 4.4 (devam): ko standardizasyon yonteminde ilgilenilen elementlerin niikleer ézellikleri (Url-7).

Element Hedef niiklit 6 (%) oco(d) lo(b) Qo E, (ev) Uriin radyoniklit ti2 E (keV) v (%) ko-faktori
Sm 1525m 26,6 202 2909 14,4 8,53 153Sm 465sa 1032 28,3 2,31x10?
Sr 845y 056 0,716 9,45 13,2 469 8y 64,849 5140 99,27 9,15x10°

298,6 26,64 8,25x107?

Tb 19T 100 24 430 179 181 1607} 7239 8794 30,35 9,42x10?
1271,9 7,505 2,35x10%?

Th 232Th 10 7,34 844 115 544 233pg 26979 3119 386 2,52x10?
U 238y 99,28 2,68 277 1034 16,9 Z¥Np 23579 2776 14,2 3,40x103
134,2 1,13x107?

4796 2,97x107

186 187 551,5 6,91x10°

w W 28,64 418 573 137 205 w 23,72sa 134,2 6183 8 65x10°
685,7 3,71x10?

772,9 5,61x10°

174 175 282,5 3 1,46x107?

Yb Yb 31,83 634 292 046 602 Yb 4,185¢ 3963 65 312x10°
Zn 847n 486 0,728 1,39 1,908 2560 657n 24439 11155 50,7 5,72x10°
o o 7242 44,1 8,90x10°

1 Zr 17,28 0,051 0,271 531 6260 Zr 64,02 g 7567 545 110x10%
%7y 2,76 0,0197 4,96 2516 338 9Zr/*"™Nb 16,74sa 7434 97,9 1,24x10°
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4.3.1 Microsoft Excel programlarinin olusturulmasi

Bagil ve ko standardizasyonu ile element belirlenmesi ve sonuglarin kalite
kontroliiniin degerlendirilmesi icin ¢esitli MS Excel programlari hazirlanmistir.
Hazirlanan programlar ile rutin ¢aligmalarda analizin, analistten bagimsiz olarak ayni
standartta daha hizli yapilmasi ve veri girisinden kaynaklanabilecek hatalarin en aza

indirilmesi amag¢lanmustir.

4.3.1.1 Bagil standardizasyon MS Excel programlari

Bagil standardizasyon ile bir Ornegin igerigindeki element miktarin, Ol¢iim
belirsizliginin ve belirleme siirinin belirlenmesi icin denklem 2.36 ve denklem
3.11°deki parametrelerin ve her bir parametrenin standart belirsizliklerinin bilinmesi
gerekir. Bir elementin miktarinin belirlenmesinde kullanilan gama 1511 enerjisi, yari
omrii ve bozunma sabiti parametreleri sabit parametrelerdir ve literatiirden alinir.
Bunun yanmi sira 6rnek hazirlamaya, i1sinlamaya ve Ol¢iime bagli deneysel
parametreler her seferinde degismektedir. Bu kosullar dikkate alinarak ilgilenilen
elementler icin element miktarinin belirlenmesi, belirsizlik biit¢esinin olusturulmasi

ve analizin kalite kontrolii icin MS Excel programlari hazirlanmistir.

Element miktarlarinin belirlenmesi i¢in hazirlanan program (Sekil A.1), “Veri” ve
“Element” olmak Uzere iki tir sayfa icermektedir. “Veri” sayfasi biitiin elementlerin
miktarlarinin  belirlenmesinde kullanilan ve elementten elemente degismeyen
parametreleri, referans malzemenin ve Ornegin miktarlarin1 ve belirsizliklerini,
ornegin kuru kiitlesini, 1s1mnlama tarihini, referans malzemenin ve Ornegin Glgiim
tarihlerini ve siirelerini ve termal nétron akisindaki belirsizlikleri, icermektedir. Bu
parametrelerin  “Veri” sayfasina girilmesi, element sayfalarina parametrelerin
otomatik olarak alinmasini saglamaktadir. “Element” sayfalarina ise elementten
elemente degisen parametrelerin, ilgilenilen radyoniiklitin enerjisi, yar1 Omri,
bozunma sabiti, referans malzemenin igerigindeki element miktar1 ve belirsizligi,
ilgilenilen gama 1s1m1 enerjisindeki net fotopik sayimi, belirsizligi ve dogal fon
saymmi, girilmesi gerekmektedir. ilgilenilen radyoniiklitlerin enerjileri, yar1 émiirleri

ve bozunma sabitleri literatiirden alinarak programa girilmistir.
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Diger veriler her analiz i¢in analist tarafindan girilmelidir. Biitiin verilerin girisi
tamamlandiktan sonra programa onceden tanimlanmis olan formiiller ile element

miktarlari, belirsizikleri ve belirleme sinrlar1 hesaplanmaktadir.

Belirsizlik biitgesi i¢cin hazirlanan programa (Sekil A.2), referans malzemenin ve
Oornegin miktarindan, referans malzemenin igerdigi element miktarindan, kuru
kiitleden, termal n&tron akisindan ve net fotopik sayimindan kaynaklanan
belirsizlikler girilmektedir. Bdylece her bir element icin belirsizlik btcesi

olusturulur ve her bir parametrenin 6l¢iim belirsizligine katkis1 belirlenmis olur.

Olgiimiin kalite kontrolii i¢in hazirlanan programa (Sekil A.3), drnegin sertifika
degeri ve belirsizligi ile deneysel degeri ve belirsizligi girilmektedir. Bu degerlerin
girilmesiyle En sayis1 ve deneysel degerin sertifika degerine oran1 programa 6nceden

tanimlanmis olan formiiller ile hesaplanmaktadir.

4.3.1.2 ko standardizasyonu MS Excel programlar:

ko standardizasyonunda element miktarlar1 ve belirsizlikleri ko-IAEA ve Kayzero for
Windows programlar1 ile hesaplanmaktadir. Bu nedenle sadece o6lcimin kalite
kontrolii icin (Sekil A.4) program hazirlanmistir. Ornegin sertifika degeri ve
belirsizligi ile deneysel degeri ve belirsizliginin programa girilmesiyle En sayis1 ve
deneysel degerin sertifika degerine orani, programa Onceden tanimlanmis olan

formiiller ile hesaplanmaktadir.

4.4 Isinlama

ITU TRIGA Mark II arastirma reaktoriinde 13.03.2013 ve 19.07.2013 tarihlerinde
250 kW giic seviyesinde 6 saat i1ginlama, 21.11.2014 tarihinde 207 kW gl¢
seviyesinde 4 saat 1ginlama yapilmistir. Bltln deneylerde her tirden tek dérnekle

calisiimastir.

4.4.1 13.03.2013 tarihli 1sitnlama

Bu isinlama Cizelge 4.1°de bilgisi verilen YT-T1, YT-T2, YT-3, YT-T4 toprak
orneklerinin element konsantrasyonlarinin  bagil standardizasyon yontemiyle

belirlenmesi amaciyla yapilmistir. Standart referans malzeme olarak NIST SRM
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2702, aki monitorii olarak AuClsH-3H20 bilesiginden filtre kadgidina damlatilarak
hazirlanan altin monitorler kullanilmistir. Ornekler ve monitérler 1sinlama tiipiine

Sekil 4.4°deki siralama ile yerlestirilmistir.

Toprak Grnegi

Bos 6rnek

Au monitor
= Toprak-SRM

Sekil 4.4 : 13.03.2013 1sinlamasinda 6rneklerin 1sinlama tiiptindeki konumu.
4.4.2 19.07.2013 tarihli 1sinlama

Bu 1sinlama Cizelge 4.1°de bilgisi verilen YT-T3 ve YT-T5 toprak 6rneklerinin
element konsantrasyonlarinin bagil ve Ko standardizasyon yontemleriyle belirlenmesi
amaciyla yapilmistir. Standart referans malzeme olarak NIST SRM 1633b, aki
monitori olarak Au ve Zr folyolardan olusan monitor setleri (AuZr-1 ve AuZr-2)
kullamilmistir. Ornekler ve monitdrler 1smlama tiipiine Sekil 4.5°deki siralama ile

yerlestirilmistir.

AuZr monitor
Toprak-SRM
Toprak ormegi
Bos omek

Sekil 4.5 : 19.07.2013 1sinlamasinda 6rneklerin 1s1nlama tiiptindeki konumu.
4.4.3 21.11.2014 tarihli 1sinlama

Bu 1sinlama Cizelge 4.1°de bilgisi verilen YT-T1, YT-T2, YT-T3, YT-T4 toprak
orneklerinin ve YT-Bl, YT-B2, YT-B3, YT-B4 bitki Orneklerinin element
konsantrasyonlarinin Ko standardizasyon yontemleriyle belirlenmesi amaciyla
yapilmustir. YOntemin kalite kontrolil NIST SRM 2711 ve NIST SRM 1547 standart
referans malzemeleri ile test edilmistir. Aki monitérii olarak Au ve Zr folyolardan
olusan monitor setleri (AuZr-3 ve AuZr-4) kullanilmistir. Ornekler ve monitorler

1s1nlama tliptine Sekil 4.6’daki siralama ile yerlestirilmistir.
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AuZr monitdr
——— Bitk1-SRM
Bog dmek
Toprak-SRM
Toprak 6rmeg1
Bitki 6rneg1

Sekil 4.6 : 21.11.2014 1sinlamasinda 6rneklerin 1sinlama tiipiindeki konumu.

4.5 Gama Spektroskopisi Olgiim Sistemi

4.5.1 HPGe dedektorler

Deneylerde gama 1511 Olciimleri Diisiik Seviyeli Radyoaktivite Olgiimleri
Laboratuarinda (DSROL) bulunan GMX45 ve GMX10200 model yiiksek saflikta
germanyum (HPGe) dedektorlerin kullanildigi gama spektroskopisi sisteminde
gerceklestirilmistir (Sekil 4.7). Gama spektroskopik 6lgim sistemi, dijital sinyal
ureten entegre gama spektrometresi (DSPEC jr. 2.0), ORTEC Gamma Vision-32
spektrum analiz yazilimi ve bilgisayardan olusmaktadir. Elektrik kesintilerinden
etkilenmemesi i¢in, sisteme kesintisiz giic kaynagi baglanmistir; laboratuvar ortam

sicakligi klima sistemi ile sabit tutulmaktadir.

HPGe GMX 43 | - Ge GMX 10200 |

Sekil 4.7 : HPGe dedektorler.
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45.1.1 GMX45 model HPGe dedektor

Dikey kriyostatli, n-tipi, koaksiyel HPGe dedektoriin kristali 61,5 mm ¢apinda ve
71,1 mm uzunlugundadir. Dedektér sogurucu yiizeyinde 0,76 mm kalinliginda
karbon fiber ve 0,3 um kalinhiginda aktif olmayan germanyum bulunmaktadir.
DedektOr ici ince bakir tabakayla kapli 10 cm kalinliginda kursun zirh igine
yerlestirilmistir. Dedektorin performans 0zellikleri Cizelge 4.5°de verilmistir.

Cizelge 4.5 : GMX45 HPGe dedektoriin performans 6zellikleri.

Ozellik Olglilen  Darbe sekillendirme
deger zamani (Us)
Enerji ayirma giicii (FWHM), 1,33 MeV ®Co 1,84 keV 6
Pik-Compton orani, 1,33 MeV %°Co 66:1 6
Bagil verim, 1,33 MeV *°Co % 45,7 6

45.1.2 GMX10200 model HPGe dedektor

Yatay kriyostatli, n-tipi, koaksiyel HPGe dedektoriin kristali 47,5 mm ¢apinda ve
46,2 mm uzunlugundadir. Dedektor sogurucu yiizeyinde 0,5 mm kalinliginda
berilyum ve 0,3 um kalinliginda aktif olmayan germanyum bulunmaktadir. Dedektor
kursun bloklarla zirhlanmistir. Dedektorin performans 0Ozellikleri Cizelge 4.6°da

verilmistir.

Cizelge 4.6 : GMX10200 HPGe dedektorun performans 6zellikleri.

Ozellik Olgiilen  Darbe sekillendirme
deger zamani (Us)
Enerji ayirma giicii (FWHM), 1,33 MeV ®Co 1,74 keV 6
Pik-Compton orani, 1,33 MeV %°Co 46,2:1 6
Bagil verim, 1,33 MeV °Co % 14,4 6

4.5.2 Kalibrasyon kaynaklari

Dedektorlerin enerji, verim ve Pik/Toplam orani kalibrasyonlarinda 2*:Am, *Ba,
5Co, ®Co, ¥'Cs, 152Eu, 2°Hg, 8Y ve %Zn sertifikali nokta kaynaklar1 kullanilmistir.

Kaynaklarin 6zellikleri ve kullanilan gama 1511 enerjileri Cizelge 4.7°de verilmistir.
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Cizelge 4.7 : Kalibrasyon kaynaklarinin niikleer 6zellikleri (Url-6).

Kaynak ~ Uretici Refe'ra'ns Aktivite Bilesik belirsizlik E Y
tarihi (Bq) (%) (keV) (%)
241Am CMI 30.06.2014 16620 0,4 59,5 35,9
53,2 2,14
81,0 32,9
133 276,4 7,16
Ba CMI 30.06.2014 3418 0,6 3029 1834
356,0 62,05
383,9 8,94
57 122,1 85,60
Co CMI 30.06.2014 6666 0,4 1365  10.68
60 1173,2 99,85
Co CMI 30.06.2014 10750 0,4 13325 99 9826
187Cs CMI 30.06.2014 17580 0,8
18Cs  Canberra 15.11.2006 33000 5 6617 8510
121,8 28,53
2447 7,55
3443 26,59
4111 2,237
152y CMI 30.06.2014 35350 0,6 4439 2,827
12Fy  Canberra  01.12.2006 40810 5 867,4 4,23
964,1 14,51
1085,8 10,11
1112,1 13,67
1408,0 20,87
203Hg CMI 30.06.2014 8177 2,1 279,2 81,56
88 898,0 93,7
Y CMI 30.06.2014 8127 1,0 18361  99.2
5Zn CMI 30.06.2014 40650 0,6 111555 50,04

4.5.3 Gama 151n1 spektrumlari él¢iim kosullar

4.5.3.1 ko standardizasyonu 6l¢iim geometrileri

ko standardizasyonu belirli 6rnek-dedektor geometrilerinde dl¢lim yapmay1 gerektirir.
Bu ¢alismada ko standardizasyonunda GMX45 HPGe dikey dedektor icin dort adet
olcim geometrisi, GMX10200 HPGe vyatay dedektor icin ise iki adet Olgiim
geometrisi belirlenmistir (Sekil 4.8-4.9).
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Sekil 4.8 : GMX45 HPGe dedektor 6lgim geometrileri.
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Sekil 4.9 : GMX10200 HPGe dedektor dlglim geometrileri.

ko standardizasyonunda oOnceden belirlenmis bir referans geometride dedektoriin
verim kalibrasyonu ve biitiin 6l¢ciim geometrilerinde pik/toplam kalibrasyonlari

yapilmalidir (Cizelge 4.8-4.9).

Cizelge 4.8 : GMX45 HPGe dedektor ko standardizasyonu 6lgiim geometrileri.

Geometri  Ornek-dedektor mesafesi (mm)

A 32
B 87
C 135
D 190

Cizelge 4.9 : GMX10200 HPGe dedektor ko standardizasyonu 6l¢ciim geometrileri.

Geometri  Ornek-dedektor mesafesi (mm)
E 100
F 150

4.5.3.2 Bagil standardizasyon 6l¢ciim geometrileri

Bagil standardizasyon ornek ve SRM’lerin ayni Ornek-dedektor geometrisinde
Olclilmesini gerektirir. Bu calismada GMX10200 HPGe dedektor ile yapilan bagil
stadardizasyonda Cizelge 4.9’da verilen 06lciim geometrilerine ek olarak Sekil
4.6’daki gibi ayn1 geometride fakat farkli 6rnek-dedektor mesafesinde iki adet 6lglim
geometrisi daha belirlenmistir (Cizelge 4.10).
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Cizelge 4.10 : Bagil standardizasyonda kullanilan 6lgtim geometrileri.

Geometri  Ornek-dedektor mesafesi (mm)
G 80
H 160

4.5.3.3 Orneklerin gama 1s1m1 spektrumlarin 6lgtilmesi

13.03.2013, 19.07.2013 ve 21.11.2014 tarihinde 1sinlanan Ornekler farkli bozunma
stirelerinden sonra sistemin 6lii zaman1 <%10 olacak sekilde belirlenen Ornek-

dedektor mesafelerinde Glgiilmiistiir (Cizelge 4.11).

Cizelge 4.11 : Orneklerin 8lciim kosullar1.

Isinlama tarihi  Olglim geometrisi  tq (Q) tm (5)
13.03.2013 g 19?20 éggg
19.07.2013 i > leoa%00
21.11.2014 A BAve ¢ 311:1510 258480000
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5. DENEY SONUCLARI VE IRDELEMELERI

Bu béliimde, ITU TRIGA Mark II arastirma reaktdriinde INAA bagil ve ko

standardizasyonu sonuglar1 ve oneriler yer almaktadir.

Bagil standardizasyon 13.03.2013 ve 19.07.2013 tarihli 1sinlamalarda, Ko
standardizasyonu ise 19.07.2013 ve 21.11.2014 tarihli 1sinlamalarda uygulanmistir.

19.07.2013 1sinlamast bagil ve ko-IAEA (versiyon 7.16) programi ile yapilan ko
standardizasyonu hesaplamalarinda, 21.11.2014 1sinlamas1 ko standardizasyonunda
ko-IAEA (versiyon 7.16) ve Kayzero for Windows (versiyon 3.05) programlari ile
yapilan hesaplamalarda her 6rnek i¢in ayni spektrum analiz raporu kullanilmistir.
Boylece spektrum degerlendirmesinden kaynaklanabilecek farkliliklarin analiz

sonuclarina etkisi onlenmistir.

Olgiilen element konsantrasyonlar1 kuru kiitle bazinda, element konsantrasyonlarinin
bilesik belirsizlikleri ise %95 giiven seviyesinde (k=2) verilmistir. Belirsizlikleri ile
verilen 6l¢iilen degerlerin rapor edilmesinde EK B’de verilen say1 yuvarlama kural

uygulanmustir (Url-7).

5.1 Bagil Standardizasyon Sonuclari

13.03.2013 ve 19.07.2013 tarihli 1smnlamalar ve GMX10200 HPGe dedektor ile
yapilan 6l¢iimler sonucu toprak orneklerinde elde edilen deney sonuglari asagida

verilmistir.

5.1.1 13.03.2013 tarihli 1sinlama sonuclari

YT-T1, YT-T2, YT-T3, YT-T4 6rneklerinde As, Ce, Co, Cr, Fe, K, La, Na, Sh, Sc ve
Th elementleri incelenmistir (Cizelge 5.1). Uygulanan bagil standardizasyon
yonteminin kalite kontrol testi 6lcllen degerin sertifika degerine oraninin ve Ej
sayisinin hesaplanmasi ile yapilmistir (Sekil 5.1). Canberra Genie 2000 yazilimi ile

analiz edilen drnek spektrum ve analiz raporu Sekil C.1 ve C.2’de gorlebilir.
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Cizelge 5.1 : 13.03.2013 tarihli 1s1inlama i¢in bagil standardizasyon sonuglari.

Element YT-T1 YT-T2 YT-T3 YT-T4

(mg-ke™) \fggygn XiabtUy ~ LOD \éiglein XiabtUsy ~ LOD \éiglein XiabtUy ~ LOD \éiglein Xiab*Ulab LOD
As 17,42+3,28 16,8+1,5 1,7 1,718+0,454 - 18 5,567+1,558 4,7+0,6 1,2 9,707+2,070 8,9+0,9 18
Ce 73,96+16,82 6716 15 8,643+4,088 - 16 16,07+4,86 12,9445 11 67,24+13,70 69+35 15
Co 14,78+2,00 135 8 0,9092+0,3152 - 9 1,1240,38 - 2,9 8,763+1,608 - 9
Cr 08,3+18,1 124424 27 36,06+13,12 - 42 45,69+14,98 - 55 79,91+15,32 - 90
Fe 33470+3220 39000+6000 4000 25414608 - 4500 39721836 - 5000  19380+2060 - 25000
K 19409+£1938 27000+7000 8000 63821662 8300+£2700 4700 884811146 8700£2600 6000  15895+1756  18000+13000 9000
La 37,74+4,34 40,7+3,8 0,7 4,468+1,546 4,7£0,5 0,48 8,381+2,372 7,7£1,4 0,6 32,2+4,10 34,3+3,3 0,8
Na 63151698 6190+350 60 22621612 2810+180 32 3710+638 3810+230 35 6985+704 6930+380 60
Sh 1,171+0,190  1,30+0,16 0,29 0,3165+0,1104 0,38+0,10 0,19 0,6205+0,3272 0,670,110 0,22 0,8888+0,2636 0,95+0,12 0,30
Sc 11,57£1,36 12,2+0,9 0,6 0,8660+0,3386 1,18+0,09 0,32 1,493+0,232 1,89+0,41 0,40 7,139+1,144 8,3+0,7 0,6
Th 11,4124 12,8+1,7 18 1,34+0,638 - 15 2,639+0,988 2,417 1,2 9,614+2,156 11,3+2,5 1,6
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As icin belirleme smir1 1,2-1,8 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%9-%13 araligindadir. YT-T2 degeri, verilen belirleme sinirindan diisiiktiir. Diger

orneklerin verilen ve 6lcilen degerleri uyumludur (En <1).

Ce icin belirleme sinir1 11-15 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%24-%51 araligindadir. YT-T2 degeri, verilen belirleme sinirindan disiiktiir. Diger

orneklerin verilen ve 6lgllen degerleri uyumludur (En <1).

Co icin belirleme sinir1 2,9-9 mg-kg* araligindadir. YT-T2, YT-T3, YT-T4 degerleri,
verilen belirleme smirlarindan diisiiktiir. YT-T1 icin element konsantrasyonundaki

belirsizlik %38 olarak olgiilmiistiir, verilen ve Ol¢ilen deger uyumludur (En <1).

Cr icin belirleme sinir1 27-90 mg-kg ™ araligindadir. YT-T2, YT-T3, YT-T4 degerleri,
verilen belirleme smirlarindan disiiktir. ' YT-T1 element konsantrasyonundaki

belirsizlik %19 olarak 6l¢iilmiistiir, verilen ve 6lgilen deger uyumludur (En <1).

Fe icin belirleme smir1 4000-25000 mg-kg? araligindadir. YT-T2, YT-T3, YT-T4
degerleri verilen belirleme sinirinden diisiiktiir. YT-T1 element konsantrasyonundaki

belirsizlik %15 olarak Sl¢iilmiistiir ve verilen ve dlcilen deger uyumludur (En <1).

K icin belirleme sinir1 4700-9000 mg-kg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik

%26-%72 araligindadir. Orneklerin verilen ve 6lctilen degerleri uyumludur (En <1).

La icin belirleme smir1 0,48-0,8 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik

%9-%18 araligindadir. Orneklerin verilen ve 6lgtilen degerleri uyumludur (En <1).

Na icin belirleme sinir1 32-60 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik

%5-%6 araligidadir. Orneklerin verilen ve dlgiilen degerleri uyumludur (En <1).

Sb icin belirleme smir1 0,19-0,30 mg-kg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik

%12-%26 araligindadir. Orneklerin verilen ve 6lciilen degerleri uyumludur (En <1).

Sc icin belirleme s 0,30-0,6 mg-kg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik

%7-%22 araligindadir. Orneklerin verilen ve 6lgtilen degerleri uyumludur (En <1).

Th igin belirleme smir1 1,2-1,8 mg'kg? arahiginda, element konsantrasyonundaki
belirsizlik %13-%71 araligindadir. YT-T2 degeri, verilen belirleme smirindan

distiktiir. Diger 6rneklerin verilen ve élgllen degerleri uyumludur (En <1).
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Sekil 5.1 : 13.03.2013 tarihli 1sinlamanin bagil standardizasyon kalite kontrol testi.
5.1.2 19.07.2013 tarihli 1sinlama sonuc¢lari

YT-T3 ve YT-T5 orneklerinde As, Ce, Co, Cr, Cs, Fe, K, La, Na, Rb, Sb, Sc, Th, U
ve Zn elementleri incelenmistir (Cizelge 5.2). Uygulanan bagil standardizasyon
yonteminin kalite kontrol testi Olglilen degerin sertifika degerine oraninin ve En

sayisinin hesaplanmasi ile yapilmistir (Sekil 5.2).

Cizelge 5.2 : 19.07.2013 tarihli 1s1inlama i¢in bagil standardizasyon sonuglari.

YT-T3 YT-T5

EIeTfT Verilen + LOD Verilen . LOD

(mgkg™) deger Xiab*Ulab deger Xiab*Uiab
As 5,567+1,558 6,1+0,6 0,8 4,329+1,782 5,4%0,6 1,2
Ce 16,07+4,86 19,6+2,6 3,2 130,7£25,8 134+17 45
Co 1,12+0,38 - 3,3 28,81+4,40 2916 6
Cr 45,69+14,98 57,0t4,5 7 113,8+£17,2 128+10 8
Cs 1,343+0,286 1,5£0,5 0,8 7,373£1,398 7,4+1,4 1,3
Fe 3972+836 - 4500 600707240 62500£2900 1200
K 8848+1146 8300+1500 1100 19429+2398 182004100 1600
La 8,381+2,372 11,1+1,3 0,29 61,27+13,82 66+7 0,38
Na 37104638 2820+90 7 4593+752 3450+110 11
Rb 37,23+5,74 36+10 22 200,0+27,2 207+33 26
Sh 0,6205+0,3272  0,94%0,13 0,10 0,5807+0,2704 0,76x0,10 0,14
Sc 1,493+0,232 1,71+0,15 0,11 19,20+4,36 20,7£1,5 0,16
Th 2,639+0,988 2,5£0,7 0,41 18,66+5,40 20,0£1,7 0,6
U 1,056+0,220 - 15 4,178+1,614 4,8+0,5 0,37
Zn 30,33%6,60 - 34 110,0+£20,4 115421 41

As icin belirleme smir1 0,8-1,2 mg-kg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%10-%]11 araligindadir. Verilen ve 6l¢ilen degerler uyumludur (En <1).

62



Ce icin belirleme st 3,2-4,5 mgkg? aralifinda, element konsantrasyonundaki
belirsizlik %13’tur. Verilen ve 6lgllen degerler uyumludur (En <1).

Co icin belirleme smm 3,3-6 mgkg? araligindadir. YT-T3 degeri belirleme
smirindan disiiktir. YT-T5 icin element konsantrasyonundaki belirsizlik %21 olarak

ol¢tilmiistiir, verilen ve dlgulen deger uyumludur (En <1).

Cr icin belirleme sinirt 7-8 mg'kg? araligidadir, element konsantrasyonundaki

belirsizlik %8’dir, verilen ve dl¢llen degerler uyumludur (En <1).

Cs icin belirleme smir1 0,8-1,3 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik

%19-%33 araligindadir. Verilen ve élcilen degerler uyumludur (En <1).

Fe icin belirleme smir1 1200-4500 mgkg? araligindadir. YT-T3 degeri belirleme
smirindan  diistiktiir. YT-T5 element konsantrasyonundaki belirsizlik %5 olarak

Ol¢tilmiistiir, verilen ve 6lgllen degeri uyumludur (En <1).

K icin belirleme sinirt 1100-1600 mg-kg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik

%18-%23 araligindadir, verilen ve dlgllen degerler uyumludur (En <1).

La icin belirleme sinir1 0,29-0,38 mg-kg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik

%11-%12 araligindadir, verilen ve dlgilen degerler uyumludur (En <1).

Na icin belirleme sinirt 7-11 mgkg? araligindadir, element konsantrasyonundaki
belirsizlik %3’tir. Verilen ve 6lgllen degerlerde uyumsuzluk gézlenmistir  (En <1).

Rb icin belirleme smir1 22-26 mg-kg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik %16-

%28 araligindadir. Verilen ve 6lgilen degerler uyumludur (En <1).

Sb icin belirleme smir1 0,10-0,14 mg-kg™?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%13-%14 araligindadir. Verilen ve 6l¢ilen degerler uyumludur (En <1).

Sc icin belirleme smir1 0,11-0,16 mgkg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik

%7-%9 araligindadir. Verilen ve 6l¢ilen degerler uyumludur (En <1).

Th icin belirleme sinir1 0,41-0,6 mg-kg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik

%9-%28 araligindadir. Verilen ve 6lgllen degerler uyumludur (En <1).
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U icin belirleme st 0,37-1,5 mgkg? araligindadir. YT-T3 degeri belirleme

smirindan distiktlr. YT-T5 igin verilen ve Olgulen deger uyumludur (En <1).

Zn icin belirleme smir1 34-41 mgkg! araligindadir. YT-T3 degeri belirleme

smirindan distiktlr. YT-T5 icin verilen ve 6l¢llen deger uyumludur (En <1).
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Sekil 5.2 : 19.07.2013 tarihli 1s5inlamanin bagil standardizasyon kalite kontrol testi.
5.1.3 Bagil standardizasyonda ol¢iim belirsizliginin degerlendirilmesi

Uygulanan bagil standardizasyon yonteminde element Kkonsantrasyonunun
belirsizligi ornek ve standart (SRM) miktari, 6rnegin nem kapmasi sonucu 6rnek
miktarindaki degisim, standartin element igerigi, 1smmlama geometrisindeki
farkliliklar ve sayim istatistigi bilesenlerinin belirsizlikleri kullanilarak denklem 3.1

ile hesaplanmustir (Cizelge 5.3).

As, Cr, Fe, La, Na, Rb, Sb, Sc, U ve Zn icin element konsanstrasyonlarindaki
belirsizlik %30’dan diisiik hesaplanmistir. En diisiik belirsizlige sahip element
Na’dur.
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Ce, Co, Cs, K ve Th i¢in element konsanstrasyonlarindaki belirsizlik %30’dan biiyiik
hesaplanmistir. K ve Th icin toplam belirsizlik %71-%72 araligina kadar ¢ikmaistir.

Yiiksek belirsizlik degerleri Ozellikle belirleme simirmma yakin  element

konsantrasyonuna sahip 6rneklerde gézlenmistir.

Cizelge 5.3’de verilen belirsizlik biitgesinden goriilebilecegi gibi toplam belirsizlige
en yiksek katki sayim istatistiginden gelmektedir. Diger bilesenlerden gelen
belirsizlik katkilar1  degistirilemeyeceginden, Ol¢iim sonucunun belirsizligini

diisiirmek i¢in sayim istatistiginin iyilestirilmesinin gerektigi acik¢a goriilmektedir.

Sayim istatistiginin iyilestirilmesi 6rnek-dedektor mesafesinin azaltilmasi ve/veya
gama 1t spektrumlarinin Slgiim siirelerinin arttirilmasiyla saglanabilir. Ornek—
dedektdr mesafesinin azaltilmasi 6lii zamani arttiracaktir. %10°dan yiiksek oli
zaman degeri darbe y18ilmasi ve koinsidans etkilerini arttiracagindan hatali fotopik
analizine ve dolayisiyla element konsantrasyonunun hatali belirlenmesine neden
olacaktir. Bu nedenle sayim istatistiginin iyilestirilmesi i¢in Ol¢iim siiresinin
arttirilmasi tek ¢oziim olarak goriinmektedir. Ancak bu durumda da rutin analizde
cok sayida Ornegin art arda analiz edilmesi gerektiginde ol¢liim siiresi kisitlayict bir
faktor olacaktir. Ozellikle As, K, La ve Na gibi elementler kisa yar1 omiirlii
radyoniiklitlerden belirlendiginden, 6l¢iim siirelerinin arttirilmasiyla son olgiilen
orneklerde yar1 dmre bagh olarak radyoniiklitlerin aktivitesi azalacagindan veri kaybi

yasanacak ve ilgili elementler belirlenemeyecektir.
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Cizelge 5.3 : Bagil standardizasyon belirsizlik biitgesi.

o Belirsizlik Araligi (%)
Belirsizlik
Asama . .
Bileseni
As Ce Co Cr Cs Fe K La Na Rb Sh Sc Th U Zn
Ornek miktarinm
belirlenmesi 0,02
Uia
Standart
ml'ktarmm ) 0,02
belirlenmesi
Ornek Usp
hazirlama Ornegin nem
Uy kapmasi sonucu
miktardaki 0,02
degisim
Use
Standartin element
icerigi 1,9-4,0 4,7-10 2,1-10 2,4-6,3 10 3,0 1,5-35 5,7-10 1,5-2,9 10 4,3-10 4,2-10 4,7-5,1 41 10
Uid
Isinlama
Isinlama geometrisindeki 05
U farkliliklar !
U2a
Gama-
m‘é‘[‘]‘r’]‘m Say‘mi:am“gl 20-12 5045 2034 4915 6131 3315 1668 1917 1047 5725 3225 1522 4371 3697 9812
Uz
Toplam 9-13 13-51 21-38 8-19 19-33 5-15 18-72 9-18 3-6 16-28 12-26 7-22 9-71 10 18
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5.2 ko Standardizasyonu Sonuglari

19.07.2013 tarihli 1smmlama ve GMX10200 HPGe dedektor ile yapilan Slgimler
sonucu toprak drneklerinde ko-IAEA ile elde edilen deney sonuglart ve 21.11.2014
tarihli 1s1nlama ve GMX45 HPGe detektor yapilan Slgiimler sonucu toprak ve bitki
orneklerinde ko-IAEA ve Kayzero for Windows programlar ile elde edilen deney

sonuclar1 verilmistir.

5.2.1 Dedektor kalibrasyonu sonuclar:

5.2.1.1 GMX10200 HPGe dedektor kalibrasyonlari

ko standardizasyonu igin gerekli olan GMX10200 HPGe dedektor kalibrasyonlari
ko-IAEA programu ile yapilmistir.

Pik-sekil kalibrasyonu

Cizelge 4.6°da niikleer 6zellikleri verilen sertifikali °°Eu (Canberra) nokta kaynag:
referans Olcim geometrisi olan E geometrisinde GMX10200 HPGe dedektor ile
Olgtilmistiir ve elde edilen spektrum ko-IAEA programui ile analiz edilerek pik-sekil

kalibrasyonu yapilmistir (Cizelge 5.4).

Cizelge 5.4 : GMX10200 HPGe dedektori olgiilen FWHM degerleri.
Niklit E (keV) FWHM (keV)

152Ey 121,8 1,04
152Ey 2447 1,15
152y 3443 1,22
152y 411,1 1,28
152Ey 4440 1,32
152y 778,9 1,63
152y 867,4 1,65
152Ey 964,1 1,76
2By 11120 1,83
2By 1408,0 2,07

Yiksek enerji bolgesinde (>1000 keV) olgiilen FWHM degerleri dedektoriin
sertifikasinda 1,33 MeV’de rapor edilen (Cizelge 4.5) FWHM degerinden biraz daha
yiiksektir. Buradan anlagilacagi gibi yiiksek enerji bolgesinde dedektoriin enerji

ayirma giiciinde bozulma gozlenmistir. Buna ragmen kalibrasyon egrisinin R?
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degerinin 1’e yakin c¢ikmasi dedektoriin enerji kalibrasyonunun dogrulukla

yapildigin1 géstermektedir.
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Sekil 5.3 : GMX10200 HPGe dedektor pik-sekil kalibrasyonu.

Verim kalibrasyonu

Cizelge 4.6’da niikleer dzellikleri verilen sertifikali *?Eu (Canberra) nokta kaynag
kullanilarak GMX10200 HPGe dedektdriin verim kalibrasyonu yapilmistir. Referans
Olclim geometrisi olan E geometrisinde gerceklestirilen Olgiimden elde edilen
spektrum ko-IAEA programi ile analiz edilerek ilgili enerjilerde deneysel verim

degerleri belirlenmistir (Cizelge 5.5).

Cizelge 5.5 : GMX10200 HPGe dedektori referans geometrideki verim degerleri ve
belirsizlikleri (k=1).

Niklit E (keVv) Deneysel fotopik verimi

(e£u(e))x1073
121,8 8,01+0,40
2447 4,58+0,23
3443 3,18+0,16
1525, 4111 2,63x0,15
4440 2,33+0,11
778,9 1,30+0,07
964,1 1,01+0,05
1112,0 0,90+0,05
1408,0 0,712+0,038
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ko-IAEA programinda deneysel verim degerlerinin enerjiye bagl egrisi ¢izilerek
verim kalibrasyonu yapilmistir (Sekil 5.4). Deneysel degerler ve uyarlanan degerler
arasindaki farkin %5’den diisiik hesaplanmasi, verim kalibrasyonunun yiiksek

dogrulukla yapildigini géstermektedir.

0.005 -

*  Deneveel

0.004

Usaranan (kd-JAEA)

0.003

0.002 +

Fotopik verimi

0001 + e
—\_*______‘

0.000

0 500 1000 1 500
Enerji(keV)

YalFark
*

Sekil 5.4 : GMX10200 HPGe dedektor verim kalibrasyonu.

Pik/Toplam oram kalibrasyonu

Cizelge 4.6°da niikleer 6zellikleri verilen sertifikali **’Cs (Canberra) nokta kaynagi
referans Olcim geometrisi olan E geometrisinde GMX10200 HPGe dedektor ile
Olgiilmistir ve elde edilen spektrum ko-IAEA programi ile analiz edilerek P/T

kalibrasyonu yapilmistir (Cizelge 5.6).

Cizelge 5.6 : GMX10200 HPGe dedektoru referans geometrideki P/T degeri ve
belirsizligi (k=1).

Deneysel Pik/Toplam orani
P/Txu(P/T)
187Cs 661,7 0,1510+0,0012

Niklit  E (keV)

Ko-IAEA programinda deneysel P/T degerinin enerjiye bagli egrisi ¢izilerek P/T
kalibrasyonu yapilmistir (Sekil 5.5).
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Sekil 5.5 : GMX10200 HPGe dedektor P/T kalibrasyonu.
5.2.1.2 GMX45 HPGe dedektor kalibrasyonlari

Ko standardizasyonu igin gerekli olan GMX45 HPGe dedektor kalibrasyonlar
orneklerin igerigindeki kisa ve uzun yar1 Omiirlii radyoniiklitlerin belirlenmesi
amaciyla gergeklestirilen 1.6l¢iim ve 2.6l¢tim igin ayr1 ayr1 yapilmistir. 1. 6lcimler
sonucunda dedektoriin  garanti edilen enerji ayirma giicliniin  bozuldugu
belirlenmistir. Enerji ayirma giicliniin iyilestirilmesi amaciyla dedektor tamire
gonderilmistir. Ancak tamirden sonra gerceklestirilen 2.6l¢limler sonucunda enerji
ayirma giiciinde bir iyilesme olmadigi1 gézlenmistir. Cizelge 4.6’da verilen sertifikali
nokta kaynaklar aktivitelerine bagli olarak ilgili enerjilerde iyi bir sayim istatistigi
(~40000 sayim) elde etmek amaciyla 5 dakika ile 24 saat arasinda degisen siirelerde
Olclilmiistiir. Elde edilen spektrumlarin pik analizleri Canberra Genie 2000 yazilimi

ile yapilmustir.
Pik-sekil kalibrasyonu

Referans oOl¢iim geometrisi olan D geometrisinde gergeklestirilen Ol¢limlerden
ilgilenilen enerjilerdeki FWHM degerleri belirlenmistir (Cizelge 5.7). ®°Co’n 1,33
MeV enerjisinde ol¢iilen FWHM degerleri dedektoriin sertifikasinda verilen FWHM
degerinin yaklasik 2,5 katidir. Bu durum dedektdriin enerji ayirma giiciinde bozulma

meydana geldigini gostermektedir.
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Cizelge 5.7 : GMX45 HPGe dedektorl 6l¢iilen FWHM degerleri.

FWHM (keV)
1.6lcim 2.6lcim

13Ba 53,2 3,74 3,67
2lAm 59,5 3,35 3,39
13Ba 81,0 4,01 3,83
2By 1218 3,25 4,05
Co 1221 3,70 4,20
Co 1365 3,72 4,16
1260 2447 3,17 3,84
13Ba 2764 4,11 3,71
28Hg  279,2 3,16 3,66
13Ba  302,9 3,84 3,87
2By 3443 3,32 3,92
13Ba  356,0 4,06 3,87
133Ba  383,9 3,86 4,00
2B0 4111 3,15 3,88
2By 4440 3,13 3,88
18Cs  661,7 3,35 3,54
2gy 7789 3,54 4,11
2By 867,44 3,62 4,11
8y  898,0 3,59 3,46
192Eu 964,1 3,64 4,30
2By 10859 3,66 4,64
2By 11120 3,72 4,37
®zn 11155 4,16 4,42
0Co 11732 4,15 4,32
0Co 13325 4,25 4,57
2By 14080 3,93 4,48
8y  1836,1 4,25 4,21

Nuklit E (keV)

Olgiillen FWHM degerlerinin enerjiye bagli egrisinin ¢izilmesiyle elde edilen
denklemlerin Kayzero for Windows programma yiiklenmesiyle pik-sekil
kalibrasyonlar1 yapilmistir (Sekil 5.6 ve Sekil 5.7). Kalibrasyon egrilerinin R?

degerlerinden dedektoriin ayirma giiciindeki bozulma goriilmektedir.
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Sekil 5.6 : GMX45 HPGe dedektor pik-sekil kalibrasyonu (1.6l¢tim).

5.0 +
L L L
L
40 + 2 * *
:}: L o s . . v = 0.0004x + 3.748
=30 4 R*= 0.4034
=
=20 4
1.0 +
N T
0 500 1000 1500 2000
Enerji(keV)

Sekil 5.7 : GMX45 HPGe dedektor pik-sekil kalibrasyonu (2.6lgtim).

Verim kalibrasyonu

Referans 6lcim geometrisi olan D geometrisinde gergeklestirilen 6l¢iimlerden ilgili
enerjilerde Olgililen net pik sayim hizlar kullanilarak denklem 2.46°dan deneysel
fotopik verimleri hesaplanmistir (Cizelge 5.8). 1.5lciimde **3Ba’tin 302,9, 356,0 ve
383,9 keV enerjilerindeki ve 2Eu’nin 411,1 keV enerjsinde; 2.6lcimde %Y’in
898,0 keV enerjisinde dl¢iilen verim degerleri kalibrasyon egrisinde sapmaya neden

oldugu i¢in kalibrasyonda kullanilmamustir.
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Cizelge 5.8 : GMX45 HPGe dedektoril referans geometrideki verim degerleri ve

belirsizlikleri (k=1).

Deneysel fotopik verimi

Niklit E (keV) (etu(e))x1073
1.6l¢ctm 2.6lglim
13Ba 53,2 3,92+0,20 4,63+0,13
2lAm 59,5 4,760+0,036  4,777+0,041
13Ba 81,0 4,74+0,05 4,78+0,05
2Ey  121,8  3,819+0,032  3,878+0,031
Co  122,1  3,714+0,017  3,835+0,018
Co 1365  3,350+0,032  3,360+0,033
2Ey 2447 1,91040,027  1,786+0,016
28Hg  279,2  1,739+0,037  1,565+0,033
1$Ba  302,9 - 1,348+0,013
2By 344,3  1,318+0,011  1,183+0,009
1¥Ba  356,0 - 1,109+0,008
133Ba  383,9 - 1,049+0,011
2B 4111 - 0,941+0,012
12Ey 444,00  1,007+0,032  0,872+0,016
18"Cs  661,7  0,677+0,007  0,619+0,006
2gy  778,9  0,560+0,008  0,472+0,005
2Ey  867,4 0,4980+0,0020  0,441+0,009
8y 8980  0,497+0,005 -
2Ey 964,1  0,453+0,006  0,3841+0,0035
2y 11120  0,415+0,006  0,3380+0,0032
67n 11155 0,3528+0,0028 0,3334+0,0030
®Co 11732 0,3480+0,0019 0,3103+0,0024
®Co 13325 0,3104+0,0016 0,2731+0,0018
12y 1408,0 0,3233+0,0033 0,2680+0,0022

Nokta kaynaklar icin referans 6lcim geometrisinde hesaplanan deneysel verim
degerleri hem ko-IAEA hem de Kayzero for Windows programlarina girilerek verim
kalibrasyonu egrileri elde edilmistir. Her iki programda veri degerlendirmesinde
farkli yaklagimlar kullanildig icin, elde edilen verim kalibrasyonu egrileri farklilik
gOstermistir (Sekil 5.8 ve Sekil 5.9). ko-IAEA programinda uyarlanan verim degerleri
30-3000 keV arasinda sadece belirli enerji degerleri i¢in kullaniciya sunulmaktadir.
ko-IAEA programi verim kalibrasyonu denklemini ve kalibrasyonda kullanilan
enerjilerde uyarlanan verim degerlerini kullaniciya sunmadigi igin, deneysel ve
uyarlanan degerler arasindaki % fark hesaplanamamistir. Kayzero for Windows
programi ise verim kalibrasyonu denklemini ve kalibrasyonda kullanilan enerjilerde

uyarlanan verim degerlerini kullaniciya sunmaktadir.
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Sekil 5.8 : GMX45 HPGe dedektor verim kalibrasyonu (1.61¢cuim).

1.6lctimde 6zellikle yiiksek enerji bolgesinde %5 den yiiksek farklar hesaplanmistir.

2. dl¢limde hesaplanan % fark degerleri yiiksek enerji bolgesinde 1.6l¢iime gore daha

dustiktiir.
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Sekil 5.9 : GMX45 HPGe dedektor verim kalibrasyonu (2.61gum).
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Pik/Toplam orani kalibrasyonu

P/T kalibrasyonu 2**Am, ®'Co, ?%Hg, *’Cs ve %Zn nokta kaynaklari ile yapilmistir.
A, B, C ve D geometrilerinde 0lgiilen spektrumlar ve dogal fon spektrumu
kullanilarak Canberra Genie 2000 yazilimi1 ile her bir geometride deneysel
Pik/Toplam oranlart hesaplanmistir. Referans 0Olgum geometrisi olan D

geometrisinde Ol¢iilen P/T degerleri Cizelge 5.9°da verilmistir.

Cizelge 5.9 : GMX45 HPGe dedektori referans geometrideki P/T degerleri ve
belirsizlikleri (k=1).

Niklit E (keV) D?ne"ysel Pik/Toplamuorall.m
1.0lcum 2.6lglim
1Am 59,5 0,892+0,005 0,8100+0,0014
Co 1221 0,7290+0,0013 0,7280+0,0016
2BHg 2792 0,2910+0,0012 0,2660+0,0011
B¥Cs 6617 0,1270+0,006 0,1160+0,0006
®7Zn 11155 0,07000+0,00034 0,06800+0,00044

Deneysel P/T degerleri hem ko-IAEA hem de Kayzero for Windows programlarina
girilmistir. Ko-IAEA ile sadece referans geometride, Kayzero for Windows ile bitin
Ol¢tim geometrilerinde P/T orami kalibrasyonu egrileri elde edilmistir. Her iki
programda veri degerlendirmesinde farkli yaklagimlar kullanildig: igin, elde edilen
kalibrasyon egrileri farklilik gostermistir. Referans Ol¢cim geometrisindeki P/T

kalibrasyonu egrileri Sekil 5.10 ve Sekil 5.11°de verilmistir.

1.0
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Uvarlanan (kG-IAEA)
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: i i - i =|
0 500 1000 1500 2000 2500 3000

0.0

Enerji(keV)

Sekil 5.10 : GMX45 HPGe dedektér P/T kalibrasyonu (1.6l¢lim).
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Verim kalibrasyonunda oldugu gibi kO-IAEA programinda uyarlanan P/T degerleri
30-3000 keV arasinda sadece belirli enerji degerleri i¢in kullaniciya sunulmaktadir.
Kayzero for Windows programi ise P/T kalibrasyonu denklemini ve kalibrasyonda

kullanilan enerjilerde uyarlanan P/T degerlerini kullaniciya sunmaktadir.

1.5 +
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E:: 1.0 + Uvarlanan (k0-TAEA)
& )
Z 05+
0.0 - ; ot | | =
0 500 1000 1500 2000 2500 3000
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Sekil 5.11 : GMX45 HPGe dedektér P/T kalibrasyonu (2.6l¢lim).
5.2.2 Notron spektrumu parametreleri sonuglari

Notron aki parametreleri Au ve Zr monitorlerin birlikte kullanildig: ¢iplak iglii-
monitdr yontemi ile belirlenmistir. 19.07.2013 ve 21.11.2014 tarihlerinde reaktoriin
merkezi kanalinda yapilan 1sinlamalar sonucu ko-lAEA, Kayzero for Windows ve
Kragten-NPI programlari ile nétron spektrumu parametreleri belirlenmistir. Kragten-
NPI programi ile nétron spektrumu parametrelerinin hesaplanmasina 6rnek olarak

AuZr-1 monitorii sonuglart Sekil D.1, D.2 ve D.3’de gorulebilir.

ko-IAEA, Kayzero for Windows ve Kragten-NPI programlari ile hesaplanan nétron
spektrumu parametreleri Cizelge 5.10’da gorulmektedir. Cizelgede parametreler
ko-IAEA ve Kragten-NPI sonuglar1 icin %68 glven seviyesinde belirsizlikleri ile
verilmistir. Kayzero for Windows programinda nétron spektrumu parametrelerinin
belirsizlikleri hesaplanmadigindan ¢izelgede sadece degerler verilmistir. ko-lAEA
programinda F¢au degeri, Kayzero for Windows ve Kragten-NPI programlarinda ise

¢t degeri hesaplanmadigindan, bu parametreler denklem 2.59’dan hesaplanmustir.
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Cizelge 5.10 : Notron spektrumu parametreleri ve belirsizlikleri (k=1).

Monits P Parametre

onitor rogram o (5T . ; For

AuZr-1 ko-IAEA (7,88+0,13)x10'® -0,014+0,006 15,9+0,7 142823
Kragten-NPI 7,83x10%6 -0,009+0,006 16,2+1,0 1393305611

AUZr-2 ko-l1AEA (8,03+0,21)x10'¢ -0,001+0,008 14,7+0,8 157423
Kragten-NPI 7,99x10%6 -0,004+0,008 15,6+1,2 1475257039

ko-IAEA (6,18+0,86)x10'® -0,011+0,034 16,3%5,6 109263

Auzr-3  Kayzero for Windows 6,93x10% -0,005 16,0 124733
Kragten-NPI 6,96x10%6 0,001+0,017 16,1+2,3 124657+11526

ko-l1AEA (5,81+0,62)x10'¢ -0,020+0,026 16,2+4,2 103355

AuZr-4  Kayzero for Windows 6,21x10% -0,024 16,5 108422
Kragten-NPI 6,29x10%6 -0,004+£0,016 15,7+2,2 115444+10394

ko-IAEA, Kayzero for Windows ve Kragten-NPI programlari ile hesaplanan nétron

parametrelerinin belirsizlik araliginda uyumlu oldugu gozlenmistir (Sekil 5.12).

Hesaplanan f degerleri (<20), notron spektrumunun termalizasyonunun zayif

oldugunu gostermektedir. a degerleri ise, AuZr-3 Kragten-NPI degeri hari¢, 0’dan

klgiik hesaplanmistir. Notron spektrumunun zayif termalizasyonu durumunda o

degerinin 0’a yakin veya 0’dan kiiglik olmasi beklenen bir durumdur. Bu sartlar

altinda o degerinin bagil belirsizligi de yiiksek olmaktadir. Her iki 1sinlamada
hesaplanan o degerlerinin belirsizlikleri %43 (AuZr-1 ko-IAEA)-%1700 (AuZr-3

Kragten-NPI) arasinda degismektedir.

= kO-IAEA + Kayzero for Windows ¢ Kragten-NPI = kO-TAEA + Kayzero for Windows ¢ Kragten-NPI
9.0E+16 ' 0.03 5
BOEH6 x i 002 4
L TOEIS } 001 {
b 608416 | ] 000 + i
g SOEH6 5 3.001 4
< 4.0E+16 + 0'0; ] %
30EH6 4 002 4
20E+16 + -0.03 1
LOE+16 - 0.04 f
D.0E+00 = -0.05
AuZr-1 AuZr-2 Aufr-3 Aufr-4 Aufr-1 AuZr-2 Aufr-3 AuZr-1
Monitdr Monitir
* kO-TAEA « Kayzero for Windows « Kragten-NPI » k0-TAEA « Kayzero for Windows e Kragten-NPI
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Sekil 5.12 : N6tron spektrumu parametrelerinin kullanilan programa gore
karsilastirilmasi.
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ITU TRIGA Mark II reaktdrii merkezi 1sinlama kanalinda belirlenen o ve f
degerlerinin diinyadaki diger baz1t TRIGA Mark II reaktorleri i¢in verilen degerlerle
karsilastiritlmas1 yapilmistir (Cizelge 5.11). Bounouira ve dig. (2014), 2 farkh
1sinlama pozisyonunda Al-0,1%Au tel ve Zr,Ni folyolar kullanarak; Khoo ve dig.
(2007), 20 farkli 1ginlama pozisyonunda Al-0,1%Au tel ve Zr folyolar kullanarak o

ve f parametrelerini belirlemiglerdir.

Moroccan TRIGA Mark II ve MINT TRIGA Mark II reaktorlerindeki i1sinlama
sartlarinda o’nin ¢ogunlukla negatif oldugu goérilmektedir. Bu ¢alismada elde edilen
degerlerle karsilastirildiginda %2,3-%39 arasinda degisen belirsizliklerin iTU
TRIGA Mark 1l icin elde edilen degerlerden diisiik oldugu ve belirlenen yiiksek f

degerlerinden termalizasyonun daha iyi oldugu goriilmektedir.

Cizelge 5.11 : Diger bazi TRIGA Mark Il reaktorlerindeki o ve f parametreleri ve
belirsizlikleri (k=1).

Reaktsr Islr_ﬂama Parametre Kaynak
pozisyonu a f
-0,022+0,007 23+1,1
PTS? -0,018+0,007 23,7+1,2
Moroccan -0,019+0,006 22,841,1 Bounouira ve dig., 2014
TRIGA Mark 11 -0,025+0,006 24,6+1,1 °
RSRY -0,046+0,006 37,6+0,6
-0,046+0,006 36,1+0,6
3 -0,0642+0,004 36,34+0,74
5 -0,1302+0,0034 39,32+0,62
6 0,0107+0,0034 20,83+0,37
11 -0,1218+0,0039 45,85+0,87
13 0,0204+0,0028 14,41+0,21
16 -0,1457+0,0035 46,01+0,77
17 -0,0261+0,0039 30,24+0,62
21 -0,0799+0,0039 38,54+0,78
23 -0,0434+0,0036 28,72+0,53
MINT TRIGA 24 -0,1005+0,0037 38,76+0,71 .
Mark I 26 ~0,0919+0,0038  39,08%0,75 Khoo ve dig., 2007
27 -0,0639+0,0035 29,26+0,51
29 -0,1500+0,0035 47,11+0,79
31 -0,0711+0,0034 30,15+0,52
32 -0,1263+0,0038 45,34+0,83
33 0,0348+0,003 15,4+0,25
35 -0,1392+0,0037 47,89+0,86
36 -0,0627+0,0035 29,9+0,53
38 -0,1054+0,0035 36,13+0,61
40 —-0,0642+0,004 36,34+0,74

aPneumatic tube system
PRotary specimen rack
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19.07.2013 ve 21.11.2014 tarihlerinde 1sinlanan 6rneklerin ko-IAEA programi ile
element miktarlarinin belirlenmesinde, 19.07.2013 tarihli 1sinlama i¢in AuZr-1 ve
AuZr-2 monitorlerinden, 21.11.2014 tarihli 1sinlama i¢in ise AuZr-3 ve AuZr-4
monitorlerinden Kko-IAEA programi ile belirlenen parametrelerin  ortalamalar
kullantlmistir. 21.11.2014 tarihinde 1sinlanan orneklerin Kayzero for Windows
programi ile element miktarlarinin belirlenmesinde ise AuZr-3 ve AuZr-4
monitorlerinden Kayzero for Windows programi ile belirlenen parametrelerin
ortalamas1 kullanilmistir. Hesaplamalarda kullanilan nétron spektrumu parametreleri

Cizelge 5.12°de verilmistir.

Cizelge 5.12 : Hesaplamalarda kullanilan nétron spektrumu parametreleri ve
belirsizlikleri (k=1).

Isinlama Parametre
tarihi Program —
arihi ot (M2 s7) a f Feau
19.07.2013 ko-IAEA (7,92+0,11)x10'6 -0,009+0,005 15,4+0,5 150123
21.11.2014 ko-IAEA (5,94+0,50)x 106 -0,017+0,021 16,3+3,3 106309
o Kayzero for Windows 6,57x10'6 -0,014 16,2 116577

5.2.2.1 Kragten-NPI1 ile notron spektrumu parametrelerinin belirsizliginin

degerlendirilmesi

Kragten-NPI programi ile her bir nétron aki parametresinin toplam belirsizligine
hangi degiskenin ne kadar katkisinin oldugu belirlenebilir. AuZr-1, AuZr-2, AuZr-3
ve AuZr-4 monitorleri ile yapilan hesaplamalarda belirsizlige en yiiksek katkisi olan

degiskenler Cizelge 5.13’de verilmistir.

Cizelge 5.13 : Kragten-NPI programu ile belirsizligin degerlendirilmesi.

Katki (%)
Parametre Degisken
AuZr-1 AuZr-2 AuZr-3 AuZr-4
Asp 19,4 43,4 1,3 1,6
ko-faktori 20,4 13,8 3,8 3,8
* Qo 23,2 16,7 4,4 4,6
€ 0,06 0,04 76,4 76,0
Asp 18,7 23,1 0,4 0,4
; ko-faktoru 6,4 31,8 1,1 1,2
Qo 44,5 29,0 54,9 54,9
€ 18,5 1,0 29,6 28,7
Fe.au f 80,4 89,9 74,8 73,4
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19.07.2013 tarihli 1sinlama i¢in AuZr-1 ve AuZr-2 monitérlerinden yapilan
hesaplamalarda o degerinin toplam belirsizligine en yiiksek katkinin Asp, ko-faktori
ve Qo degiskenlerinden, f degerinin toplam belirsizligine en yiiksek katkinin Asp, ko-
faktorl, Qo ve & degiskenlerinden, Fcay degerinin toplam belirsizligine ise f

degiskeninden geldigi belirlenmistir.

21.11.2014 tarihli 1sinlama i¢in ise AuZr-3 ve AuZr-4 monitdrlerinden yapilan
hesaplamalarda o degerinin toplam belirsizligine en yiiksek katkinin ¢
degiskenlerinden, f degerinin toplam belirsizligine en yiiksek katkinin Qo ve ¢
degiskenlerinden, Fcauy degerinin toplam belirsizligine ise f degiskeninden geldigi

belirlenmistir.

Ko-faktorli ve Qo degerlerinin belirsizlikleri literatiir verilerinden alindigi igin
laboratuvarda yapilan ¢alismalarla sonuglar gelistirilemez. 21.11.2014 tarihli
1sinlama ile GMX45 HPGe dedektor dlgiimlerinden yapilan hesaplamalardan fotopik
verimindeki belirsizligin o degerinin toplam belirsizligine katkisinin %76 oldugu
belirlenmistir. Ac¢ikga goriilmektedir ki deneysel olarak yapilan verim

kalibrasyonunun iyilestirilmesi a degerinin belirsizliginin azalmasini1 saglayacaktir.

5.2.3 Element analizi sonug¢lari

ko standardizasyon yonteminin kalite kontrol testinde NIST standart referans
malzemeleri igin En sayisinin hesaplanmasinda sertifikalandirilmamis elementler icin
element konsantrasyonundaki belirsizlik verilen degerin %10’u (k=2) olarak
hesaplanmistir. Standart referans malzemelerin sertifikali element degerlerinin
belirsizligi genellikle %1-%7 arasinda (k=2) oldugundan %210 kabul edilebilir bir
degerdir (Kubesova ve Kucera, 2010).

5.2.3.1 19.07.2013 tarihli 1sinlama sonuclari

Bu 1sinlamada NIST SRM 1633b, YT-T3 ve YT-T5 drneklerinde As, Br, Ce, Co, Cr,
Cs, Fe, Hf, K, La, Na, Rb, Sbh, Sc, Sm, Sr, Tb, Th, U, W ve Yb elementleri ko-IAEA
programinin kullanildigi ko standardizasyon yontemi ile incelenmistir (Cizelge 5.14).
ko standardizasyon yonteminin kalite kontrol testi, deneysel degerin sertifika

degerine oraninin ve En sayisinin hesaplanmasi ile yapilmistir (Sekil 5.13).

80



Cizelge 5.14 : 19.07.2013 tarihli 1s1nlama igin Ko standardizasyonu sonuglari.

Element NIST SRM 1633b YT-T3 YT-T5
(mgkg™)

NIST degeri XlabUiab LOD  Verilen deger XiabtUisb  LOD  Verilen deger XlabUlab LOD
As 136,2+2,6 136+14 0,8 5,567+1,558 59+1,4 0,19  4,329+1,782 4,0+2,2 0,27
Br (2,9 - 3,5 9,030+2,886 8,7£1,0 0,33  5,427+1,640 44+11 0,27
Ce (190) 157+29 0,17 16,07+4,86 17,843,7 2,1 130,7+25,8 130450 2,3
Co (50) 4519 3,0 1,120+0,380 1,1740,5 0,7 28,81+4,40 27,1+2 .4 1,0
Cr 198,2+4,7 189+34 7 45,69+14,98 58+9 6 113,8+17,2 121+42 4,1
Cs (12) 8,8+1,9 0,8 1,343+0,286 - 2,9 7,373+1,398 6,1+3,6 0,5
Fe 77800£2300 76000+7000 1500 39724836 - 4500 60070+7240 61000+14000 470
Hf (6,8) 5,9+1,1 0,7 NR - - NR - -
K 19500£300 172004500 900 884811146  8200+1800 450  19429+2398  18000+7000 3400
La (94) 70,8+4,0 0,19 8,381+2,372 8,69+0,45 0,11  61,27%£13,82 54+7 0,13
Na 2010+30 2940+470 33 3710+638 4050£300 3,6 45931752 4400£500 9
RDb (140) 107+42 17 37,23+5,74 338 14 200,0+27,2 1752 13
Sb (6) 4,2+0,9 0,11 0,6205+0,3272 0,66+0,10 0,046 0,5807+0,2704  0,51+0,30 0,06
Sc (41) 33,4+19 0,09 1,493+0,232  1,44+0,18 0,07 19,20+4,36 16,4+1,8 0,06
Sm (20) 18,2+1,6 0,021 NR - - NR - -
Sr 1041+14 1110+430 280 36,7516,76 - 230  97,21+16,44 - 350
Th (2,6) 2,2+0,7 0,23 NR - - NR - -
Th 25,7+1,30 2245 0,8 2,639+0,988 2,1+0,6 0,29 18,66+5,40 1745 0,24
U 8,79+0,36 8,6+1,3 0,15 1,056+0,220  0,96+0,22 0,033 4,178+1,614 4,0+0,6 0,12
w (5,6) 4,442,1 1,7 1,123+0,432  1,11+0,33 0,33  1,994+0,966 1,9+15 0,5
Yb (7,6) 6,1+1,6 0,38 NR - - NR - -

(): sertifikalandirilmamis deger, NR: rapor edilmemis deger.
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As icin belirleme sinir1 0,19-0,27 mg-kg™?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%10-%55 araligindadir. NIST ve YT 0Ornekleri igin elde edilen degerler verilenlerle
uyumludur (En <1). YT orneklerinin 6l¢iim belirsizliklerinin NIST 6rnegine gore
yiiksek olmasinin nedeni As konsantrasyonunun YT Orneklerinde diisiik olmasi, bu

nedenle sayim istatistiginin yeterli olmamasidir.

Br icin belirleme sinirt 0,27-3,5 mg-kg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%11-%25 araligindadir. NIST 1633b icin elde edilen deger belirleme sinirindan
diisiiktiir. Diger YT oOrnekleri icin elde edilen degerler verilenlerle uyumludur (En
<1). YT-T5 orneginin YT-T3’e gOre daha diisiik konsantrasyonda Br igermesi ve
dolayisiyla sayim istatistiginin etkisiyle, 6l¢iim belirsizligi YT-T5’de daha yuksek

hesaplanmustir.

Ce icin belirleme smir1 0,17-2,3 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%18-%38 araligindadir. NIST ve YT 0Ornekleri icin elde edilen degerler verilenlerle
uyumludur (En <1).

Co igin belirleme smir1 0,7-3,0 mg-kg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik %9-
%40 araligindadir. NIST ve YT oOrnekleri igin elde edilen degerler verilenlerle
uyumludur (En <1). YT-T3 06rneginin Co konsantrasyonunun diisiik ve belirleme
limitinin degeri de sinirinda oldugundan, 6l¢iim belirsizligi diger 6rneklere gore daha

yiiksek hesaplanmustir.

Cr icin belirleme smir 4,1-7 mg-kg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik %16-
%35 araligindadir. NIST ve YT Ornekleri icin elde edilen degerler verilenlerle

uyumludur (En <1).

Cs icin belirleme st 0,5-2,9 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%22-%59 araligindadir. YT-T3 degeri belirleme sinirindan diistikttr. Diger drnekler
icin elde edilen degerler verilenlerle uyumludur (En <1). YT-T5 06rneginin Cs
konsantrasyonunun NIST SRM 1633b’ye gore az ve belirleme sinirina yakin olmasi

6l¢tim belirsizliginin yiiksek olmasina neden olmustur.

Fe icin belirleme smir1 470-4500 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%9-%23 araligindadir. YT-T3 degeri belirleme sinirindan diisiiktir. Diger 6rnekler

icin elde edilen degerler verilenlerle uyumludur (En <1).
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Hf’un YT degerleri rapor edilmediginden, Hf sadece NIST SRM 1633b’de
belirlenmistir. Belirleme smir1 0,7 mg-kg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik

%19’dur. NIST i¢in elde edilen deger verilenle uyumludur (En <1).

K icin belirleme st 450-3400 mg-kg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%22-%39 araligindadir. NIST ve YT Ornekleri i¢in elde edilen degerler verilenlerle
uyumludur  (En<l). K konsantrasyonu 1524 keV enerjili fotopikinden
belirlendiginden, K’un genel olarak Olgiim belirsizliginin yiiksek olmasinin
nedeninin dedektoriin yiksek enerji bolgesinde enerji ayirma giictindeki bozulmadan

kaynaklandig: diisiniilmektedir.

La icin belirleme st 0,11-0,19 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%5-%19 araligindadir. YT 6rnekleri icin elde edilen degerler, verilenlerle uyumludur
(En<l). NIST SRM 1633b icin En>1 olarak hesaplanmistir. Bu degerin yiiksek
olmasinin nedenlerinin NIST SRM 1633b i¢in La degerinin sertifikalandirilmamis
olmasi ve belirsizliginin bilinmemesi nedeniyle E, sayisinin hesaplanmasi i¢in %10
kabul edilen belirsizligin yeterli gelmemis olmasi ve La’nin element konsantrasyonu
1596 keV enerjili fotopikinden belirlendiginden GMX10200 dedektoriinin yiksek

enerji bolgesinde enerji ayirma giiclindeki bozulma oldugu diisiinilmektedir.

Na icin belirleme st 3,6-33 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%7-%16 araligindadir. YT ornekleri i¢in elde edilen degerler, verilenlerle uyumludur
(En<l). NIST SRM 1633b icin  En>1 hesaplanmistir. Na’un element
konsantrasyonunun 1368 keV enerjili fotopikten belirlenmesi ve La’da oldugu gibi
GMX10200 dedektorinin yiksek enerji bolgesinde enerji ayirma giiciindeki
bozulmanin element konsantrasyonunun hatali belirlenmesine neden oldugu

distiniilmektedir.

Rb icin belirleme simir1 13-17 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%7-%39 araligindadir. NIST ve YT oOrnekleri igin elde edilen degerler verilenlerle
uyumludur (En <1).

Sb icin belirleme smir1 0,046-0,11 mg-kg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%21-%59 araligindadir. YT 0Ornekleri icin elde edilen degerler verilenlerle
uyumludur (En<1). NIST SRM 1633b icin En>1 hesaplanmigtir. NIST SRM
1633b’de Sb degeri sertifikalandirilmadigi i¢in belirsizligi bilinmediginden, En
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sayisinin hesaplanmasi i¢in %10 kabul edilen belirsizligin yeterli olmamasinin ve
YT-T5’de ol¢iim belirsizliginin diger Orneklere gore yiiksek olmasmin element

konsantrasyonunun hatal1 belirlenmesine neden oldugu diisiiniilmektedir.

Sc igin belirleme sinir1 0,06-0,09 mg-kg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%6-%13 araligindadir. YT 6rnekleri igin elde edilen degerler verilenlerle uyumludur
(En<l). NIST SRM 1633b icin En>1 hesaplanmistir. NIST SRM 1633b’de Sc degeri
sertifikalandirilmadigi i¢in belirsizligi bilinmediginden, En sayisinin hesaplanmasi
icin %10 kabul edilen belirsizligi yeterli olmamasinin element konsantrasyonunun

hatal1 belirlenmesine neden oldugu diisiiniilmektedir.

Sm’un YT degerleri rapor edilmediginden sadece NIST SRM 1633b’de
belirlenmistir. Belirleme st 0,021 mgkg?, element konsantrasyonundaki

belirsizlik %9’dur. NIST igin elde edilen deger verilenle uyumludur (En <1).

Sr igin belirleme sinir1 230-350 mg-kg™ araligindadir. YT 6rneklerinde Sr degerleri
belirleme smirindan diisiiktir. NIST SRM 1633b’de belirsizlik degeri %39’dur.
NIST igin elde edilen deger verilenle uyumludur (En <1).

Th’un YT degerleri rapor edilmediginden sadece NIST SRM 1633b’de
belirlenmistir. Belirleme sinir1 0,23 mg-kg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%32’dir. NIST igin elde edilen deger verilenle uyumludur (En <1).

Th icin belirleme smir1 0,24-0,8 mgkg?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%23-%29 araligindadir. NIST ve YT 0Ornekleri igin elde edilen degerler verilenlerle
uyumludur (En <1).

U icin belirleme sinir1 0,033-0,15 mg-kg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%15-%23 araligindadir. NIST ve YT Ornekleri i¢in elde edilen degerler verilenlerle
uyumludur (En <1).

W icin belirleme smir1 0,33-1,7 mg'kg™?, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%30-%79 araligindadir. NIST ve YT Ornekleri i¢in elde edilen degerler verilenlerle
uyumludur (En<l). YT-T5’de olgiim belirsizliginin - %79 olmasimin element
konsantrasyonunun diisiik ve belirleme smnir1  sinirina  yakin - olmasindan

kaynaklandig: diistintilmektedir.
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Yb’un YT degerleri rapor edilmediginden, sadece NIST SRM 1633b’de
belirlenmistir. Belirleme sinir1 0,38 mg-kg™, element konsantrasyonundaki belirsizlik
%?26’dir. NIST icin elde edilen deger verilenle uyumludur (E, <1).

m]1633B ¢ VI-T5 e YTI-T5

2.0
(-1
=15 11 ;
E .o 2 3 l 15
3 [ T + 3 : T I

1.0 _.‘ a—F 4- . d = I -
g T I srET vt
=05 ! : [ + i

0.0

As Br Ce Co Cr Cs Fe Hf K La NaRb Sb S¢c Sm Sr Tb Th U W Yb
Element
25
[ ]
2.0 -
" =
215
z
r_alO - - -
* - - -
0.5 b ] e o e = ]
. ® 4 * .

As Br Ce Co Cr Cs Fe Hf K La NaRb Sb S¢c Sm Sr Tb Th U W Yb

Element

Sekil 5.13 : 19.07.2013 tarihli 1s1nlama i¢in ko-lIAEA kalite kontrol testi.
5.2.3.2 21.11.2014 tarihli 1sinlama analiz sonuclar1

Toprak ornekleri analiz sonuclar

NIST SRM 2711, YT-T1, YT-T2, YT-T3, YT-T4 Orneklerinde Ag, As, Ba, Br, Cd,
Ce, Co, Cr, Cs, Fe, Hf, K, La, Na, Rb, Sb, Sc, Sm, Th, U ve Zr elementleri
incelenmistir (Cizelge 5.15 ve Cizelge 5.16). ko-IAEA ve Kayzero for Windows
programlari ile uygulanan ko standardizasyon yénteminin kalite kontrol testi deneysel
degerin sertifika degerine oraninin ve En sayisinin hesaplanmasi ile yapilmistir (Sekil
5.14 ve 5.15). Ornek ko-IAEA ve Kayzero for Windows analiz raporlari ise sirasiyla
Sekil E.1 ve F.1’de gorulebilir.
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Sekil 5.14 : 21.11.2014 1s1nlamas1 toprak 6rnekleri ko-IAEA kalite kontrol testi.
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Sekil 5.15 : 21.11.2014 1s1nlamas1 toprak ornekleri Kayzero for Windows kalite
kontrol testi.
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Ag’in YT degerleri rapor edilmediginden, Ag sadece NIST SRM 2711°de
belirlenmistir. Belirsizlik ko-IAEA ile %76, Kayzero for Windows ile %28 olarak
hesaplanmistir. NIST ve YT o&rnekleri icin elde edilen degerler verilenlerle

uyumludur (En <1).

As konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-lIAEA ile %26-%85, Kayzero for Windows
ile %8-%14 araliginda belirlenmistir. NIST ve YT 0Ornekleri icin elde edilen degerler

verilenlerle uyumludur (Es <1).

Ba, sadece Kayzero for Windows ile belirlenebilmistir. YT-T2 ve YT-T4’de Ba
miktart belirleme sinirlarindan diisiiktiir. Diger 6rneklerde NIST ve YT ornekleri igin

elde edilen degerler verilenlerle uyumludur (En <1).

Br konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-IAEA ile %23-%90, Kayzero for Windows
ile %9-%26 araliginda belirlenmistir. NIST ve YT 0Ornekleri icin elde edilen degerler

verilenlerle uyumludur (En <1).

Cd her iki programla sadece NIST SRM 2711°de belirlenebilmistir. YT 6rneklerinde
Cd miktar1 belirleme smirlarindan diisiiktiir. Ol¢iim belirsizligi ko-IAEA ile
%69, Kayzero for Windows ile %26 hesaplanmistir. Ko-IAEA ile 6lgllen deger NIST
degeri ile uyumluyken (En <1), Kayzero for Windows ile 6lgiilen deger icin En>1

bulunmustur.

Ce sadece Kayzero for Windows ile belirlenebilmistir. YT-T4 6rneginde Ce miktari
belirleme sinirindan disiiktiir. NIST SRM 2711 ve YT-T1 igin Ex>1 bulunmustur.
Diger orneklerde YT ornekleri icin elde edilen degerler verilenlerle uyumludur
(En<1).

Co konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-IAEA ile %21-%63, Kayzero for Windows
ile %8-%10 araliginda belirlenmistir. NIST SRM 2711°de ko-IAEA ile 6l¢iilen deger
NIST degeri ile uyumluyken (En <1), Kayzero for Windows ile 6lgllen deger igin
En>1 bulunmustur. Diger o6rneklerde YT o&rnekleri icin elde edilen degerler

verilenlerle uyumludur (En <1).

Cr konsantrasyonlarindaki belirsizlik Ko-IAEA ile %21-%43, Kayzero for Windows
ile %7-%21 araliginda belirlenmistir. Cr konsantrasyonu NIST SRM 2711°de her iki
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programla, YT-T3’de ise ko-IAEA ile belirlenememistir. Diger 6rnekler igin ko-IAEA
ile Olculen degerler verilen YT degerleri ile uyumluyken (En <1), Kayzero for

Windows ile 6lcilen YT-T4 degeri igin Eqn>1 bulunmustur.

Cs konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-IAEA ile %32-%48, Kayzero for Windows
ile %7-%16 araliginda belirlenmistir. NIST ve YT Ornekleri icin elde edilen degerler

verilenlerle uyumludur (En <1).

Fe konsantrasyonlarindaki belirsizlik Ko-IAEA ile %18-%65, Kayzero for Windows
ile %7-%25 araliginda belirlenmistir. YT-T2 ve YT-T3’de ko-lIAEA ile 0lculen
degerler icin, YT-T1, YT-T3 ve YT-T4’de Kayzero for Windows ile dlgulen degerler

icin En>1 bulunmustur.

Hf’un YT degerleri rapor edilmediginden sadece NIST SRM 2711°de ko-lIAEA ile
belirlenmistir. Element konsantrasyonundaki belirsizlik %78’dir. NIST ic¢in elde

edilen degerler verilenlerle uyumludur (En <1).

K konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-IAEA ile %26-%63, Kayzero for Windows
ile %9-%20 araliginda belirlenmistir. Ko-IAEA ile Olculen degerler NIST ve YT
ornekleri igin verilenlerle uyumluyken (En <1), YT-T1, YT-T2 ve YT-T3’de

Kayzero for Windows ile élgllen degerler i¢in Eqn>1 bulunmustur.

La konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-lIAEA ile %17-%35, Kayzero for Windows
ile %8-%11 araliginda belirlenmistir. NIST SRM 2711 ve YT-T2’de ko-lAEA ile
Olcilen degerler i¢in ve NIST SRM 2711 ve YT-T1’de Kayzero for Windows ile
Olcilen degerler i¢in Enp>1 olarak bulunmustur. La konsantrasyonu YT-T4’de

Kayzero for Windows ile belirlenememistir.

Na konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-lIAEA ile %17-%18 araliginda, Kayzero for
Windows ile %7 olarak belirlenmistir. ko-lIAEA ile 6lgllen degerler NIST ve YT
ornekleri icin verilen degerlerle uyumluyken (E, <1), YT-T1 ve YT-T3’de Kayzero

for Windows ile dlgulen degerler igin En>1 bulunmustur.

Rb konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-IAEA ile %19-%20, Kayzero for Windows
ile %9-%23 araliginda belirlenmistir. ko-lIAEA ile 6lgllen degerler, NIST ve YT
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ornekleri igin verilen degerler ile uyumluyken (En <1), YT-T4’de Kayzero for

Windows ile Olgulen deger i¢in En>1 bulunmustur.

Sb konsantrasyonlarindaki belirsizlik Ko-lIAEA ile %28-%89, Kayzero for Windows
ile %9-%15 araliginda belirlenmistir. ko-lIAEA ile oOlgllen degerler, NIST ve YT
ornekleri igin verilen degerler ile uyumluyken (En <1), NIST SRM 2711’de Kayzero

for Windows ile 6lgiilen deger icin En>1 bulunmustur.

Sc konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-lIAEA ile %18-%22 araliginda, Kayzero for
Windows ile %7 olarak belirlenmistir. ko-lIAEA ile 6lgllen degerler NIST ve YT
ornekleri icin verilen degerler ile uyumluyken (En<l), ISE-3’de Kayzero for

Windows ile 6l¢giilen deger i¢in En>1 bulunmustur.

Sm’un YT degerleri rapor edilmediginden sadece NIST SRM 2711°de ko-1AEA ile
belirlenmistir. Element konsantrasyonundaki belirsizlik %42 hesaplanmistir. Olgiilen

deger ile verilen NIST degeri uyumludur (En<1).

Th konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-IAEA ile %22-%30, Kayzero for Windows
ile %8-%27 araliginda belirlenmistir. ko-IAEA ile 6lgllen degerler, NIST ve YT
ornekleri igin verilen ile uyumluyken (En<l), NIST SRM 2711’de Kayzero for
Windows ile olgiilen deger icin En>1 bulunmustur. YT-T2’de Th konsantrasyonu

Kayzero for Windows ile belirlenememistir.

U konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-IAEA ile %31-%64, Kayzero for Windows
ile 9%15-%33 araliginda belirlenmistir. NIST SRM 2711 ve YT-T2’deki U miktari,
ko-IAEA ile hesaplanan belirleme sinirlarindan diisiiktiir. YT-T2 ve YT-T4’deki U
miktar1 da Kayzero for Windows ile hesaplanan belirleme sinirlarindan distiktiir.
YT-T4’de kO-IAEA ile ve NIST SRM 2711’de Kayzero for Windows ile 6lciilen

degerler i¢in En>1 bulunmustur.

Zr, sadece Kayzero for Windows ile belirlenebilmistir. NIST SRM 2711 ve
YT-T4’de Zr miktar1 belirleme sinirlarindan disiiktiir. Diger orneklerde Olcilen

degerler verilen YT degerleri ile uyumludur (Ex<1).
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Cizelge 5.15 : 21.11.2014 tarihli 1sinlama igin toprak ornekleri ko-IAEA sonuglari.

Element NIST SRM 2711 YT-T1 YT-T2 YT-T3 YT-T4

(mg'kg?) ye:gse-rri XiaptUab LOD  Verilen deger XiaptUab LOD  Verilen deger XiaptUap LOD  Verilen deger XatUs ~ LOD  Verilen deger XiaptUap LOD
Ag 4,63+0,39 3,7£2,8 0,37 NR - - NR - - NR - - NR - -
As 1058 92424 0,9 17,42+3,28 1616 0,27 1,718+0,454 1,3+1,1 0,046 5,567+1,558 4,0£1,0 0,07 9,707+2,070 8,4+2,5 0,19
Br 5) 3,1+2,8 0,7 6,656+1,164 5,7£2,3 0,27 6,155+1,940 4,2+1,0 0,049 9,030+2,886 6,4£1,5 0,07 4,962+0,936 4,4+1,3 0,19
Cd 41,7+0,25 36+25 8 0,4963+0,9926 - 2,2 0,1058+0,3152 - 0,37 0,2823+0,1984 - 0,5 0,8024+0,2260 - 15
Co (10) 8,8+2,7 0,10 14,78+2,00 13,8+2,9 0,09 0,9092+0,3152  0,69+0,26 0,029 1,12+0,38 0,8+0,5 0,039 8,763+1,608 8,319 0,06
Cr 47) - 200 98,30+18,06 127+36 11 36,06+13,12 42+9 0,31 45,69+14,98 - 148 79,91+15,32 102+44 0,7
Cs 6,1) 5,2+1,8 0,10 9,230+1,646 8,4+2,7 0,08 0,7579+0,1710  0,58%0,27 0,019 1,343+0,286 1,04+0,41 0,027 2,930+,546 2,110 0,044
Fe 28900+600 25000+5000 120 33470+3220 31000+6000 110 25414608 1500+500 28 39724836 2000£1300 38 19380+2060 17400+£3200 70
Hf (7,3) 5,9+4,6 0,06 NR - - NR - - NR - - NR - -
K 24500+800 23000+6000 1700 19409+1938 16000+10000 600 6382+662 5300+1900 100 8848+1146 7600+3200 170 15895+1756 1500047000 480
La (40) 31+6 0,37 37,74+4,34 3216 0,19 4,468+1,546 2,0£0,7 0,024 8,381+2,372 59+1,1 0,043 32,2+4,1 27,6+4,8 0,14
Na 11400+300 1200042000 30 63151698 5400+900 12 22621612 19904340 1,7 3710+638 3000+500 39 69851704 6800+1200 12
Rb (110) 99+20 5 114,5+12,2 106+21 3,7 24,3+4,14 2615 1,1 37,2345,74 367 1,6 73,12+6,94 59+12 2,6
Sh 19,4+1,8 18+5 0,19 1,171+0,190 1,240,6 0,07 0,3165+0,1104  0,27+0,24 0,011 0,6205+0,3272  0,46+0,14 0,46  0,8888+0,2636 0,61+0,32 0,043
Sc 9) 8,8+1,6 0,018 11,57+1,36 11,2+2,0 0,016 0,8660+0,3386  0,83+0,18  0,0038 1,493+0,232 1,18+0,24 0,006 7,139+1,144 6,9+1,3 0,011
Sm (5,9) 5,242,2 0,031 NR - - NR - - NR - - NR - -
Th (14) 11,5+3,4 0,09 11,40+2,38 10,5+2,9 0,07 1,341+0,638 1,30+0,33 0,017 2,639+0,988 2,7+0,6 0,027 9,614+2,156 9,242,6 0,047
U (2,6) - 7 2,946+0,562 2,615 0,044  0,5238+0,2444 - 15 1,056+0,220 1,14+0,35 0,008 2,810+£0,752 1,440,9 0,030

(): sertifikalandirilmamis deger, NR: rapor edilmemis deger.
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Cizelge 5.16 : 21.11.2014 tarihli 1s1nlama igin toprak ornekleri Kayzero for Windows sonuglari.

Element NIST SRM 2711 YT-T1 YT-T2 YT-T3 YT-T4

(mg'kg™) d'\igl XatUm ~ LOD  Verilendeger  XwtUsm  LOD  Verilendeger  Xatuw ~ LOD  Verilendeger  XwtUm  LOD  Verilendeger XU LoD
Ag 463t039  36+10 19 NR - - NR - - NR - - NR - -
As 10548 103+14 25 17424328 165+13 10 17180454 1314017 028  5567+L558  418£049 031  9707+2,070  87+l2 07
Ba 726+38 69080 28 446,666 - 550 146,0+354 14649 7 19674308 19070 9 386,8+58,4 - 400
Br ) 5,8+15 23 6656:1,164 63206 11 6155:1,940 5507 033  0030:2886  66:07 028  4962:0936  497+044 07
cd 41,740,25 3148 15 0,4963:0,9926 - 7 0,1058+03152 - 28 0,2823+0,1984 - 18 0,8024+0,2260 - 40
Ce (69) 4546 044  T7396+1682  339+34 015  8643:4088  7,2405 017  1607+486  148t12 024  67,24+1370 - 100
Co (10) 85:08 0039  1478£200  132+10 007 00092403152 070007 0012  112¢038 071011 0017  8763+1608  78+08  0,0028
cr 47) - 150 9830+18,06 79+11 45 36,06+1312  37,3:27 10 4560+1498 37,2427 14 79,91+1532 2946 0,22
Cs 6.1) 55605 036  9230:1646  9,5:0,7 06  07579:01710 0,82:013 012  1343t0286 140022 016 29304546  2,87:029 0,024
Fe 28900600 28000:7000 120 3347043220 2820042000 180 2541608  2230+160 34 39724836  2710+210 50  19380+2060 162001100 8
K 24500+800 20500+4000 3700  19409+1938  14000:2000 1400 63824662 5040460 390  8848+1146  7200£700 410  15895+1756 1370041600 1000
La (40) 330425 09  37,74t434 31526 039  4468+1546  377:040 010 83812372 611047 011 32,2441 - 45
Na  11400:300 107004800 15 63154698  4820£340 6 20626612 1830+130 2,4 3710+638  2780+190 17 6985+704 6430450 41
Rb (110) 92421 18 11454122 97+19 22 24,3+4,14 23,2431 46 37234574 319441 7 73,12+6,94 5415 12
sb 104+1,8  165+15 045 117130190  117+0,15 029 03165:01104 02730040 008  0,6205:0,3272 050005 008 0888802636 074010 0,17
sc ©) 82+06 00014  1157+1,36  10,0:07 00021 0866003386 072005 000049 1493:0232 101007 00007  7139+1,144 613043  0,00009
Th (14) 92¢12 006 1140238 93:0,0 008  1341:0,638 - 15 2,630:0988 26407 0026  9614+2156  89:07 00037
U 2.6) 18106 012  2946+0562  2,1+07 006  0,5238:0,2444 - 10 1,056£0220  1,04+016 0015  2,81040,752 - 35
zr (230) 200 2487224 - 350  118,0+312 106426 80 25484586 230470 12 58214012  480+140 19

(): sertifikalandirilmamis deger, NR: rapor edilmemis deger.
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Bitki ornekleri analiz sonuclar

NIST SRM 1547, YT-B1, YT-B2, YT-B3 ve YT-B4 orneklerinde Ba, Br, Eu, K, La,
Na, Rb, Sc, Sm, Tb ve Zn elementleri incelenmistir (Cizelge 5.17 ve Cizelge 5.18).
ko-IAEA ve Kayzero for Windows programlari ile uygulanan ko standardizasyon
yonteminin kalite kontrol testi deneysel degerin sertifika degerine oraninin ve En

sayisinin hesaplanmasi ile yapilmistir (Sekil 5.16 ve 5.17).

Ba sadece NIST SRM 1547°de belirlenmistir. YT 6rneklerinde Ba konsantrasyonlari
belirleme sinirlarindan disiiktiir. Ba konsantrasyonundaki belirsizlik Ko-IAEA ile
%60, Kayzero for Windows ile %25 olarak belirlenmistir. NIST icin verilen ve

olgllen degeri uyumludur (En<1).

Br konsantrasyonlarindaki belirsizlik Ko-IAEA ile %22-%38, Kayzero for Windows
ile %7-%14 araligindadir. Br, YT-B3’te kO-IAEA ile, YT-B4’te her iki program ile
belirlenememistir. Diger 6rneklerde NIST ve YT 6rnekleri igin elde edilen degerler,

verilenlerle uyumludur (En<1).

Eu’un YT degerleri rapor edilmediginden sadece NIST SRM 1547°de belirlenmistir.
Belirsizlik ko-lIAEA ile %20, Kayzero for Windows ile %7 olarak hesaplanmistir.
Her iki programla 6lgilen degerler verilen NIST degeri ile uyumludur (En<1).

Fe konsantrasyonlarindaki belirsizlik Ko-IAEA ile %18-%46, Kayzero for Windows
ile %16-%24 araligindadir. Fe, YT-B2’de Kayzero for Windows ile, YT-B3 ve
YT-B4’te her iki program ile belirlenememistir. Diger 6rnekler icin ko-l1AEA ile
Olctlen degerler NIST ve YT ornekleri igin verilen degerlerle uyumludur (Ex<1).

NIST SRM 1547°de Kayzero for Windows ile 6l¢iilen deger i¢in En>1 bulunmustur.

K konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-IAEA ile %18-%67, Kayzero for Windows
ile %7-%10 araligindadir. Potasyum, YT-B3’te Kayzero for Windows ile
belirlenememistir. ko-IAEA ile Olculen degerler, verilen NIST ve YT Ornekleri
degerleri ile uyumludur (En<l). NIST SRM 1547 ve YT-Bl'de Kayzero for

Windows o6lgllen degerler i¢in En>1 bulunmustur.

La’m YT degerleri rapor edilmediginden sadece NIST SRM 1547°de belirlenmistir.
La konsantrasyonundaki belirsizlik ko-IAEA ile %18, Kayzero for Windows ile %7
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hesaplanmistir. ko-IAEA ile oOlgllen deger, verilen NIST degeri ile uyumludur

(En<1). Kayzero for Windows ile dlculen deger igin En>1 bulunmustur.

Na konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-lIAEA ile %16-%18, Kayzero for Windows
ile %7-%10 araligindadir. YT Orneklerinde her iki programla olgllen degerler YT
degerleri ile uyumludur (En<l). NIST SRM 1547°de Na’un sertifikalandirilmis
degeri 24+2 mgkgdir. Ancak olgiilen degerler ko-lIAEA ile 56+10 mgkg?,
Kayzero for Windows ile 40,8+3,5 mg-kg™’dir. Deneysel degerler ve sertifika degeri
arasinda yiiksek bir fark oldugu [En (ko-lIAEA)=3,1 ve E, (Kayzero for
Windows)=4,2] gorilmektedir. Ancak YT Orneklerinin sonuglar1 dikkate alindiginda
NIST SRM 1547°deki bu fark beklenen bir fark degildir. Daha 6nce yapilan
caligmalarda NIST SRM 1547°deki Na konsantrasyonu incelendiginde bu ¢alismada
Kayzero for Windows ile belirlenen deneysel degerin bu calismalarda o&lgiilen
degerler ile uyumlu oldugu belirlenmistir (KubeSova ve Kucera, 2011; Smodi$ ve

dig., 2014).

Rb konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-IAEA ile %22-%33 araliginda, Kayzero for
Windows ile %14 olarak bulunmustur. Rb, YT-B2 ve YT-B4’te Kayzero for
Windows ile belirlenememistir. ko-lAEA ile 6lgllen degerler, verilen NIST ve YT
degerleri ile uyumludur. NIST SRM 1547’de Kayzero for Windows ile 6l¢iilen deger

icin En>1 bulunmustur.

Sc’un YT degerleri rapor edilmediginden sadece NIST SRM 1547°de belirlenmistir.
Belirsizlik ko-1AEA ile %36, Kayzero for Windows ile %11 hesaplanmistir. Her iKi

program ile olgiilen degerler, verilen NIST degeri ile uyumludur (Ex<1).

Sm’un YT degerleri rapor edilmediginden sadece NIST SRM 1547°de belirlenmistir.
Belirsizlik ko-IAEA ile %28, Kayzero for Windows ile %7 hesaplanmigtir. Her iki

program ile 6l¢ilen degerler, verilen NIST degeri ile uyumludur (Ex<1).

Th’un YT degerleri rapor edilmediginden sadece NIST SRM 1547°de Kayzero for
Windows ile belirlenmistir. Belirsizlik %211°dir ve 6lgtlen deger verilen NIST degeri
ile uyumludur (En<1).

Zn konsantrasyonlarindaki belirsizlik ko-IAEA ile %20-%64, Kayzero for Windows
ile %8-%13 araligindadir. NIST SRM 1547°de Kayzero for Windows ile
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belirlenememistir. Her iki program ile Olgulen degerler verilen NIST ve YT degerleri
ile uyumludur (En<1).

m 1547 «YT-Bl eYT-B2 aYT-B3 mYT-B4
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Sekil 5.16 : 21.11.2014 1sinlamasi bitki érnekleri ko-IAEA kalite kontrol testi.
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Sekil 5.17 : 21.11.2014 1sinlamasi bitki 6rnekleri Kayzero for Windows kalite
kontrol testi.
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Cizelge 5.17 : 21.11.2014 tarihli 1s1nlama i¢in bitki 6rnekleri ko-lIAEA sonuglari.

NIST SRM 1547 YT-B1 YT-B2 YT-B3 YT-B4

Element
Jeo D i

(mgke®)  NIST Xiat Ui LOD  Verilendeger  XwUm  LOD  Verilendeger  xwstly, ~ LOD  Verilen oty ~ LOD  Verilen defer  XaptUm, ~LOD

degeri deger

Ba 124+4 100+60 7 10,84+4,16 - 12 0,6711+0,1428 - 4,9 14,45+3,06 - 20 0,1035+0,1418 - 41
Br (11) 10,2+2,3 0,06 23,87+4,44 21,1+4,7 0,17  0,8784+0,3434 0,81+0,31 0,047  1,243+0,260 - 2,5 0,1049+0,0594 - 15
Eu 0,17) 0,157+0,032 0,0025 NR - - NR - - NR - - NR - -
Fe 218+14 170+80 28 519,9+81,4 510+90 70 90,53+20,96 82+38 20 76,49+21,64 - 167 8,109+6,370 - 19
K 24300300 21300+3800 110 26070+£3220  22800+4100 180 49330+7980 44000+8000 100 11290+1180  9000+6000 60 9294220 860+180 30
La ) 7,9+1,4 0,039 NR - - NR - - NR - - NR - -
Na 24x2 56x10 08 3291+540 3000+500 41 27,76%26,72 315 0,7 36,57+26,2 42+7 0,48 9,27+22,64 11,4+20 0,29
Rb 19,7%1,2 18,3+4,1 16 34,946+6,062 36+12 3,2 3,283+0,714 3,2+0,7 0,9 11,222+1,894 11,3+3,4 0,9 1,839+0,496 1,5+0,5 1,0
Sc (0,04) 0,042+0,015  0,0027 NR - - NR - - NR - - NR - -
Sm 1) 0,97+0,27 0,0021 NR - - NR - - NR - - NR - -
Zn 17,9+0,4 149 1,6 32,67+5,96 40x12 33 53,71+5,07 56+11 13 31,36+6,02 317 09 14,26+3,14 149+30 12

(): sertifikalandirilmamis deger, NR: rapor edilmemis deger.
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Cizelge 5.18 : 21.11.2014 tarihli 1s1nlama igin bitki 6rnekleri Kayzero for Windows sonuglari.

Element NIST SRM 1547 YT-B1 YT-B2 YT-B3 YT-B4

(mgke) (;\ilgS;i XiapUiab LOD Verilen deger XiaptUjap LOD  Verilen deger XiabUiab LOD  Verilen deger XiapUiab LOD Verilen deger XiaptUay ~ LOD
Ba 124+4 100+25 6 10,84+4,16 - 80 0,6711+0,1428 - 35 14,45+3,06 - 32 0,1035+0,1418 - 41
Br (11) 10,1+0,9 0,42 23,87+4,44 20,3+1,5 11  0,8784+0,3434  0,72+0,13 0,36  1,243+0,260  0,95+0,13 0,22  0,1049+0,0594 - 0,25
Eu 0,17) 0,167+0,012 0,0027 NR - - NR - - NR - - NR - -
Fe 218+14 165+40 30 519,9+81,4 450+70 150 90,53+20,96 - 170 76,49+21,64 - 120 8,109+6,370 - 33
K 24300+300 19000+1300 250 26070+£3220  20700+1500 500 49330+7980 40100+2800 180 11290+1180 - 14200 9294220 700£70 30
La ) 7,5+0,5 0,13 NR - - NR - - NR - - NR - -
Na 24+2 40,8+3,5 1,7 3291+540 2680+190 3,8 27,76+26,72 27,4428 1,2 36,57+26,2 34,327 0,8 9,27+£22,64 9,2+0,8 0,41
Rb 19,7+1,2 15,9422 35 34,946+6,062 31,8445 7 3,283+0,714 - 8,4 11,222+1,894 9,9+14 2,0 1,839+0,496 - 3,5
Sc (0,04) 0,0361+0,0039  0,00036 NR - - NR - - NR - - NR - -
Sm 1) 0,95+0,7 0,0036 NR - - NR - - NR - - NR - -
Th 0,1) 0,097+0,011 0,006 NR - - NR - - NR - - NR - -
Zn 17,9+0,4 - 25 32,67+5,96 34,7+4,6 3,6 53,71+5,07 48,8+3,8 1,6 31,366,02 29,3+2,5 14 14,26+3,14 12,714 0,45

(): sertifikalandirilmamis deger, NR: rapor edilmemis deger.
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6. FITOREMEDIASYON  CALISMASI ICIN BITKILERIN VE
TOPRAKLARIN ENSTRUMENTAL NOTRON AKTiVASYON ANALIZI

Cevresel orneklerin element konsantrasyonlarinin belirlenmesi, INAA ydnteminin en
yaygin olarak uygulandigi alanlardan biridir. Bu nedenle iITU TRIGA Mark II
arastirma reaktoriinde yapilan INAA standardizasyon ¢alismalarina ek olarak, INAA
yonteminin cevresel orneklere uygulanmasi amaciyla “TUBITAK 2214-A Yurt Disi
Doktora Sirasi Arastirma Burs Programi” kapsaminda 01.02.2015-30.07.2015
tarihleri arasinda CAS NPI’da “Bitkilerin ve Topraklarin Fitoremediasyon Calismasi
icin Enstrimental Notron Aktivasyon Analizi” bashikli arastrma yiiritilmiistiir.
Ydratulen bu arastirma INAA igin Ornek hazirlanmasi, kisa ve uzun siireli
1sinlamalarin  yapilmasi, gama 1sin1 spektrumlarinin dlglilmesi ve Kayzero for
Windows programi ile element konsantrasyonlarinin belirlenmesi g¢alismalarini

kapsamaktadir.

6.1 Amag

Fitoremediasyon cevre Kirleticilerinin giderilmesi igin bitkilerin kullanildig: bitkisel
arttim teknigidir (Golubev, 2011). Liken, yosun ve agag¢ gibi bitkilerin gesitli
metalleri ve eser elementleri biriktirme ozellikleri vardir ve bu bitkilerin bazi
kisimlar1 (kok, kabuk, dal ve yaprak) fitoremediasyon g¢alismalarinda biyomonit0r
olarak kullanilir. Topragin icerdigi eser element ve/veya metal kirleticilerin cesitli
bitkiler tarafindan topraktan alinmasi ile ilgili bir¢ok aragtirma gergeklestirilmistir
(Martinez-Sanchez ve dig., 2012; Hahner ve dig., 2014; Galal and Shehata, 2015).
EDPXRF (polarize X-isin1 floresans spektrometrisi), FAAS (alevli atomik
absorpsiyon spektrofotometrisi), GFAAS (grafit firin atomik absorpsiyon
spektrometrisi), ICP-MS (enduktif eslesmis plazma kutle spektrometrisi) ve I1C (iyon
kromotografisi) gibi ¢esitli analitik yontemler bitkilerde ve topraklarda element
analizinde kullanilmaktadir (Desideri ve dig., 2010; Bermudez ve dig., 2011; Abreu
ve dig., 2012; Bermudez ve dig., 2012; Bulska ve dig., 2012; Galal and Shehata,
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2015). Ancak, bu yontemler 6rnek matrisinin kimyasallar ile bozulmasi nedeniyle
element analizinde problemlere neden olabilmektedir. Bu nedenle, INAA bitkilerde
ve topraklarda element analizi i¢in uygun bir yontemdir (Necemer ve dig., 2008;

Shtangeeva, 2010; Fatima ve dig., 2013).

Son yillarda Tiirkiye’de ¢esitli agac tiirlerinin biyomonitoér olarak kullanilmasini
arastirmak amaciyla bircok calisma yapilmistir (Aksoy ve Oztiirk, 1997; Aksoy ve
Demirezen, 2006; Baycu ve dig., 2006; Yasar ve dig., 2010). Bu nedenle bu
calismada INAA ydnteminin Istanbul’un ¢esitli bolgelerinden toplanan bitki ve
toprak orneklerine uygulanmasiyla, 6rneklerin icerdigi elementlerin belirlenmesiyle,
incelenen bitkilerin fitoremediasyon ¢aligsmalarinda kullanilabilirliginin arastirilmasi
amaglanmistir. Belirlenen elementlerden, énemli cevre kirleticilerden olan Cr, Fe,

Mn ve Zn elementlerinin sonuglar1 bu tez ¢alismasinda sunulmustur.

6.2 Calisma Alami ve Ornek Toplama

Bu calismada biyomonitér olarak incelenmek iizere Istanbul’da yaygin olarak
bulunan Carpinus betulus L. (adi gurgen), Fagus orientalis Lipsky. (dogu kayini),
Quercus petraea (Mattuschka) Liebl. (sapsiz mese) ve Tilia argentea Desf. ex DC.
(thlamur) agag tiirleri segilmistir. Ornekler vejetasyon donemi sonunda Eylil-Kasim
2014 tarihleri arasinda Belgrad Ormani, Atatiirk Arboretumu, Bah¢ekdy, Maslak,
Levent ve Yildiz Parki’ndan toplanmustir (Sekil 6.1). Yaprak 6rnekleri, her agacin 4
ana yoniinden yaklasik 2 m yiikseklikten; toprak 6rnekleri ise ayn1 agaglarin altindan

5 cm-15 cm derinlikten alinmistir.
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6.3 Ornek Hazirlama

Yaprak ornekleri iki kisma ayrilmigtir. Orneklerin yarisi serpinti kirleticilerin
giderilmesi icin saf su ile yikanmis ve ugucu elementlerin kaybini engellemek
amaciyla etiivde 40°C’de kurutulmustur. Orneklerin diger yaris1 yikanmamustir.
Daha sonra yikanmis ve yikanmamis bitki Ornekleri ogutiilmistir. Hem bitki
ornekleri, hem de toprak 6rnekleri homojen 6rnek dagilimini saglamak amaciyla 0.6
mm’lik elekten gecirilerek elenmistir. 150 mg yaprak ve 50 mg toprak iceren

ornekler disk seklindeki polietilen paketlere koyulmustur.

6.4 Isilama ve Olcim

Isinlamalar Research center Rez LVR-15 reaktoriinde gergeklestirilmistir. Ciplak
Ucli-monitor ile notron aki parametreleri belirlenmistir. Yontemin kalite kontrolii

NIST SRM 1547, NIST SRM 2711 ve NIST SRM 1633b ile test edilmistir.

6.4.1 Kisa siireli 1s51nlama

Kisa yar1 omirlii radyoniiklitlerin belirlenmesi amaciyla Ornekler, reaktorin H1
1sinlama kanalinda 1 dakika 1sinlanmistir. Notron aki parametreleri, her 1sinlamada
kullanilan Au+Mn+Rb monitor setleri ile belirlenmistir. Bitki 6rnekleri i¢in bozunma
ve Olglim siireleri 10 dakika, toprak ornekleri igin ise 15 dakika secilmistir. PGT
HPGe dedektorii (%20,3 bagil verim, ®°Co 1332,5 keV’de enerji ayirma giicii 1,75
keV) ile gama 1sm1 spektrumlart Orne8in aktivitesine bagli olarak secilen

geometrilerde 6l¢iilmiistiir.

6.4.2 Uzun siireli 1is1nlama

Uzun yart Omiirlii radyoniiklitlerin belirlenmesi amaciyla Ornekler reaktorin H8
1sinlama kanalinda 3 saat 1sinlanmistir. Notron aki parametreleri, her 1sinlamada
kullanilan Au+Mo+Rb monitor setleri ile belirlenmistir. ilk dl¢iimlere 1s1nlamadan 4
gin sonra, 2. Olcimlere ise yaklasik 30 giin sonra baslanmistir. Gama 1s1n1
spektrumlar1 Canberra (%77,8 bagil verim, ®°Co 1332,5 keV’de enerji ayirma giicii
1,87 keV) ve ORTEC (%52.9 bagil verim, ®°Co 1332,5 keV’de enerji ayirma glicii
1,76 keV) HPGe dedektorleri ile ornegin aktivitesine bagli olarak secilen
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geometrilerde dlgiilmiistiir. Olglim siiresi ilk olgimlerde 1 saate, 2.6l¢timlerde 4

saate ayarlanmistir.

6.5 Analiz Sonuclar

Notron aki parametreleri ve element konsantrasyonlar1 ko yonteminin Kayzero for
Windows programi ile uygulanmasiyla belirlenmistir. Cr, Fe, Mn ve Zn
elementlerinin konsantrasyonu ve Dbelirleme limitleri hesaplanmistir. Element
konsantrasyonlar1 kuru kiitle bazinda ve belirsizlikleri %95 giiven araliginda (k=2)

verilmistir.

6.5.1 Notron aki parametreleri
Notron aki parametreleri, a, f and F¢ au standart sapmalari ile birlikte, gerceklestirilen
10 kisa ve 10 uzun siireli 1sinlama i¢in Cizelge 6.1 ve 6.2°de verilmistir.

Kisa siireli 1sinlamalarin sonuglar1 incelendiginde nétron aki parametrelerinin
1sinlamadan 1s1nlamaya 6nemli bir sekilde degigsmedigi goriilmektedir. Bunun nedeni

HI 1sinlama kanalinin konfigiirasyonunun sabit olmasidir.

Cizelge 6.1 : Kisa siireli 1s1nlama igin ndtron aki parametreleri’.

Isinlama o f Feau

1 0,038+0,004 24,3+0,8 364000+9000
0,039+0,001 25,5+0,2 332000+1800
0,044+0,006 24,4+0,1 369000+8000
0,036+0,003 24,6+0,3 374000+7000
0,042+0,005 24,6+0,6 381000+6000
0,039+£0,002 25,1+0,5 366000+7000
0,039+0,006 24,8+0,3 357000+3800
0,037+0,004 24,6+0,6 389000+8000
0,035+0,001 25,4+0,2 376000+3600

10 0,035+0,005 25,1+0,9 380000+24000
* ortalama = standart sapma, n=3.

© 00 N O O &b W DN

Uzun siireli 1sinlamalarin  sonuglar1 incelendiginde nétron aki parametelerinin
1sinlamadan 1s1inlamaya onemli bir sekilde degistigi goriilmektedir. Bunun nedeni HS
1sinlama kanalinin konfiglirasyonunun her 1sinlamada degismesidir. Isinlama kanali

Be bloklarla ¢evrelendiginde f degeri artmakta, yakitla ¢evrelendiginde ise f degeri
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azalmaktadir. Bu nedenle n6tron aki parametrelerinin her 1sinlamada belirlenmesinin,
orneklerin icerdigi element konsantrasyonlarinin dogru belirlenmesi i¢in dnemli

oldugu goriilmektedir.

Cizelge 6.2 : Uzun siireli 151nlama i¢in ndtron aki parametreleri .

Isinlama o f Feau

1 0,019+0,007 45,8+2,3 224000+3500
0,004+0,004 33,0+2,5 357000+£20000
0,007+0,002 30,3£0,9 405000+7000
0,025+0,004 26,2+0,7 452000+6000
0,003+0,005 31,8+0,7 367000+£10000
0,012+0,003 43,6+1,1 281000+4300
0,002+0,004 36,2+0,8 318000+11000
0,006x£0,009 31,4%+2,2 396000+24000
-0,020+0,006 40,9+2,4 298000+14000
10 0,001+0,002 32,5+0,9 371000+9000

* ortalama * standart sapma, n=3.

© 00 N O O &b WD

6.5.2 Referans malzemelerin analizi

NIST SRM 1547, NIST SRM 2711 ve NIST SRM 1633b referans malzemelerinin
10 1sinlamadan hesaplanan ortalama Cr, Fe, Mn ve Zn sonuglari Cizelge 6.3’de
verilmistir. Olglilen degerler NIST SRM 1547°deki Cr haricinde, NIST degerleri ile
uyumludur. NIST SRM 1547°de Cr degeri sertifikalandirilmadigindan belirsizligi
bilinmemektedir ve En sayisinin hesaplanmasinda NIST degerinin belirsizligi %10
kabul edilmistir. Bu uyumsuzlugun nedeni, belirsizligin %210 kabul edilmesinin
yeterli olmamasi olabilir. Cr sonuclar1 diger referans malzemelerde NIST degerleri
ile uyumlu oldugundan, Cr’un analizinde sistematik bir hata olmadig

distiniilmektedir.

6.5.3 Orneklerin analizi

6.5.3.1 Toprak orneklerinin element konsantrasyonlari

Toprak Orneklerinin element konsantrasyonlar1 ve standart sapmalari ile belirleme
limitleri Cizelge 6.4’de verilmistir. Olgiilen element konsantrasyonlar1 Kabata-

Pendias (2011) tarafindan rapor edilen diinya ortalamalari ile karsilastirilmistir.
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En ylksek Cr konsantrasyonu Ataturk Arboretumu, en diisik Cr konsantrasyonu
Belgrad Ormani topraklarinda belirlenmistir. Biitiin alanlarda oSlgiilen Cr

konsantrasyonlar1 diinya ortalamasindan yiiksektir.

En yiiksek Fe konsantrasyonu Belgrad Ormani, en diisiik Fe konsantrasyonu Atatiirk
Arboretumu  topraklarinda  belirlenmistir.  BUtun  alanlarda  olgilen Fe

konsantrasyonlari diinya ortalamasindan diisiiktiir.

En yliksek Mn konsantrasyonu Maslak, en diisik Mn konsantrasyonu Atatiirk
Arboretumu topraklarinda belirlenmistir. Atatlirk Arboretumu disindaki alanlarda

olgiilen Mn konsantrasyonlar1 diinya ortalamasindan yiksektir.

En yiikksek Zn konsantrasyonu Maslak, en diisiik Zn konsantrasyonu Atatiirk
Arboretumu topraklarinda belirlenmistir. Atatiirk Arboretumu ve Bahgekdy disindaki

alanlarda 6l¢iilen Mn konsantrasyonlar1 diinya ortalamasindan yiiksektir.

Toprak orneklerinden elde edilen sonuglara gore Cr haricinde en diisiik element
konsantrasyonlar1 ~ Atatiirk Arboretumu’nda belirlenmistir. Buradan Atatiirk
Arboretumu’nun diger alanlara gore temiz bir bolge oldugu sonucuna ulasilabilir.
Ancak bu alanda yuksek Cr konsantrasyonunun nedeninin incelenmesi
gerekmektedir. Mn ve Zn konsantrasyonlari sehirlesmenin yogun oldugu alanlarda
diinya ortalamalarindan yiiksek bulunmustur. Bu durum niifus ve trafik yogunlugu ile

endiistriyellesmeden kaynaklanan cevre kirliligiyle iliskilendirilebilir.

6.5.3.2 Yaprak orneklerinin element konsantrasyonlari

Yikanmis ve yikanmamis yaprak Orneklerinin element konsantrasyonlar1 ayri ayri
belirlenerek yikama isleminin element konsantrasyonlarina etkisi incelenmistir.
Sonuglar yapraklarin yikanmasi ile element konsantrasyonlarinin degismedigini
gostermistir. Bu nedenle sadece yikanmamis orneklerden elde edilen element
konsantrasyonlar1 Cizelge 6.5°de verilmistir. Olgiilen element konsantrasyonlar
Kabata-Pendias (2011) tarafindan verilen c¢esitli tiirlerin yapraklarinda toksik

olabilecek element konsantrasyonlari ile karsilagtirilmistir.

Biitiin agag¢ tiirleri i¢in en diisiik Cr konsantrasyonlar1 Atatiirk Arboretumu’nda, en
yiiksek Cr konsantrasyonlar1 ise sehirlesmenin yiiksek oldugu alanlarda

belirlenmistir. Bununla birlikte Cr’un agag tiirli veya alana bagli olmaksizin dar bir
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aralikta (0,92-3,52 mg-kg?) dagilim gosterdigi sdylenebilir. Biitiin agag tiirlerinin

icerdigi Cr konsantrasyonlar1 toksik araliktan daha diisiik bulunmustur.

Biitiin agag¢ tiirleri i¢in en diisilk Fe konsantrasyonlar1 Atatiirk Arboretumu’nda, en
yiiksek Fe konsantrasyonlar1 ise sehirlesmenin yiiksek oldugu alanlarda
belirlenmigtir. Bununla birlikte Fe’in de Cr gibi agag tiirii veya alana bagh
olmaksizin dar bir aralikta (246-750 mg-kg™) dagilim gosterdigi sdylenebilir. Bitiin
agac tlrlerinin igerdigi Fe konsantrasyonlari toksik degerden daha diisiik

bulunmustur.

Tilia argentea Desf. ex DC. disginda biitiin agac tiirleri igin en yuksek Mn
konsantrasyonlar1  Atatiirk Arboretumu’nda bulunmustur. Diger elementlerle
kiyaslandiginda yapraklarin igerigindeki Mn konsantrasyonlarinin genis bir araliga
(140-3840 mgkg?') yayildign goriilebilir. Yapraklardaki Mn konsantrasyonlar
Carpinus betulus L. ve Fagus orientalis Lipsky. turlerinde Atatirk Arboretumu ve
Belgrad Ormani’nda, Quercus petraca (Mattuschka) Liebl. tiirlinde Atatiirk
Arboretumu ve Bahcgekdy’de ve Tilia argentea Desf. ex DC. turinde Belgrad

Ormani’nda toksik degerden yliksek belirlenmistir.

Zn’da Cr ve Fe gibi agac tiirii veya alana bagli olmaksizin dar bir aralikta (17,7-41,6
mg-kg?) belirlenmistir. Biitiin agac tiirlerinin igerdigi Zn konsantrasyonlar1 toksik

deger araligindan diisiik bulunmustur.

Toprak ve yaprak érneklerinin sonuglar karsilastirildiginda Mn konsantrasyonu hem
topraklarda hem de yapraklarda diinya ortalamalarindan yiiksek oldugu
gorulmektedir. Bu sonuglara gore, incelenen agag tiirlerinin ozellikle Mn igin

biyomonitor olarak kullanimasi dnerilebilir.
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Cizelge 6.3 :

Referans malzemelerin analiz sonuglari.

NIST SRM 1547

NIST SRM 2711

NIST SRM 1633b

Element
(mgkg™) (;\IelgSeIl Xiast Uiy LOD E, c'l\i';;i XiabtUian LOD E, c;:'gs; XiabUjap LOD E,
cr 1) 135+0,13 018 2,13 @ 455433 15 0,03 198,2+4,7 197+14 25 008
Fe 21814 206+16 8 0,56 28900600  27800+2000 80 053 778002300 750005000 130 051
Mn 9843 9947 010 013 638+28 625+44 08 025 131,841,7 13049 10 020
Zn 17,904 19,1+1,4 037 082  3504+48 340431 22 033 (210) 20620 37 014
(): sertifikalandirilmamis deger
Cizelge 6.4 : Toprak 6rneklerinin element konsantrasyonlari.
Atatirk Arboretumu Belgrad Ormani Bahcekdy Maslak Levent Yidiz Parki
Element (n=3) (n=3) (n=3) (n=3) (n=3) (n=6) Diinya
(mgke?) XiatSD LOD XiatSD LOD XiaptSD LOD XiatSD LOD XiatSD LOD XiatSD Lop  Oralamasi
Cr 250100 11 9611 15 106224 14 105.7+4.5 18 1904170 15 98.8+3.7 16 595
Fe (%) 1.38+0.24 0.006 3.13+0.18 0.008 2.90+0.26 0.007 4.0+0.7 0.009 2.8+0.7 0.008 3.0+0.6 0.008 35
Mn (%)  0.041¥0.022  0.00004  0.11x0.07 000011  0.063+0.029  0.00007  0.25+0.24  0.00016  0.061+0.014  0.00008  0.084+0.014  0.00009 0.049
zn 36+13 18 102436 24 65.7+1.4 2.0 170450 2.4 131+16 2.1 127437 23 70
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Cizelge 6.5 : Yaprak 6rneklerinin element konsantrasyonlar1 (mg-kg™).

Cr Fe Mn Zn
Agag Tiirli Alan

Xiab£SD LOD Xiab£SD LOD Xiab£SD LOD Xiab£SD LOD
Ataturk Arboretumu (n=2) 1,03+0,47 0,14 260+60 7 3840+390 2,3 28,225 0,29
Belgrad Ormani (n=2) 1,07+0,28 0,17 300+50 9 3160+470 19 39+8 0,33
Carpinus betulus L. Bahcekdy (n=2) 1,06+0,25 0,16 272+16 8 970442 0,7 29,25+0,49 0,30
Maslak (n=3) 2,8+0,7 0,19 660+190 8 140+60 0,24 24+7 0,34
Yildiz Parki (n=3) 3,52+0,40 0,20 750+60 9 560+70 0,7 41,640 0,36
Ataturk Arboretumu (n=2) 0,97+0,31 0,14 260490 6 2390+420 15 2549 0,26

Fagus orientalis Lipsky. 280450 8
Belgrad Ormani (n=2) 1,7£0,7 0,15 - 1200+600 0,9 38,75+0,49 0,32
Ataturk Arboretumu (n=2) 0024020 016 24628 ! 1925421 12 225413 0,29

Quercus petraea o 41348 8
(Mattuschka) Liebl. Bahcekdy (n=2) 1,40+0,14 0,17 1240+£90 0,8 23,116 0,33
Yildiz Parki (n=4) 22411 017  490#180 ! 1000+1000 0.7 3615 0,30
Ataturk Arboretumu (n=2) 1,24+0,21 0,17 386+25 ! 598+48 0,46 17,7£1,3 0,32

_ 730360 10
Tilia argentea Desf. ex Belgrad Ormani (n=2) 3,5+2,6 0,21 1540+220 1,3 3019 0,5
DC. Bahcekdy (n=2) 2114012 019 28080 8 400+420 0,32 32,2423 0,33
Levent (n=3) 2,99+0,20 0,20 646+27 9 2704230 0,43 2747 0,36

Toksik element konsantrasyonu araligi 5-30 >1000 400-1000 100-400
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7. SONUC VE ONERILER

Bilim ve teknolojinin bir¢ok alaninda c¢esitli matrislerdeki Orneklerin element
analizinin yapildigi INAA yoOnteminde, element konsantrasyonunun hesaplanmasi
icin kullanilacak olan standardizasyon yonteminin onceden belirlenmesi dogru ve
gavenilir bir analiz icin 6nemlidir. INAA standardizasyon yontemlerinden bagil
standardizasyon yiiksek dogrulukla analiz sonucu verdiginden; ko standardizasyonu
ise 0zellikle rutin ¢aligmalarda birden fazla elementin hizli bir sekilde belirlenmesini

sagladig1 icin diinyadaki NAA laboratuvarlarinda yaygin olarak kullanilmaktadir.

Bu tez ¢alismasinda, Tiirkiye’de su anda galisan tek niikleer arastirma reaktori olan
ITOU TRIGA Mark II arastirma reaktdriinde INAA’nin  bagil ve ko
standardizasyonunun cevresel orneklere uygulanabilirligi kapsamli olarak ilk defa
aragtirtlmistir. Bu kapsamda ko standardizasyonunda ko-IAEA ve Kayzero for

Windows programlarinin ilk uygulamalar1 yapilmistir.

7.1 Bagil Standardizasyon Sonuclarinin Degerlendirilmesi

GMX10200 HPGe dedektor ile 13.03.2013 tarihli 1sinlama icin yapilan dlgiimler
sonucunda bagil standardizasyon yontemi ile YT-T1, YT-T2, YT-T3 ve YT-T4
yeterlilik testi toprak érneklerinde 11 element (As, Ce, Co, Cr, Fe, K, La, Na, Sh, Sc
ve Th) belirlenmistir. Element konsantrasyonlarinin belirsizligi %5-%72 araliginda
hesaplanmistir. En diisiik belirsizlik Na, en yiiksek belirsizlik K elementinde
gozlenmistir. Co, Cr ve Fe elementleri sadece YT-T1 6rneginde belirlenebilmistir.
YT-T2 6rneginde ise As, Ce ve Th konsantrasyonlar1 belirleme sinirlarindan diisiik
oldugu i¢in belirlenememistir. Bu elementlerin belirlenemedigi 6rneklerdeki
konsantrasyonlar1 dikkate alindiginda belirleme limitleri As icin 1,8 mg-kg™, Ce icin
9,0 mg'kg?, Coigin 9,0 mgkg?, Crigin 80 mgkg?, Fe i¢in 20000 mg-kg™* ve Th igin
1,5 mgkg! olarak verilebilir. Belirlenen bu elementler igin En<l olarak

hesaplanmustir.
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GMX10200 HPGe dedektor ile 19.07.2013 tarihli 1sinlama icin yapilan dlgiimler
sonucunda YT-T3 ve YT-T5 \yeterlilik testi toprak &rneklerinde bagil
standardizasyon yontemi ile 15 element (As, Ce, Co, Cr, Cs, Fe, K, La, Na, Rb, Sb,
Sc, Th, U ve Zn) belirlenmistir. Element konsantrasyonlarinin belirsizligi %3-%33
araliginda hesaplanmistir. En diisiik belirsizlik Na, en yiiksek belirsizlik Cs
elementinde gozlenmistir. Co, Fe, U ve Zn elementleri sadece YT-T5 o6rneginde
belirlenebilmistir.  Bu elementlerin  6rneklerdeki  konsantrasyonlar1  dikkate
alindiginda belirleme limitleri Co icin 1,5 mg-kg?, Fe icin 4000 mgkg?, U icin 1,5
mg-kg?! ve Zn icin 35 mgkg? olarak verilebilir. ilgilenilen elementler icin sadece

Na’da En>1 olarak hesaplanmistir.

13.03.2013 tarihli 1smmlama sonucunda Orneklerde bagil standardizasyon ile
belirlenemeyen Cs, Rb, U ve Zn elementleri 19.07.2013 tarihli 1sinlama ile
belirlenebilmistir. Bunun nedeni kullanilan standart referans malzemelerin farkli
olmasidir. 13.03.2013 1sinlamasinda NIST SRM 2702, 19.07.2013 isinlamasinda
NIST SRM 1633b standart olarak kullanilmistir. Standartlarin igerigindeki
elementler ve miktarlar1 farkli oldugundan o6lgiilen spektrumlarda da farkliliklar
gozlenmektedir. NIST SRM 2702’nin igerigindeki Cs ve Rb miktarlart NIST SRM
1633b’dekinden daha diisik oldugundan, elementlerin NIST SRM 2702
spektrumunda fotopikleri belirlenememistir ve bu durum o6rneklerin igerigindeki
elementlerin de belirlenememesine neden olmustur. Zn miktar1 YT-T5’de YT-T1,
YT-T2 ve YT-T3’dekinden yiiksek oldugu i¢in 19.07.2013 i1smmlamasinda Zn

belirlenebilmistir.

Her iki 1sinlamadan elde edilen sonucglara gore ilgilenilen elementler bagil
standardizasyon ile yiiksek dogrulukla belirlenebilmektedir. Ol¢iim belirsizligine en
yiksek katkinin sayim istatistiginden geldigi goézlenmistir. Bu nedenle 0Olgim
belirsizliklerini diisiirmek i¢in sayim istatistiginin iyilestirilmesi gerekmektedir.
Bunun i¢in de gama 1sm1 spektrumlarinin 6lgiim siirelerinin arttirilmasi énerilebilir.
Ancak rutin analizde ¢ok sayida 6rnegin ardarda analiz edilmesi gerektiginde, 6lgim
siresi yontemin kisitlayic1 faktorii olacaktir. Ozellikle bazi elementler kisa yari
Oomiirlii radyontiklitlerden belirlendiginden, 6l¢iim siirelerinin arttirilmasiyla da son
Olciilen orneklerde yar1 dmre bagl olarak radyoniiklitlerin aktivitesi azalacagindan
veri kaybi yasanacak ve ilgili elementler belirlenemeyecektir. Bu sorunlarin

cozllebilmesi, gama spektrometresi 6l¢iim sisteminde yiiksek 6lii zaman degerinde
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Olglim yapilmasini1 saglayan kayipsiz sayim (Loss Free Counting) elektronik
modultnun kullanilmas1 ve Ornek Ol¢imlerinin ardarda araliksiz yapilmasi igin
otomatik Ornek degistirici sisteminin laboratuvara kazandirilmasiyla mimkin

olabilecektir.

7.2 ko Standardizasyon Sonuclarinin Degerlendirilmesi

ko standardizasyonunun uygulanmasi igin yapilan dedektor kalibrasyonlari
sonucunda GMX45 model HPGe dedektoriniin sertifikasinda garanti edilen ayirma
giiciiniin bozuldugu belirlenmistir. Dedektér enerji ayirma giiciindeki bozulma
Olgiilen gama spektrumunda yakin enerjili fotopiklerin girisim yapmasina ve
dolayisiyla bu enerjilerde gama 1511 yayinlayan radyoniiklitlerin belirlenememesine
veya fotopikin hatali analizine neden olmaktadir. Bu durum verim kalibrasyonunun
dogrulugunu da olumsuz yonde etkilemektedir. Dedektordeki bu arizanin giderilmesi
icin, dedektoriin tamir edilmesi denenmistir, ancak ayirma giiciinde bir iyilesme
saglanamamistir. Bu nedenle Ozellikle ko standardizasyonu ile element analizi
yapilabilmesi i¢in laboratuvarda uygun performans 6zelliklerine sahip bir HPGe
dedektor olmasi gereklidir. Bu sayede laboratuvarin element analizi kapasitesi
arttirtlarak bu tez ¢aligmasinda elde edilenden daha fazla sayida elementin yiiksek

dogrulukla belirlenebilecegi diisiiniilmektedir.

ko-IAEA, Kayzero for Windows ve Kragten-NPI programlari ile hesaplanan a ve f
parametreleri icin belirsizlik sinirlar1 igerisinde uyumlu sonug elde edilmistir. Negatif
a ve disik f degerleri (<20), nétron spektrumunun termalizasyonunun zayif
oldugunu gostermektedir. Her iki 1simmlamadan hesaplanan o degerlerinin
belirsizlikleri %43 (AuZr-1 ko-IAEA) ile %1700 (AuZr-3 Kragten-NPI) arasinda
degismektedir. 0’a yakin veya 0’dan kiiclik a degerleri icin yiiksek belirsizlikler
(>%50) beklenen bir durumdur, ancak bu calismada Ozellikle GMX45 HPGe
dedektor ile AuZr-3 ve AuZr-4 monitorlerinin 6lciimleri sonucunda hesaplanan
belirsizlikler ¢ok yuksektir. Bunun nedeninin dedektorin performans 6zelliklerinin
bozulmasindan kaynaklanan pik-sekil ve verim kalibrasyonlarindaki bozulmalar
oldugu disiiniilmektedir. Kragten-NPI  programi ile yapilan belirsizlik
degerlendirmesi sonucunda AuZr-3 ve AuZr-4 ile hesaplanan o degerlerinin

belirsizliklerine en yiiksek katkinin (%76) verim degerinden geldigi belirlenmistir.
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GMX10200 HPGe dedektor ile 19.07.2013 tarihli 1sinlama icin yapilan dlgiimler
sonucunda ko-IAEA yazilimi ile NIST SRM 1633b, YT-T3 ve YT-T5 toprak
orneklerinde 21 element (As, Br, Ce, Co, Cr, Cs, Fe, Hf, K, La, Na, Rb, Sb, Sc, Sm,
Sr, Tb, Th, U, W ve Yb) incelenmistir. Element konsantrasyonlarinin belirsizligi
%5-%79 araliginda hesaplanmigtir. En diisiik belirsizlik La, en yiksek belirsizlik W
elementinde gdzlenmistir. ilgilenilen elementler icin sadece NIST SRM 1633b’de
La, Na, Sb ve Sc’da En>1 olarak hesaplanmistir. Ayni 1sinlama ic¢in bagil
standardizasyon yonteminin sonuglar1 karsilastirildiginda, ko standardizasyonu ile
daha fazla sayida elementin belirlenebildigi sdylenebilir. Ancak sonuglardaki

belirsizlik bagil standardizasyon yontemine gore daha yuksektir.

21.11.2014 tarihli 1sinlama ve GMX45 HPGe dedektor ile yapilan oOlgiimler
sonucunda ko-IAEA ve Kayzero for Windows ile NIST SRM 2711, YT-T1, YT-T2,
YT-T3 ve YT-T4 toprak érneklerinde 19 element (Ag, As, Ba, Br, Cd, Ce, Co, Cr,
Cs, Fe, K, La, Na, Rb, Sb, Sc, Th, U ve Zr); NIST SRM 1547, YT-B1, YT-B2, YT-
B3 ve YT-B4 bitki drneklerinde 11 element (Ba, Br, Eu, K, La, Na, Rb, Sc, Sm, Tb
ve Zn) incelenmistir. Her iki programla hesaplanan sonuglar degerlendirildiginde,
dedektoriin  ayirma giiclindeki bozulma sonucu Ornek spektrumlarindaki pik
alanlarinin hatali degerlendirilmesiyle elementlerin Olgiilen degerleri genellikle
verilen degerlerinden diisiik elde edilmistir. En sayist testi karsilastirildiginda ise,
Ko-lIAEA programi ile daha fazla sayida elementin yiiksek dogrulukla hesaplandigi
diistintilebilir. Ancak bu durum ko-lAEA ile verilen sonuglarin belirsizliklerinin daha
yiikksek olmasindan kaynaklanmaktadir. Bunun nedeni Kayzero for Windows
programinda element konsantrasyonunun belirsizligi  hesaplanirken sayim
istatistigine ek olarak sadece %3,5 olarak verilen sistematik belirsizligin
kullanilmasi, ko-IAEA programinda ise diger belirsizlik bilesenlerine ek olarak
ndtron spektrumu parametrelerinin belirsizliklerinin de hesaba katilmasidir. ITU
TRIGA Mark II reaktorii merkezi 1sinlama kanalinda ko-IAEA ile hesaplanan nétron
spektrumu parametrelerinin, Ozellikle o degerinin, bagil belirsizligi ¢ok yiliksek
oldugundan element konsantrasyonlarinin belirsizlikleri de yiiksek hesaplanmistir.
Bu kosullar dikkate alindiginda Kayzero for Windows programinin lisansinin
almmasiyla ITU TRIGA Mark Il reaktériinde ko standardizasyonunun yapilmasinin

uygun olacag goriilmektedir.
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ko-IAEA ve Kayzero for Windows programlar1 karsilastirildiginda, Kayzero for
Windows programi element analizinde pik secimine izin vermektedir. Bdylece
kullanic1 ilgilenilen matrisde girisim yapmayan pikleri segerek analiz sonucunu
verebilir. ko-IAEA programinda ise gama spektrumunun degerlendirilmesinde
kullanicinin programla etkilesiminin en aza indirildigi biitiincil (holistic) yaklasim
kullanildigindan, nicel analiz i¢in kullanicinin pik se¢mesi miimkiin olmamaktadir.
Bunun yani sira program tarafindan tamamen anlasilamayan piklerin, kursun
X-1sinlart ve 511 keV’deki anhilasyon piki gibi, analiz i¢in kullanilmamasi segenegi
sunulmaktadir. Analiz sonucunda bir sorun veya tutarsizlikla karsilagildiginda
Ko-IAEA programinda kullanicinin programla sinirl etkilesimi nedeniyle sorunun
nedenini bulmak Kayzero for Windows programina gore daha zordur. Bu nedenle
Ko-IAEA programi “kara kutu” olarak adlandirilabilir. Ayrica, ko-IAEA programinda
dedektor kalibrasyonu sadece ¥’Cs ve !2Eu kaynaklari ile referans olgiim
geometrisinde yapilabilir. Kayzero for Windows programi ise dedektor
kalibrasyonlarinin daha fazla kaynak ile referans geometriye ek olarak orneklerin
Olgiilebilecegi diger geometrilerde de yapilmasini gerektirmektedir. Bu nedenle
Kayzero for Windows programi ile dedektor kalibrasyonlarinin yapilmasi daha uzun

strmektedir ve biylk bir 6zen gerektirmektedir.

Elde edilen tiim sonuglar degerlendirildiginde, iITU TRIGA Mark II arastirma
reaktériinde INAA yonteminin ¢evresel érneklere bagil ve ko standardizasyonlari ile
uygulanabildigi belirlenmistir. Incelenen elementlerden As, Ce, Co, Cr, Cs, Fe, K,
La, Na, Rb, Sb, Sc, Th ve U’un her iki yontemle de belirlenebildigi goriillmektedir. ko
standardizasyonu sonuglar1 incelendiginde, bu yontem ile bagil standardizasyona
gore daha fazla elementin belirlenebildigi, 1sinlama ve Ol¢iim kosullar1 dikkate
alindiginda bagil standardizasyonda matris 6zelliklerinden dolay1 sorun yaratan bitki

orneklerinde de analiz yapilabildigi sonucuna varilmistir.

Farkli aki monitorleri, farkli matrislerdeki referans malzemeler, performans
Ozellikleri NAA icin daha uygun olan bir HPGe dedektor ve Kayzero for Windows
programinin  kullanilmasiyla yapilacak arastirmalar INAA yoénteminin toprak ve
bitki matrisleri haricinde diger matrislerdeki 6rneklere de uygulanmasiyla, yontemin
bilimsel arastirmalarin  yan1 sira ticari amagclar i¢in de kullanilabilecegi
ongoriilmektedir. Ayrica, gergeklestirilen bu calisma iilkemizde niikleer alanda

yuratilen bilimsel ve teknolojik ¢alismalara, niikleer reaktorlerin devreye girmesiyle
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birlikte yayginlasabilecek olan INAA yonteminin uygulanmasi kapsaminda katki

saglayacaktir.
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EKA

Tsinlama tarihi 13/03/2013
Dedektir GMX10200
Oletim geometrisi 16cm
-- Ornek miktan miko;:Il::aki i laeceld - Jrum TE:E:Inn::krim
Ornek i Kuru kiitle (3] belirsizlik Olgiim tarihi siirasi 55
[mz} belirsizlik 1) o belirsizlik (%)
(36} k=1) (k=1)
702 2504 ws [ oo | o 05%
YI-T1 250.7 0.01% 97% 0.01% 19/03/2013 1000 0.5%
YI-T2 2503 0.01% 93% 0.01% 19/03/2013 1000 0.5%
YI-T3 2507 0.01% 8% 0.01% 19/03/2013 1000 0.55%
Y1-T4 250.1 0.01% 99% 0.01% 19/03/2013 1000 0.5%
Element As
Niiklit As-76
Enerji 3392 keV
Yar-omiir G43E+4 H
Bozunma sahiti  7.34E-06 '
Isinlama tarihi = 13/03/2013
Dedektir GME10200
ﬁlr_:l'i.m geometrisi  16em
Sertifika S,"t,lﬁka A S’EI'l‘lﬁka = Ornek | Flement | Kurn | » = Bozunma 6lgiim NPA NPA ; Element , Tlement il Tlemedt , | Belirleme|
Ormek degeri degalm‘uielkl degelntulalla mikiar: | miktar | Liitle Glg'u.n‘l stiresi | stiresi |D| C | NPA |belirsizlik | belirsizlik | Dogal fon Spe‘ﬂﬁk konsantrasyonu * ey i T Limiti
P belirsizlik | belirsizlik Gis) PR tarihi ) @) 0=1) | @) (=) aktivite (i) belirsizlik helirsizlik P
(ppm) (=2)| (%) (i=1) (%)(=1) (ppm)(k=1)
1702 433 18 2.0% L 19/03/2003] 501402 | 1000 {01 |5560( 152 2.7 3300 15485 1000000 6.84% 63336 48361
19/03/2013) 508784 | 1000 |0) 11830 52 1.5% 1380 (.32 16.8 3.8% 143 1.6
19/03/2003| 512232 | 1000 (0|1 |274 33 11.9% 389 0.05 vo] 24.8% 0.61 10
19/03/2013| 513336 | 1000 (0|1 515 26 5.1% 749 0.0% 4.7 12.4% 0.53 12

Sekil A.1 : Bagil standardizasyon ile element miktarinin belirlenmesi i¢in hazirlanan MS Excel programa.
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Ornek

Belirsizlik kaynag:

Ornek miktar: | Kuru kiitle | Nétron alast Net pik alam
As Ce Co Cr | Cs [ Fe K La Na Eh Sh Sc Th U |in
2702 001% [N 05% | 27% [109% | 15.4% | 75% 40% | 82% | 21% 15% 3.0% | 6.9% | 53% | 25%
VI-TL 0.01% 0.01% 05% | 28% | 43% | 114% | 48% 73% | 92% | 29% 17% 50% | 35% | 3.3% | 193%
YT-T2 0.01% 0.01% 05% | 119% 124% | 139% | 42% 23% 126% | 4.0% | 59% | 34.2%
VT-T3 0.01% 0.01% 05% | 51% |137% 21.4% 7.3% | 125% | 83% 21% 6.0% | 10.8% | 35.3% | 37.1%
YI-T4 0.01% 0.01% 05% | 35% |203% | 48% | 07% 00% |330% | 3.2% 16% 50% | 41% | 02% |100%
Belirsizlik kaynag:

Ornel Sertifika degeri

As Ce Co Cr Cs Fe K La | Na | Rb Sh Sc Th U In
2702 20% 24% 10% | 31% | 50% | 15% | 18% |29% | 15% | 3.4% | 21% 2% 23% | 50% | 04%
Ornek Toplam belirsizlik

As Ce Co Cr Cs Fe K La [ Na Rb Sh Sc Th U in
VI-TL 4.4% 11.9% 19.2% | 95% 0.0% | 125% [47% | 28% 6.2% 8.1% E7% | 20.1%
V-T2 12.8% 13.4% | 16.2% | 56% | 32% 13.2% B.3% B3% | 346%
VT-T3 6.2% 17.7% 22.9% 9.0% | 15.0% [ 9.1% | 3.1% 71% 130% | 35.8% | 37.5%
YT-T4 4.9% 25.0% 2% | 127% 1045 | 30 | 48% | 27% 5.2% 8.3% 10.9% | 20.7%

Sekil A.2 : Bagil standardizasyon belirsizlik biit¢esi i¢in hazirlanan MS Excel programi.
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2 e S‘ert‘iﬁlza. 2 o De‘ne}'sel. Deneysel'Sertifilca
Element Ornek Seruf(;l;an-ld}egen d;f&:;:;&::l Denel:;;el:l;:;leger ::ﬁi:‘:;::: En-sayisi | Denerysel'Sertifilca bell'.;iz.lik
(ppm) (l=2) (ppm) (=2) .
rT-T1 17. 328 16.8 1.5 0.2 1.0 020
A FT-T2 1 0.454 25 0.6 1.0 1.5 0.52
YT-T3 5 155 4.7 0.6 0.5 0.8 026
YT-T4 o 2.070 3.G 0.9 0.4 0.9 022
YT-T 7. 16.82 67 16 03 0.9 0.50
Ca YT-T2 3.643 4.088
YT-T3 16.07 4.86 129 4.5 0.5 0.8 057
YT-T4 6724 15.70 65 35 0.0 1.0 0.56
rT-T1 14.78 2 .00 13 5 0.3 0.5 036
Co FT-T2 0.9052 03152
YT-T3 1.12 O.580 i 3 1.8 1.2 29 1.85
YT-T4 8.763 1.608 11.5 3.7 0.7 153 0.45
Y¥T-T1 983 124 24 0.9 1.3 034
Cr Y¥T-T2 F6.046
Y¥T-T3 45 69 &0 ] 0.5 3 0.75
N¥T-T4 7591 104 26 0.3 1.3 041
Y¥T-T1 G235
YT-T2 O. 7579
Ca FT-T3 1.343
YT-T4 295
Y¥T-T1 33470 35000 SO0 0.8 1.2 021
Fe YT-T2 2541 11700 2500 3.1 4.5 159
Y¥T-T3 372 11500 1700 4.0 2.9 0. 74
N¥T-T4 153530 20640 28000 SO0 1.8 1.5 O30
Y¥T-T1 15405 1538 2 7000 TR0 1.0 1.4 o359
K YT-T2 6382 662 S300 2700 0.7 1.3 0.4
YT-T3 8548 1146 STO0 2600 0.1 1.0 032
YT-T4 15895 1756 1 3000 13000 0.2 1.1 083

Sekil A.3 : Bagil standardizasyon Kkalite kontrolli igin hazirlanan MS Excel programi.
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Sertifika Denevsel .
. v ey L . Denevsel Denevsel/Sertifika

Sertifika | degerindeki| Deneysel degerdeki  |Belirleme | ., ¢ - s
Element |, . ., R L L ... | belirsizlik | En-savist | Denevsel'Sertifika helirsizlik
degeri (ppm)| belirsizlik | deger (ppm) |  belirsizlik limiti ) (=) ‘ : =)

(ppm) (=) (ppm) (=)

Ba 4459 G6.6 700 500 16 71% 05 16 114
Co 1478 Z 13.8 249 0.09 1% 0.3 08 023
Cr 88.3 18.06 127 36 11 28% 0.7 13 0.44
Cs 8123 1.646 8.4 27 008 32% 0.3 0.8 0.33
Fe 33470 3220 31000 6000 110 19% 0.4 048 0.20
Rb 1145 122 106 21 37 20% 0.3 04 021
Sh 1171 0.19 1.7 12 01 71% 04 15 105
5C 1157 136 11.2 2 0.016 18% 0.2 10 0.21
Th 11.40 2.38 10.5 249 007 28% 0.2 08 032

Sekil A.4 : ko standardizasyonu kalite kontroli i¢in hazirlanan MS Excel programi.
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EKB

Say1 Yuvarlama Kurah
Element belirleme sinir1:

e Eger birinci anlamli basamak 5’ten kiigiikse say1 2 anlamli basamak ile
verilir.
e Eger birinci anlamli basamak 5 veya 5’ten biiylikse say1 1 anlamli basamak

ile verilir.
Belirsizlik:

e Eger birinci anlamli basamak 5°ten kiiclikse say1r 2 anlamli basamak ile

verilir.

e Eger birinci anlamli basamak 5 veya 5’ten biiyiikse say1 1 anlamli basamak

ile verilir.
Element konsantrasyonu:

e Say1 belirsizligi ile aym sayida anlamli sayiya sahip olacak sekilde

yuvarlanarak veilir.
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EKC

File PACA Calibrate Display #Anahze Edit Options Datasource Help

P E I R =T N o T o e L EeN N ey e = TR 11
Idle Channel: 5044 : 1460.8 keV

Acquire
Start || Stop
Expand On

Counts: 229

0/3600.00

Clear

ROl Index:
Datasource

TIME INFO

Aca. Start: 01/04/2013 14:26:45 Elapsed Preset
Dead Time: 2.20% Live [secs.): 3500.000 o
Comp_ Preset Region: Real [secs ) 3881 000 o

0 - 0 [channels] Total {ents_I: oon o

Sekil C.1: 13.03.2013 1ginlamas1 YT-T1 spektrumu.
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R T

= o

mEmm=m= FE A K AN ALY S IS R E P O
Detector Name:
Sample Title:
Peak Analysis Performed on: 15/283/2815 14:42:42
Peak Analysis From Channel: 1
Peak Analysis To Channel: s192

Peak ROI
No. start

1 1 ==
m 2 ==
m 2 ==
m e ==
m = ==
m (= ==
[} 7 168-
m =4 168-
m = 168-
m Ae 168-
m 11 168-
m 12 1e3-
m 13 168-
m 13 163-
m 15 168-
m 1& 1e8-
Lo I 285-
m 18 285-
m 19 285-
m 28 285-
m 21 285-
m 22 285-
m 23 285-
m 23 285-
m 25 285-
m 26 285-
™M 27 L 8=
m 28 S213-
™ 29 b
m 38 ST
m =1 ST
M =22 Ea=1=
m =23 Ea=1=
F =3 Saa .
F 35 585 -
M 26 B55 -
m 37 B55 -

ROI
end

1=
13
12
13
1=
13
266
266
266
266
266
266
266
266
266
266
397
397
397
397
397
397
397
397
397
397
233
S35
a7 7
ATFTF
aA4FF
Seg
Se9
557
&l1&
G628
G628

Peak
centroid

1843687
117 .27
12z .83
138 .83
143 .82
158 .86
A72 .77
186.83
198 .93
2ea .69
2i18.431
225.73
23417
2498 .85
251 .86
259 .52
292.21
299 .76
314a.96
327 .18
S4ag.18
34593
356 .98
266 .39
I82.78
391.15
228 .69
427 .11
451 .83
A59 35
aA4F7a .58
S92 .42
Sa2.83
S58.a28
&11.26
563 .59
E82.67

Energy
Ckew)

28.19
31.86
22.532
3T .9e
39 .35
A3 .72
A48 .58
52.&89
55.61
57 .29
&1.28
63 .31
65 .87
67 .81
Fil.a1
T3.249
82.75
284._99
89.36
S92.98
6.7
DE.37
121.56
1283.35
1289 .e9
111.52
1z2.12
121 .98
128.93
131 .38
1=3.62
1a2.98
1423 .77
15F .73
175.5=
192.75
196 .38

F it
(kew

1.72

.21

FRHERRRRRERRRERPRERRRBRRR R R R
[
0

b
m

HREORRBRERRR
]
W

Met FPeak
Area

1.42E+283
3. 32E+282
F.32ZE=BBE=2
2. 12E+283
& . S3FE=28=
7 - 6BE=283
1.39E+283
1.6563E+223
2. 2SE=+283
3.22E+283
4. 51E=283
4. 35E=291
9. 29E+283
1.33E+8al1
7 -55E+282
3. ETE=B8=
1.29SE=+283
5.59E+2a82
3.31E=2e83
8.5BE=883
1.32E+883
2. S9BE=+283
& . 2FE=+2a3
2. FTFE=BB2
3 .95E+283
2.93IE=283
8. 26E+283
=4 . 2eE=283
1.13E+883
8. 82E=+2e3
1.29E+28=
2 .8TFE=+2a3
1.42E+884
2 .23E=223
1.49E+283
5. 22E+283
3 .42E+283

net Area
uncert.

257 .63
112.33
182 .85
3543 .68
177 .48
163 .79
37 .91
13 .77
25 .58
16.85
18.97
12.96
28.63
12.96
13.55
17 .28
186 .45
159.17
1z2e.91
215.85
312.87
117.21
171.13
23 .53
133 .93
116.27
1=3.58
129 .56
187 .62
436 .88
187 .42
118.66
4532 .18
121.33
27.15
2E85.38
196.36

Continuum
Counts

2 . A4Z2E+BEa
3. EFE+DE3
2 .BEEBEE+BE3
3 . S2E+De3
3 . 91E+BE3
3 .22 E+DES
2 . 12E+2e3
2 . S2E+DES
2 . E5E+BE3
2 .EZE+BE3
2 .5SFTE+DE3
2 .55E+2a3
2 . E6E+BE3
2 . A E+BE3
2 . ASE+2E3
2 .57E+Baa
1. E3E+DE3
2 .29 E+BE3
2 .2TFE+DE3
2 .1FE+BE3
2 . 12E+BES
2 . 25E+B2E3
2. 23E+DE3
2 .S E+DES
2 . 2EE+BE3
2 . 15E+B2a3
1 .32E+283
1 .aFE+De3
1 .81E+883
1.Z29E+2e3
1.2eE+BE83
1. 1FE+2e3
1.z22E+B883
1. Z23E+2E3
S .53E+B283
1.26E+2e3
1. 12E+2e3

Sekil C.2: 13.03.2013 1sinlamas1 YT-T1 fotopik analiz raporu.
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EKD

Sekil D.1: o parametresinin ve bilesik belirsizliginin AuZr-1 monitori ile Kragten-NPI programi kullanilarak hesaplanmasi.
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Autir
RSD 1s Deger | Degisken | AspAu | AspZr ki-Au ki-Zr eps-Au eps-Zr | Q0(a)-Au | Ql(a)-Zr | Ge-Au Ge-Zr Gth-Au | Gth-Zr
0.5% 5.66EH07 | 1.ISE+10 | Asp Au | LI6E+10 | 1.15E+10 | L15E+10 | 115E+10 | LISE+I0 | 1.15E+10 | 1.15E+10 | 1.ISE+10 | 1.15E+10 | 1.15E+10 | 1.15E+10 | 1.15E+10
12% JATEHDS | 4 41EHDS Asp Zr 4A41E+05 [ 446E+05 | 441E+03 | 4 41E+05 | 441E+HD5 | 4 41E+05 | 441E+HD5 | 441EHDF | 4 41E+HD5 | 4 41E+05 | 4 41E+05 | 4 41E+03
0.0% 0 1 kl-Au 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
1.3% 1 4E-06 L1E-04 k0-Zr LIOE-04 | LIOE-04 | 1.10E-04 | 1.11E-04 | 110E-04 | 1.I0E-04 | 1.10E-04 | 1.10E-04 | 1.I0E-04 | 1.10E-04 | 1.I0E-04 | 1.10E-04
0.0% LIE-06 | 2.6E-03 eps-Au | 2.50E-03 | 2.59E-03 | 2.50E-03 | 2.59E03 | 2.50E-03 | 2.50E-03 | 2.30E-03 | 2.50E-03 | 2.50E-03 | 2.59E-03 | 2.59E-03 | 2.50E-03
0.0% 5.8E-07 1.3E-03 eps-Zr 1.32E-03 | 1.32E-03 | 1.52E-03 | 1.32E-03 | 1.32E-03 | 1.32E-03 | 1.32E-03 | 1.32E-03 | 1.32E-03 | 132E-03 | 1.32E-03 | 1.32E-03
2.1% 0.3 16.0 Q0a)-Au 16.0 16.0 16.0 16.0 16.3 16.0 16.3 16.0 16.0 16.0 16.0 16.0
4.7% 3 36 Qa)-Zr i6 36 36 36 39 36 36 59 i6 i6 i6 i6
0.0% 0.0001 1 Ge-Au 1 1 1 1 1.0001 1 1 1 1.0001 1 1 1
0.0% 0.0001 1 Ge-Zr 1 1 1 1 1.0001 1 1 1 1 1.0001 1 1
0.0% 0.0001 1 Gth-Au 1 1 1 1 1.0001 1 1 1 1 1 1.0001 1
0.0% 0.0001 1 Gth-Zr 1 1 1 1 1.0001 1 1 1 1 1 1 1.0001
U 1.3 16.4 f(AutZr)
U (%) 7.8 Katha (%) 39 273 0.0 36.9 0.4 0.0 178 23.8 0.0 0.0 0.0 0.0
Aut+lNb
RSD 1s Deger | Degisken | AspAu | AspNb ki-Au k0-Nb eps-Au eps-Nb a)-Au a)-Nb | Ge-Au Ge-Nb Gth-Au | Gth-Nb
U 1.5 16.0 f {Au+Nh)
U (%) 2.1 Katla (%) Lo 20.7 0.0 0.5 238 0.0 46 404 0.0 0.0 0.0 0.0
Nb+Zr
RED 1s Deger | Degisken | AspZr | AspNb k0-Zr k0-Nb eps-Fr eps-Nb a)-Zr a)}Nb | Ge-Fr Ge-Nb Gth-Zr | Gth-Nb
U 1.0 16.1 i (Nb+Zr)
U (%0) 6.1 Katl (%) 6.0 18.7 6.4 0.3 18.33 0.01 36 443 0.0 0.0 0.0 0.0
Agwrhkhortalama | f= | 162 | + | 10 [U@Ee)-] 61

Sekil D.2: f parametresinin ve bilesik belirsizliginin AuZr-1 monitéri ile Kragten-NPI programi kullanilarak hesaplanmasi.
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RSD 1s Deger Degisken Asp Au f k0-Au eps-Au | Q0(@@)-Au | Ge-Au Gth-Au
0.5% 3.66E+07 1.15E+10 Asp Au 1.16E+10 | 1.15E+10 1.15E+10 1L.15E+10 | 1.15E+10 | 1.15E+10 | 1.15E+10
6.1% 1.0 162 f 16.2 172 16.2 16.2 16.2 16.2 16.2
0.0% 0 1 k0-Au 1 1 1 1 1 1 1
0.0% 1.13245E-06 2.6E-03 eps-Au 2.6E-03 2.6E-03 2.6E-03 2.6E-03 2.6E-03 2.6E-03 2.6E-03
2.1% 03 16.0 Q0(2)-Au 15.96 15.96 15.96 15.96 16.29 15.96 15.96
0.0% 0.0001 1 Ge-Au 1 1 1 1 1 1.0001 1
0.0% 0.0001 1 Gth-Au 1 1 1 1 1 1 1.0001
U 5611 138924 Fc-Au
_ U(%) 4.0 Katka (%) 23 874 0.0 0.0 10.2 0.0 0.0
RSD 1s Deger Degisken Asp Nb f k0-Nb eps-Nb a)-Nb Ge-Nb Gth-Nb
U 5980 139699 Fe-Nb
_ U(%) 4.3 Katki (%) 316 0.8 0.6 0.0 67.0 0.0 0.0
RSD 1s Deger Degisken | AspZr f k0-Zr eps-Zr a)-Zr Ge-Zr Gth-Zr
U 8106 139414 Fc-Zr
_ U(%) 58 Katk (%) 6.6 804 7.0 0.0 6.0 0.0 0.0
Agirhikl ortalama | Fe= [ 139330 | +- [ s | uem= | 40
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Sekil D.3: F¢auparametresinin ve bilesik belirsizliginin AuZr-1 monitori ile Kragten-NPI programi kullanilarak hesaplanmasi.




EKE

The l1list of deselected peaks is more

Deselected peak energies:
in spectrum #8

We are rmow in the

Fample: 1=
Mow 28 2813
Mow 21 2813
KMow 226 2813
Jan 21 215
Results:
Element

ra

K

Ca

5C

or

Fe

co

Cu

zn

Ga

e

As

se

Br-

Rb

=

zZr

Pd

A

od

In

sn

sb

La

Ce

Pr

Sm

o

Ho

Lu

HF

Ir

AU

i

F2.88
TR 97
84 .99
87 .38
511 .8

“ordin

2711
128282281

12:ee2:2.228:

Concentrat
1. 283E+2a8d
2 . 3acE+28a
2. 2aE+2ae
7 . B3I E=Daa
2. 2aE+2ae
2 .347E+8ea
2. 2aE+2ae
2. 2aE+2ae
2. 2aE+2ae
2. 2aE+2ae
2. 2aE+2ae
S .155E=2a8l
2. 2 E D
3 . 293 E+2aa
2. a2aE-eee
2. a2aE-eee
2. e8eE-2ee
3 .193E=283
2. 08eE+-28e
2 .614E+221
2. 222E=-228
2. 222E=-228
1-.E812E+a2a1
I .126E+a2a1
4. a8FEE=2al
2. 2aE+2ae
2. 2aE+2ae
2. 2aE+2ae
2. 2aE+2ae
2. 2aE+2ae
2. 2aE+2ae
2. 2aE+2ae
2.922E=2a1
2. 2aE+2ae

keew
keew
keew
kew
ke

ary

samples™

section of the report.

for @4 purposses then anything else:

B8.8688 mg of sampls packaged in recipient 1 (PE-bag)

2g9:55:a..828 (84hll):
ls:@8:33..288 (81h38,

ion

mgs ke
mgs ke
me s kg
mgs kg
mgs kg
mgS kg
mgS kg
mgS kg
mgS kg
mgS kg
mgS kg
meg s KE
meg s KE
meg s KE
mgs kg
mgs kg
mgs kg
mgs kg
mgs kg
mgsS kg
mgs kg
mgs kg
mgs ke
mgs ke
me s kg
mgs kg
mgs kg
mgS kg
mgS kg
mgS kg
mgS kg
mgS kg
mgS kg
meg s KE

- -
- -
- -
- -
- -
- -
- -
- -
- -
- -
- -
-4
-4 -
-4 -
- -
- -
- -
-
-
-
-4
-4
- -
- -
- -
- -
- -
- -
- -
- -
- -
- -
- -
-4

DTz

Wwoop [T bR [T
mmmmmmmmmwmwmmnmmmmmmmwmmmmmmmumumg
LRI O T T O O U O R R

o

o of ah ot o ol ol of ot ot o ol uh ot of 0 af ul oh of ot ot of ol ol of at d ud ol gl oR g
Il alalalalal ettt e T e E T T T T T T T T Tl

el

o

B M

[

o

o
ONODDIDODWONGDLONODANORDODDDVENDONT

in ITU at Flux:
S.8 %):

S.93SE+216 =/ -

S5 .28E=+215

with GMX at 1=5.2 mm
sample unpacked from recipient 1 (PE-bagl}

R O |
[ B O I I T O B R R L e

Detection limit

2. 913E+a221
1.6428E+28=
1.162E+285
1.9e8E-281
1.958E+28l1
2 .195E+283
3 .93SE+288
2.FIZE=2E1
1.521E+282
S .2838E=2el1
1.326E+283
S.618E-281
9. 3ElE+2el
&.3532E-221
5.2492E+221
= .53SE+282
= . 5658E+2es
S.91l1E+221
S5.81Z2E+221
F.ATE+22e
2. 242E+221
G . S1SE+282
1.84ZE-281
Z.EE2E-2281
1.266E+281
3 .8ETE=2el
1.633E+281
5.599E+283
2 .948E-281
9 .3T72E-221
F.222E+208
1l.3E0E+288
2.69T7E-282
5. 523 E+288

mgf kg
mgf kg
mg s kg
mgf kg
mgf kg
mg/s kg
mg/s kg
mg/s kg
mg/s kg
mg/s kg
mg/s kg
mg /s kg
mg /s kg
mg /s kg
mg/f kg
mg/f kg
mgf kg
mgf kg
mgf kg
mg/f kg
mgf kg
mgf kg
mgf kg
mgf kg
mg s kg
mgf kg
mgf kg
mg/s kg
mg/s kg
mg/s kg
mg/s kg
mg/s kg
mg/s kg
mg /s kg

Sekil E.1: 21.11.2014 1sinlamasi ko-IAEA analiz raporu.
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EKF

ubject : Neutron Activation Analysis Results (maa)"

rder 1 14-ANE-©1 (our ref.: ANE)"

rradiations codes : WEPAL-ANE"

nalysis procedure : Naa according to the ke-standard ition method.”

“The given uncertainty equals 2.8 standard deviations including 3.5% systematical uncertainty(®)."

mg/kg, mg/ kg, mg/ ke,

14-ANE-@1,1547,,,2711,, ,BLANK, , ,IFE-1,,,IPE-2,, ,IPE-3,,,IPE-4,,,TSE-1,,,I5E-2,,,T5E-3,, ,I5E-4,,

B1333IIIEINNINIIIININIIIIIIIINIS

mg/kg, Cenc. ,Unc., LD, Conc. ,Unc. , LD, Conc. ,Unc.,LB,Conc ., Unc ., LD, Conc. ,Unc., LD, Conc. ,Unc ., LD, Conc . ,Unc., LD, Cenc. ,Unc. LB, Conc. ,Unc ., LD, Conc. ,Unc.,, LB, Conc . ,Unc. , LD
Na,4.878E+1,3.5236+8,1.6336+2,1.071E+4,7.530E+2,1.473E+1,,,2.191E-4,2.679E+3,1. 877E+2,3.742E+0,2.739E+1,2. 8156+, 1. 182648, 3.431E+1,2.679E+2,7.301E-1,9. 191E+0,8.236E-1,4.849E-1,4.823E+3, 3. 383642, 5. 786622, 1. 833E+3,1. 284E+2, 2.
K,1.897E+4,1.347E+3,2.456E+2, 2. 845E+4, 3. 970E+3, 3. 694E+3, , ,1.477E+8, 2. 066E+4, 1. 515E+3, 4, 981E+2, 4. 807E+4, 2. 816E+3, 1. 735642, , , 4. 277E+3,7.827E+2,6.593E+1,5,557E+1, 1, 484E+4,1.951E+3, 1. 306E+3, 5. 838E+3, 4. 628E+2, 3. 893E+2, 7. 195E+3,6
Ca,,,3.382E+3,,,1.241E+4,,,2.761E+2,, ,2.327E+4,1.344E+4 5. B37E+3, 7. 451E+3, ,, 4. 087E+3, ,, 2. 476E+3, 8. O59F 4, 6. T56E+3, 6. 807E+3,, , 3. 508E+3, 2. 518F+4,1.971E+3,1. 619E+3, 3. 181F =4, 2. 932F+3, 1. 218E+3
SC,3.689E-2,3.934E-3,3.542E-4,8.171E+@,5.743E-1,1. 357E-3, , ,3. 787E -4, , ,2.235E-2, , ,4.826E -3, , ,4.371E-3,, ,3.382E-3,9.971E+0,6.997E-1,2.936E-3, 7. 249E-1,5. 186E-2,4. 886E -4, 1. 8@8E+2, 7. 195E-2, 6. 7486 -4, 6. 127640, 4. 34861, 8. 860E-5
Ti,,,3.468E+2,,,1.380E+3,,,9.959E+1,,,1.897E+3, ,,6.158E+2, ,,3.420E+2, ,,2.111E+2, ,,2.508E+4, ,, 7. 000E+3, ,, 1. B80E+4, ,,3.500E+3

V,,,2.445E21,,,1.181E=2, ,,5.832E+8, ,,1.193E=2, ,,3.777E=1,,,2.175E+1, ,,1.278E+1,,,5.452E+1, ,,3.199E =1, , ,1.338E =1, , , 3. 269E+1

cr,,,1.58@E+1,,,3.420€+8,,,6.802E-2,, ,4. 868640, ,,1.781E+D, ,,1.621E+0, ,,1.350E+0, 7. 8926+1,1.128E+1, 5. 386648, 3. 725621, 2. 678E+2,9. 8956 -1, 3. 7166+1,2.724E+8, 1. 370E+2, 2. 948E+1,5. 742648, 2. 1526 -1
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Fe,1.646E+2,3.968E+1,2.988E+1,2.838E+4,7. 172E+3,1. 159E+2, , ,4. 815E+8,4.475E+2, 6. 8906 +1, 1.449E+2, , ,4.859E+1,,,5.1386+1,,,3.289E+1,2.824E+4, 2. 038E+3, 1. 727E+2, 2. 231E+3,1.638E+2, 3. 3966 +1, 2. 712E+3, 2. 117E+2, 4. 926E+1, 1. 617E+4,1. 121
co,,,5.982E-2,8.517E+@,8.326€6-1,3.817€-2, ,,4.884€-3,,,2.920€-1, ,,4.286E-2, ,,5.573E-2, ,,4.621E-2,1. 324E+1,1.839E+8, 6. 467E-2,7.@13E-1,6.8726-2,1.182E-2,7.1156-1,1. 147E-1,1.638E -2, 7 . 764E+@, 7. 778E -1, 2. 7396 -3
Ni,,,2.879E+1,,,1.2956+2,,,7.649E-1,,,2.312E-1,,,1.542E+1, ,,1.513E+1,,,1.1176+1, ,,1.658E+2, ,,2.135E+1, ,,1.425E+1, , , 6. 5B0E+2
Cu,,,7.808E+2,,,1.508E+4,,,1.808E-1,, ,1.508E+3, ,,7.800E+2, ,,2.211E+8, ,,1.588E+2, ,,5.8008E+3, ,,1.280E+3, ,,2.080E+3, ,,2.158E+1

Zn,,,3.852E%8,,,3.216E+1,,,1.633E-1,3.472E+1, 4. 648E+8, 3. 567E+8, 3. 882E+1, 3. B@4E+8, 1. 52569, 2. 928E+1,2. 531E+8, 1. 380E+8,1.273E+1, 1. 3826+0, 3. 479E-1, ,, 3. 432E+1,, ,4.T87E*R, , ,6.233E+8, , , 2. 679E+8

Ga,,,2.722E%8, , , 2. 808E+1,, ,1.656E -2, , ,6.458E+B, ,,2.275E+B,,,1.245E+8,,,5.781E-1,,,4.888E+2,,,1.088E+2, ,,6.242E+8, ,,3.080E+2

Ge,,,1.426E%3,,,1.892E+4, ,,7.639E+1, ,,3.746E+3, ,,1.218E+3,,,7.588E+2, ,,4.348E+2, ,,5.831E+3,,,3.5226+3,,,1.883E+3,,,4.555E+3

As,,,3.205E-1,1.827E+2,1.423E+1,2.46@E+9, , ,4.616E-3,,,7.936E-1,,,2.670E-1,,,1.607E-1,,,7.435E-2,1.649E+1,1. 296E+@,9. 565E-1,1. 387E+8, 1. 711E-1,2. 764E-1,4. 178E+8, 4. 859E-1,3.013E -1, 8. 654E+8, 1. 193E+0, 6. 8196 -1
Se,,,2.9509E-2,,,3.374E-1,,,9.683E-3,,,1.465E+8, ,,5.785E-1,,,5.8896-1,,,2.3136-1,,,5.8496-1,,,1.8176-1,,,1.484E-1,,,2.185E-2

Br,1.814E+1,8.9356-1,4.133E-1,5.789E+8, 1. 513E+8,2. 291E+8, , ,4. 257E -3, 2.833E+1, 1. 4706+, 1.877E+8,7.153E-1,1.345E-1, 3. 568E-1, 9. 484E-1,1. 2936 -1, 2.143E -1, , , 9. 714E -2, 6. 334E+8, 6. 25761, 1. 811E+8, 5. 289E+8, 6. 614E-1, 3. 264E -1, 6. 637E+8,
Rb,1.598E+1,2.2256+8,3.481E6+8,9.152E+1,2. 118E+1,1. 776E+1,, ,2.173E-1,3.176E+1,4. 4526+, 6. 693E+8, ,, 1. 893E+0, 9. 568E+0,1.358E+8, 1. 963E+8, ,, 1. 293E+8, 9. 745E+1,1. 887E+1, 2. 168E+1,2.323E+1,3. 8536+, 4. 527E+@, 3. 185621, 4. 125648, 6. 368E+
Sy, ,4.221E+1,,,1.634E+2,, ,1.604E+8,, ,1.608E+2, ,,5.483E+1,,,5.1166+1, ,,4.126E+1,,,2.3236+2, ,,4.759E+1,,,6.625E6+1, ,,1.036E+1
zr,,,5.319E%1,,,2.86@E+2,,,1.786E+D,,,2.620E+1, ,,4.695E+1, ,,4.493E+1,,,1.726E+1,,,1.954E+2,1.058E+2, 2. 556E+1,7. 841E+1,2.294E+2,7.873E+1,1.138E+2, 4. 828E+2,1.442E+2, 1. 875E=1
“o,,,7.488€-1,,,3.107E+2,,,2.198€-1,, ,4.256E+8, ,,2.265E-1,,,8.797E-1,9.695E-1,2.67@E-1, 5. 156E-1,,, 1. 550E+8, , ,8.711E-1,,,3. 78@E-1,, ,8.712E-1

RU,, ,1.383E+8,,,2.512E+8,,,2.541E-2,,,2.362E+8,,,8.133E-1,,,7.8576-1,,,1.588E+1,,,3.438E+8,,,7.197E-1,,,1.084E+8, , ,1.585E-1
Pd,,,2.936E+8,,,3.532E+1,,,4.823E-1,,,1.206E+1, ,,6.477E+2, ,,5.653E+2, ,,3.8856+8,,,1.1926+1,,,7.085E+8, ,,3.316E+8, ,,8.757E+2
Ag,,,3.995E-1,3.576E+8,9.8856-1,1.896E+@, ,,1.538€-2, ,,1.253E+@, ,,4.891€E-1,,,3.789€E-1, ,, 2. 715E-1,,, 2. 779E+8, , 5. 362E-1,, ,7.2@6E-1,, , 1. 186E-1

Cd,, ,3.598E+8,3.857E+1,7.676E+8,1.462E+1,,,1.987E-1,,,1.078E+1,,,3.115E+8, ,,1. 814E+8, ,,9.432E-1,,,6. 665648, , ,2. TIEE+8, , ,1. 745648, , ,3.911E+8
in,,,3.751E-1,,,1.80@E+3,,,4.877E-2,,,3.837E+8, ,,1.562E+@, ,,1.284E+8, ,,8.8126-1,,,5.88@E+2,,,4.196E-1,,,5.8286-1,,,9.187E-2
sn,,,1.199€+1,,,5.3186+1,,,1.426€+8,,,1.338E+2,,,5.112E+1,,,3.9436+1,,,2.617E+1,,,6.465E+1,,,1.276E+1,,,1.791E+1,,,3.292E+8

Sb,, ,9.814E-2,1.653F+1,1.540E+8,4.418E-1,,,1.562E-3,5.863E-1,1.530F-1,2.988E -1,, ,6.565E-2,, ,5.6156-2,,,2.557E-2,1.171F+8,1.526E-1,2.891E-1,2.733E-1,3.978E-2,7. 153 -2, 4. 967E-1,5. 2876 -2, 7. 638F 2,7 . 482E-1,59.926E-2, 1.671E-1
Te,,,7.326E4@,,,3.749E+1,, ,6.916E-1,,,2.797E+1,,,1.881E+1,,,7.156E+8, ,,3.635E+8, ,,2.340E+1,,,7.287E+2, ,,5.9196+2, ,,2.232E+2
CS,,,4.756E-2,5.5%8E+0,5.824E-1,3.578E-1,,,3.443E-3,,,2.933E-1,,,8.489E-2,,,5.548E-2, ,,6. 227E-2,9. 58268, 7. 312E-1,5. 5466 -1, 8. 1886 -1,1.334E-1,1.126E-1, 1. 399E+0, 2. 175E-1,1.563E -1, 2. 87260, 2. 887E-1,2.354E -2
Ba,1.882F+2,2.478E+1,5.914E+8,6.512E+2, 8. 853F+1,2. 726E+1,, ,8. 212E-1,, ,7.798E+1,, ,3.433F+1,, ,3.132E+1,,,1.328E+1,, ,2.973E+1,1.461F+2,4. 988E+1, 6. 265E+8, 1. 523F+2, 6. 923F+1, 8. 796E+8, , , 1. 604E 8
La,7.497E+@,5.3526-1,1.252E-1,3.298E+1,2. 252E+8,8.848E-1,, ,1. 763E-3,, ,4.218E-1,,,2.122€-1,,,1.197E-1,2.488E-1,2. 386E-2,2.915E-2,3.1526+1, 2. 6166+, 3. 812€-1,3.772E+@,3. 9886 -1, 9. 331E-2,6. 185640, 4. 72961, 1.829E-1, ,, 2. 296E-1
Ce,8.871E+8,5.831E-1,1,495E-1,4,522E+1, 5, 847E+8,4, 398E-1,,,1.21E-2, , ,1.936E+8, ,,7.228E-1,, ,6.669E-1,, ,2.8BBE=R, 3. 385E+1,3.434E+8,1,428E-1,7.226E+8,5. 189E-1,1.657E-1,1.488E+1, 1. 199E+8,2.385E-1, ,,3.431E -2
Pry,,1.116E+1,,,1.462E+2,,,7.448E -2, , ,3.809E+1, ,,1.288E+1, , ,6.771E+8, , , 2. 3286+8, , ,6.827E+1,,,1.389E+1,,,1.989E+1,,,5.076E+1
nd,4.611E+@,4.289E-1,4.195E-1,,,1.28@E+3, ,,4.521E-2,1.242E+1,5. 824E+8,5.957E+2, , , 2.6@9E+2, , , 2.568E+2, , ,7.618€-1,, ,1.738E+2, , ,3.556E-1, , ,4.992E-1,,,9.775E-2

Sm,9.549E-1,6.692E-2,3.597E-3,,,1.473E-2, ,,9.672E-4,8.738E-2,1.1526-2,1.949E -2, , ,7.672E-3,, ,1.857E -4, , , 2.934E-3,5.658E+8, 3. 966E-1,7 . 666E-3, ,, 3.658E-3,8.087E-1,6.077E-2,1.887E -3, 3. 387E+8, 1. 5486+, 4. 5756 -3
Eu,1.672E-1,1.199E-2,2.633E-3,,,8.372E-3,,,2.334E-4, ,,4.126E-2,,,1.733E-2, ,,1.496E-2, ,,6.881E-3,,,1. 381E-2,, ,3. 880E+2, , , 3. 8ROE+2, , ,5.000E+2
ed,,,1.676E-1,,,6.295E-1,,,1.687E-2,,,3.625E+@, ,,1.643E+2, ,,1.417E+8, ,,4.633E-1,,,1.4686+8,,,1.934E-1,,,2.656E-1,,,6.245E-2
Th,9.729E-2,1.886E-2,5.125E-3,,,1.555E-2, ,,4.196E-4, ,,1.038E-1,,,3.675E-2, ,,3.541E-2,,,1.869E-2,,,2.392E-2,, ,3.80BE+8, , ,6.363E-3, , ,4.008E+1

Sekil F.1: 21.11.2014 1s1nlamas1 Kayzero for Windows analiz raporu.
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