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OZET

Yiiksek Lisans Tezi

RADYOKIMYASAL AYIRMA TEKNIKLERI KULLANILARAK
SEDIMENTLERDE ?'°%Ph VE ?°Po AKTIVITE DERISIMLERININ BELIRLENMESI

Sezen LIMON

Ankara Universitesi Niikleer Bilimler Enstitiisii
Medikal Fizik Anabilim Dali

Saghk Fizigi Yiiksek Lisans Programi

Damsman: Yrd. Dog. Dr. Gaye Ozgiir CAKAL

210ppy ve 210pg gibi radyoniiklitler, sediment, toprak, bitki gibi ¢cevresel 6rneklerde, belirli
diizeylerde bulunabilen uranyumun bozunma zincirinden ileri gelen gosterge (indikator)
izotoplardir. Dogal fon radyasyonunun 6nemli bilesenlerinden olan bu radyoniiklitler,
radyotoksik olmalar1 nedeniyle gida ve igme suyu yoluyla viicuda alinmalar1 halinde
neden olacaklar i¢ 1sinlama sebebiyle i¢ doz bakimindan 6nem arz ederler. Bu nedenle,

radyoniiklite 6zgii teknikler kullanilarak, 2*°Ph ve ?°Po analizleri yapilmalidir.

Bu tez ¢alismasinda sertifikali referans malzemeler olan golet sedimenti (IAEA-384) ve
yosun topragi (IAEA-447) ornekleri kullanilarak, 2%Po ve °Pb aktivite derisimleri
belirlenmistir. Bu amagla sediment ve toprak 6rneklerine 6nce li¢ islemi uygulanmistir.
Elde edilen ¢ozelti, ekstraksiyon kromotografik kolona yerlestirilen Sr/Pb reginelerden
gecirilmistir. Uygun miktar ve derisimlerdeki asit yardimiyla, 2°Po ve ?2%Pb
radyontiklitleri ayr1 ayr ¢ozeltiler halinde toplanmistir. Daha sonra polonyum, spontan
biriktirme yontemi ile giimiis diske alinmis ve onceden kalibre edilmis yiiksek enerji
ayirma giiclii alfa spektrometresi (HRAS) ile aktivite derisimi belirlenmistir. Kursun ise,
PbC204 veya PbSO4 olarak ¢oktiiriildiikten sonra cam vialde siv1 sintilasyon kokteyliyle
(Optiphase Hisafe-3) karistirilarak ¢ok diisiik dogal fona sahip Quantulus 1220 sivi



sintilasyon sayim sistemi (LSC) ile aktivite derigimleri belirlenmistir. LSC tekniginde,
alfa-beta pik sekli ayirma (PSA) protokoliine gore beta spektrumlart elde edilmistir.
Ortalama kimyasal verimler, polonyum igin 2°°Po izleyicisi kullanarak %23-26 ve kursun

igin ise kararli kursun tasiyicist kullanilarak %66-72 olarak belirlenmistir.

210po’un ortalama aktivite derisimi IAEA-447 igin 416+31 Bq/kg, |AEA-384 icin 2343
Ba/Kkg olarak dl¢iilmiistiir. 2!°Pb’nin ortalama aktivite derisimi ise IAEA-447 igin 418+54
Ba/kg ve IAEA-384 igin ise 23+3 Bg/kg’dir. Bu degerler, sertifika degerleri ile
karsilastirildiginda, 2°Po aktivite derisimleri %0,5-4,5, 2'°Pb aktivite derisimleri ise
%1,7-4,5 sertifika degerlerinden farkli bulunmustur. Sirasiyla HRAS ve LSC 6l¢iim
teknikleri ile elde edilen sonuglar, sediment ve toprak drneklerinde !°Po ve ?1%Pb aktivite
derigimlerini belirlemek i¢in uygulanan radyokimyasal ayirma yontemlerinin gegerliligi
kanitlanmistir. Bu tez, gergekligi kanitlanan bu yontemlerin, bazi ilave modifikasyon

yapilarak bagka tiirdeki numunelerin analizine de uygulanabilecegini gostermektedir.

2016, 65 sayfa

Anahtar Kelimeler: LSC, alfa spektrometresi, radyokimyasal ayirma yontemleri, 2:°Pb,

210Po



ABSTRACT

Masters Thesis

DETERMINATION OF #%h AND #%o ACTIVITY CONCENTRATIONS IN
SEDIMENTS BY USING RADIOCHEMICAL SEPARATION TECHNIQUES

Sezen LIMON

Ankara University Institute of Nuclear Sciences

Health Physics Master Degree Program

Supervisor: Asst. Prof. Dr. Gaye Ozgiir CAKAL

Radionuclides like 2°Pb and ?'%Po, can be found at a certain level in environmental
samples such as sediment, soil and plant. Therefore they are indicator isotopes coming
form the decay chain of uranium. They are the main components of background radiation
have significant importance in terms of internal dose due to their radiotoxicity when taken
into body via food and drinking. Therefore, 21°Pb and ?*°Po analysis should be done by

using radionuclide-specific techniques.

In this study, activity concentrations of 2!°Ph and ?!°Po were determined in lagoon
sediment (IAEA-384) and moss soil (IAEA-447), which are certified reference materials.
For this purpose, first a leaching process was applied to the sediment and soil samples.
The obtained solution was passed through Sr/Pb resins placed in extraction
chromatography columns. 2°Pb and #!°Po radionuclides were eluated from the column
seperately by using suitable amount and concentration of acids. After then, polonium was
deposited spontaneously on to silver disc and its activity concentration was determined
with pre-calibrated high resolution alpha spectrometry (HRAS). After the precipitation of
lead as PbC.04 or PbSO4, it was mixed with liquid scintillation coctail (Optiphase Hisafe-
3) in glass vial and its activity concentration was determined with Quantulus 1220, very

low background liquid scintillation counting system (LSC). In this LSC technique, beta



spectrums were obtained by using alpha-beta puls shape analysis (PSA) protocols. Mean
chemical yields were determined as 23-26% by using 2°°Po tracer for polonium and 66-

72% by using stable lead carrier for lead.

Mean activity concentration of 2°Po was found as 416+31 Bq/kg for IAEA-447 and 23+3
Bag/kg for IAEA-384. Mean activity concentration of 21°Ph was found as 418+54 Bg/kg
for IAEA-447 and 23+3 Bg/kg for IAEA-384. 21%Po activity concentration was found to
agreed with the certifed value by 0.5-4.5 % and 2°Pb activity concentration was found to
agreed with the certifed value by 1.7-4.5 %. The obtained results using HRAS and LSC
techniques respectively, demonstrate the validity of the radiochemical seperation
procedure used to determine 2°Po and ?1°Pb activity concentrations in sediment and soil
samples. This thesis shows that this verified radiochemical procedure can also be applied

to the analysis of other kinds of samples with some additional modifications.

2016, 65 pages

Key words: LSC, alpha spectrometry, radiochemical seperation methods, 21°Pb, 2°Po



TESEKKUR

Tez calismam boyunca bilgi ve deneyimlerinden yararlandigim, hosgoriilii tutumuyla
bana her zaman yol gdsteren ve yardimci olan danisman hocam Sayin Yrd. Dog.Dr. Gaye

Ozgiir CAKAL’a,

Derin bilgisini ve tecriibelerini 6zveri ile aktaran, Onerilerini ve destegini benden
esirgemeyen, calismam boyunca beni cesaretlendiren ¢ok degerli hocam Sayin Prof. Dr.
Haluk YUCEL’e,

Bu tezin deney asamasinda tecriibelerini benimle paylasan, beni yonlendiren Sayin
Kimyager Rufiyet GUVEN’e, dostlugunu ve yardimlarini esirgemeyen Saymn Ars. Gor.
Engin ASLAR’a, Ankara Universitesi Niikleer Bilimler Enstitiisii’'niin biitiin idari ve

akademik personeline,
Tiim egitim hayatim boyunca maddi manevi yanimda olan, hayattaki en biiyiik destegim

degerli annem Nese LIMON’a ve babam Ersan LIMON’a, sonsuz tesekkiirlerimi

sunarim.

Sezen LIMON
Ankara, Haziran 2016

Vi



ICINDEKILER

OZET ... i
ABSTRACT e bbbttt bbbt 1\
TESEKKUR .....ocooviiiiiiiteceeeee et en sttt na st en st ens st s s san s sanees Vi
I 3 1 23 1 OO UO TR 1
2. KURAMSAL TEMELLER ..ot 4
2.1 Cevresel Dogal RadyoaKtivite ...............cccooveiiiiiiiiiiiie 4
2.1.1 Uranyum-Radyum bOzZUNmMa ZINCIFi.........cccocueieeieiie e seene e 4
D B LT 1 1 1 RSP 5
2. 1.3 POIONYUM ...ttt ettt e s e sae e re e e s reeee s 7
2.2 Radyokimyasal Yontem ile 2!°Po ve ?'°Pb’nin Belirlenmesi.................................. 8
2.3 Sivi Sintilasyon Sayim (LSC) Sistemi Calisma Prensibi...................cccccocceis 13
2.3.1 Sintilasyon kokteylinin bilesenleri..................c.ccccoiiiiiiii 14
2.3.1.1 COZUCT (SOIVENL)........coiiiiiiiiiiii e 14
2.3.1.2 SINHIATOT ..o 14
2.3.2 SIntilasyon SUIEC.............occiiiiiiiiiiiiii 15
2.4 Alfa Spektrometresi Calisma Prensibi...............ccccooiiiiiiiicic e 17
3. MATERYAL VE METOD......cooii e 19
S L MALEIYAL ... et ra e 19
3.2 RadyoKimyasal YONteM..............cccooiiiiiiiiiiiiiiei e 20
3.2.1 Sedimentin/Topragin ¢ozeltiye aliInmasi ..................ccccooiiiiiiiiice 21
3.2.2 Pb/Sr Recine kolonunun 6n sartlandirilmasi .................ccccoooiiiiinicinen, 21
3.2.3210P0’UN AYFIMASE ..o 21
3.2.3.1 ReCINesiz YONTeM ..........cccoiiiiiiiiiiiiiicc e 21
3.2.3.2 6M HNOsiile kolondan 2P0 un ayrilmast...............cccoeverirrinisinississieennnn, 22
3.2.3.30,1 M HNOsile kolondan 2°Po’un ayrilmast...............ccccccveeeerirrerereenennnens 22
3.2.4 210Pb Kolondan ayrilMaSI ..............ccovuvuriririnisininininisisiessessssssssssssssssssesesssssesesasnns 22
3.2.4.1 6M HCl ile kolondan 21%Pb’un ayrilmast .............ccccceeurriririninissisinisinnsesennnen. 23
3.2.4.2 0,05 M (NH4)3CeHsO0s ile kolondan 2°Pb’un ayrilmasi ..................ccccceueee.... 23
3.2.5219Po’un spontan biriKtirilmesi ....................cccocoeviiiiiiccce e, 23
3.2.6 20Pb’un OKGHIHIMESI..............ocvevieeiiicicecccceece e 25
3.2.6.1 Kursun siilfat ¢OKtUrmesi.................cccooooiiei i 25
3.2.6.2 Kursun oksalat cOKEUIrmMEeSsi .............ccccoooviiiiiiiiiiii e 25

vii



3.2.7 Ornek koduna gére uygulanan radyokimyasal islemler ......................cc......... 26

3.2.8 Alfa spektrometrik yontem ile >1°Po’ un aktivite derisiminin belirlenmesi.... 29

3.2.8.1 Alfa SPEKEIOMETIESI .....c.eeviiiiieieiee et 29
3.2.8.2 Enerji ve verim Kalibrasyonu.........ccccooiiiiiiiiiiiiiieeee e 30
3.2.8.3 Aktivite derisiminin hesaplanmasi .................ccccooiiiiii 31
3.2.9 Sivi sintilasyon sayim (LSC) sistemi ile 2!°Pb aktivite derisiminin belirlenmesi
......................................................................................................................................... 35
3.2.9.1 Sivi sintilasyon CiRAZI..............ccoooiiiiiiiii 35
3.2.9.2 LSC Kalibrasyonlar............ccccocoiiiiiiiiiiiiiiss e 36
3.2.9.3 LSC ile beta aktivite derisimi hesabi...................cccocooiiiiii i, 37
4. BULGULAR ..ot 40
4.1 Alfa Spektrometresi ile Elde Edilen Bulgular ... 40
4.1.1 Alfa spektrometresi kalibrasyonlari...................ccccoooiii 40
4.1.2 Alfa spektrometresi ile elde edilen aktivite derisimleri .......................cccooee. 42
4.2 Siv1 Sintilasyon Sayaci ile Elde Edilen Bulgular ...............ccooooiiiiiiiiiiiis 46
4.2.1 Sivi sintilasyon cihazi kalibrasyonlari.....................cccoooi 46
4.2.2 LSC Sayim sistemi ile elde edilen 2!°Pb aktivite derisimleri ............................ 47
5. TARTISMA VE SONUGQ .......ccoooiiiiiiiiiiie e 53
KAYNAKLAR .ot 60
(0F7€) 00117 I 15T 65

viii



DIPN
PXE
LAB
PPO
bis-MSB

ADC

CRM

HRAS

IAEA

MCA
LSC
PMT

PSA

ROI

SIMGELER DiZIiNi

di-izopropilnaftalen
fenilksililetan
dodesilbenzen
2,5-difeniloksazol
p-bis-(o-metilsitril)benzen

KISALTMALAR

Analog Sinyal Doniistiiriicii (Analog to digital converter)
Sertifikali Referans Malzeme (Certified Reference Material)

Yiiksek Coziiniirliiklii Alfa Spektrometresi (High Resolution Alpha
Spectrometry)

Uluslararas1 Atom Enerjisi Kurumu (International Atomic Energy
Agency)

Coklu Kanal Analizérii (Multi Channel Analyzer)
Siv1 Sintilasyon Sayaci (Liquid Scintillation Counter)

Fotogogaltici Tiip (Photomultiplier Tube)
Puls Sekil Analizi (Pulse Shape Analysis)

Ilgilenilen Bolge (Region of Interest)



SEKILLER DiZiNi

Sekil 2.5 23-25°C’de ¢esitli iyonlarin Sr reginede nitrik asit derisimine bagli kapasite

faktorleri (EICNIOM 2014) .....oviiiiiieiiei e 11
Sekil 2.6 Pb re¢ine’de kursunun asit derisimine bagli kapasite faktorii (Eichrom 2014)
......................................................................................................................................... 12
Sekil 2.7 Sivi sintilasyon sayiminda salinan radyasyonun kaydedilmesi ....................... 16
Sekil 2.8 Cift PMT’1ii LSC’de sinyal toplanmast ..........cccocveriiiiieiieiiienic e 17
Sekil 2.9 PIPS dedektorlii alfa spektrometresinin prensip $EMast .........eecveevveereeerveennnes 18
Sekil 3.1 Ekstraksiyon kromotografik kolonlar (Bio-Rad Lab.).......c.cccceveniiiiiinnnnne 19
Sekil 3.2 Kullanilan radyokimyasal yontemlerin akis $€mast ...........cccoovevirveienineseennn. 20
Sekil 3.3. a) 25,4 mm ¢apli, b)19 mm c¢apli giimiis disk ornekleri .........cccoeveerinennnn. 24
Sekil 3.4. Spontan biriktirme dUZenegi.........cccocvviiiiiiiiiiiiiiii 24
Sekil 3.5 Alfa spektrometresi (Ortec Alpha DU0)........coovviiieiiiiiiie e, 29
Sekil 3.6 a)Alfa spektrometresinde sayima hazirlanan numune b) Alfa spektrometresinin
VAKUIN OGQAST 1.ttt e et e e s bb e nb e e e s e e e nneas 30
Sekil 3.7 Ornek ya da kalibrasyon kaynag1 - dedektdr gEOmetrisi ..........cocovevereverrirnans 33
Sekil 3.8 Quantulus 1220 Ultra Diisiik Seviye S1v1 Sintilasyon Sayim Sistemi............. 36

Sekil 4.1. Sertifikali referans alfa kaynagi kullanilarak alfa spektrometresinde elde edilen
] 011 S (1] 0 S STSPRPRN 40
Sekil 4.2 450 mm? ve 600 mm?’lik PIPS dedektérlerinin verimlerinin raflarm konumuna
gore degisimi (Raflar arasit mesafe 4 mm’dir) ........ccoooeiiiiiiiiiiei e 42

Sekil 4.3 Alfa spektrometresinde analiz edilmek {izere hazirlanan 6rnek giimiis diskler

......................................................................................................................................... 42
Sekil 4.4 IAEA-384 &rneginin alfa spektrumu (Dedektdr: 600mm? PIPS, Sayim siiresi:
BABB00S) ...ttt bbbttt et bbb 43
Sekil 4.5 IAEA-447 6reginin alfa spektrumu (Dedektdr: 600mm? PIPS, Sayim siiresi:
BABB00S) ...tttk et b bbb bbbt n et bbb b b ere s 44
Sekil 4.6 Siv1 Sintilasyon Sayim Sistemi kullamlarak elde edilen alfa yayinlayict 2*Am
ve beta yaymnlayict *°Sr/*°Y radyoniiklitlerinin spektrumlari (Giiven 2015)................... 47
Sekil 4.7 21°Pb 6rneklerinin sayima hazir hali ........cccceevevovceeveeeeeceeeeee e, 48



Sekil 4.9 IAEA-384-B12 kodlu &rnegin viale alindiktan sonra 2°Ph ve 29Bi
spektrumlarinin zamanla deISIMI .......c.eooiiiiiiiiiiiieeie e 49

Sekil 4.10 TAEA 447 6rnegi i¢in Easy View yazilimindan alinan LSC spektrum 6rnegi

......................................................................................................................................... 49
Sekil 4.11 TAEA 384 6rnegi i¢in Easy View yazilimindan alinan LSC spektrum 6rnegi
......................................................................................................................................... 50
Sekil 5.1 IAEA-447 6rneklerinde *°Po ve 21%Pb aktivite derisimleri..........cccoccvveunee.. 54
Sekil 5.2 IAEA-384 6rneklerinde *°Po ve 21%Pb aktivite derisimleri..........cccocceveenee... 55

Sekil 5.3 IAEA-447 orneklerin 2°Po aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile

karsilagtirilmasi (sertifika degeri diiz ¢izgi, belirsizligi ise noktali ¢izgi ile gosterilmistir)

Sekil 5.4 IAEA-384 orneklerin 2°Po aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile

karsilagtirilmasi (sertifika degeri diiz ¢izgi, belirsizligi ise noktali ¢izgi ile gosterilmistir)

Sekil 5.5 IAEA-447 orneklerin 2°Pb aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile

karsilagtirilmasi (sertifika degeri diiz ¢izgi, belirsizligi ise noktali ¢izgi ile gosterilmistir)

Sekil 5.6 IAEA-384 orneklerin 2!°Pb aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile

karsilastirilmas: (sertifika degeri diiz ¢izgi, belirsizligi ise noktal ¢izgi ile gdsterilmistir)

Xi



CIZELGELER DiZiNi

Cizelge 3.1 IAEA-447 yosun topragi orneklerinin radyokimyasal siirecinde uygulanan
PAIAMELIEIET ...ttt ne bbb ane s 27
Cizelge 3.2 IAEA-384 golet sedimenti 6rneklerinin radyokimyasal siirecinde uygulanan
O Lo L TC] (=] T OSSR 28
Cizelge 3.3 Coklu alfa kalibrasyon kaynaginin sertifika aktiviteleri (Seri no: 85886-443)

......................................................................................................................................... 30
Cizelge 4.1 Standart kalibrasyon kaynagi kullanilarak 2. rafta 450 mm? ve 600 mm?’lik
PIPS dedektorlerde elde edilen verim degerleri (Sl¢lim siiresi = 252000 ) ................... 41

Cizelge 4.2. Alfa aktivite derisimi i¢in kullanilan belirsizlik kaynaklari ve ylizdeleri...45
Cizelge 4.3 IAEA-447 yosun topragi drnegi icin elde edilen !°Po aktivite derisimleri.45
Cizelge 4.4 IAEA-384 golet sedimenti 6rnegi icin elde edilen 2*°Po aktivite derisimleri

Cizelge 4.5. Beta aktivite derisimi i¢in kullanilan belirsizlik kaynaklar1 ve yiizdeleri...50
Cizelge 4.6 IAEA-447 yosun topragi drnegi icin elde edilen 2!°Pb aktivite derisimleri.51
Cizelge 4.7 IAEA-384 gblet sediment &rnegi icin elde edilen 2°Pb aktivite derisimleri

......................................................................................................................................... 52
Cizelge 5.1 2%Po aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile karsilagtirmast .................. 56
Cizelge 5.2 #1%Pb aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile karsilastirmast .................. 58

xii



1. GIRIS

Gelisen teknolojiyle birlikte, radyoniiklit metrolojisinde kullanilan teknikler gelistirilerek
daha hassas sonugclar elde edilmektedir. Bu baglamda, ekolojik ve ¢evresel izlemelerde
210Pp ve ?%Po radyoniiklitlerinin Slciilmesiyle, jeolojik olusumlarin, deniz, gol ve
nehirde sedimantasyonun olusum hizi, degisimler ve bunlarin radyometrik
tarihlendirilmesi yapilabilmektedir. Ozellikle uranyumun bozunma zincirindeki radon
(**?Rn) gazi, toprak yiizeylerinden sizarak serbest kalir. 22Rn (3,8 giin) bir soy (inert)
gazdir ve uzun dmiirlii >*°Ra iiriinlerinin ¢dziinebildigi yeralt1 su tabakalarindan ¢atlaklar
yoluyla dagilir. Bozunma zincirinin en sonunda *°Pb (22 yil) ve 2°Po (138 giin)
cOziinerek suya ve topraga karisirlar (Johansson 2008). Bu radyoniiklitler, yagis
oldugunda havada asili kalan (aeresol) pargaciklarla birlikte atmosferden topraga ¢okelir
veya kuru halde birikir. Bu dogal radyoaktif serpintinin bir kismi1 gol sulari, akarsu ve
denizlerdeki sediment (¢okelti) pargaciklarin {izerinde sogurulur, deniz ve gol
yataklarinda birikir ve ard arda olan birikmeler sonrasinda toprakta gomiilii kalir (Persson
ve Holm 2011). Buna ek olarak, pargaciklarin iizerinde ve okyanuslarin ylizey
tabakasindaki mikroorganizmalarda 2°Po’un, ?°Pb’dan daha kolay yiizey tutunumu
(adsorption) olur. 2°Po, tiitiine fosfat giibrelemesi ile topraga gecebilir. 2°Pb ve 2'°Po,
radyotoksik olmalari nedeniyle de, gida ve igme suyu yoluyla viicuda alinmasi halinde,
verecekleri i¢ doz bakimindan radyasyondan korunma agisindan énemlidir. 2°Pb ve 21%Po
bazi gidalarda da birikebilir. Ancak, biyolojik ve ¢evresel 6rneklerde bu radyoniiklitlerin
arasinda ¢ogu durumda radyoaktif denge goriilmez (Vajda vd. 1997). Bu nedenle, uygun

teknikler kullanilarak 21%Pb ve ?'°Po ayr1 ayr1 analiz edilmelidir.

Uranyumun bozunma zincirine gore 2!°Pb’nin 6l¢iilebilmesi, *°Po’un alfa spektrometresi
ile belirlenmesi ile ya da ?!°Pb’nin direkt olarak gama spektrometresiyle veya sivi
sintilasyon teknigi ile miimkiindiir. Bu teknikler basit ve yaygin olarak uygulanabilir olsa
da, 22°Po ve 29Pp arasinda siirekli denge olmasini gerektirir (Villa vd. 2003, Al-Masri vd.
2010). 2%Pb, ayrica 2%Pb ve 2°Bi arasinda siirekli dengeye ulasildiginda ?°Bi’un
Cerenkov saymmu ile de belirlenebilir (Villa vd. 2003, Hurtado vd. 2003). Cevresel
orneklerde 2!°Pb’un belirlenmesi igin yiiksek sayim verimi, hassasiyeti ve diisiik seviye
dogal fon degerine sahip olan siv1 sintilasyon sayim sisteminin (LSC) kullanilmas1 da son

yillarda yayginlagmis alternatif bir tekniktir. En 6nemli avantaji, LSC tekniginde 2!°Phb-



210pg lciilmesi icin siirekli dengeye ulasmak icin beklenilmesi gerekmez (Villa vd.
2007). Bu teknigin diger bir avantaji ise, gama spektrometresinde var olan 6z sogurma

probleminin neden oldugu 6z-sogurma diizeltmesine ihtiyag olmamasidir (Blanco vd.
2004).

Bu c¢aligmanin amaci, gol ve nehir sediment Orneklerinden kursun ve polonyum
elementleri i¢in gelistirilen uygun radyokimyasal ayirma yoOntemleri sonucunda,
numunelerdeki beta yayinlayici 22°Pb (22,23 yil) ve alfa yayinlayic1 2°Po (138,4 giin)
radyoniiklitlerinin aktivite derisimlerini (Bg/kg) belirlemektir. Bu amagla, kromotografik
re¢ine kolonu kullanilarak bu radyoniiklitlere 6zgii kimyasal ayirma yontemleri ve
radyoaktivite analiz yontemleri uygulanmistir. ?°Po giimiis disk iizerine spontan
biriktirildikten sonra aktivite derisimi, yiiksek enerji ayirma giiglii 450 mm? ve 600 mm?
PIPS silikon dedektorleri ile belirlenmistir. 2!°Pb’a ise farkli ¢oktiirme yontemleri
uygulandiktan sonra aktivite derisimini belirlemek icin puls sekil ayirimi (PSA) esasina
uygun olarak Sivi Sintilasyon Sayaci (LSC) teknigi kullanilmigtir. Sonuglar iki yontem

arasinda ve referans degerleriyle karsilastirilmistir.

210po diisiik siddetli gama 1smnlar1 803,1 keV (%0,0011) yayinlamasi yanisira gergekte
5,30433 (7) MeV (%99,99876 (4)) enerjili bir alfa yaymlayicidir ve 6zellikle yariiletken
silikon dedektorlii alfa spektrometresinde veya sivi sintilasyon sayaci ile (LSC) o/p
ayrimina dayanan bir yontemle uygun sintilator kokteyli kullanilarak 6lgiilebilir

(Matthews vd. 2007).

210ph diisiik enerjili beta parcaciklari (Emax=20 keV (%81), 61 keV (%19)) ve gama
isinlart (46,539 (1) keV (% 4,252 (40)) yaymlar. Her iki durumda da diisiik sayim
etkinliginden, kaynaktaki 6z sogurmadan, ve dedektdriin yilizeyine tutunmasindan dolayi
olgim zordur. Bu yiizden dolayll olgiimler daha yaygindir. Ornegin alfa
spektrometresinde 2°Po araciligiyla yapilan dolayli tayinler daha ¢ok onerilmektedir.
(Kim vd. 2001). 2Pb’u belirlemek igin diger dolayli yontemler, orantili sayag
kullanilarak, %100 beta bozunumuyla anlik iiriin olan ?!°Bi (5,02 giin)’un olusmasina
(Peck ve Smith 2000), ya da siv1 sintilasyon sayaci (LSC) teknigine dayanir (Wallner,
1997).

Bu tezin birinci béliimiinde; 21°Po ve 21°Pb i¢in radyokimyasal ayirma yontemleri ile ilgili

kuramsal temeller agiklanmustir. Ikinci béliimiinde; materyal ve kullanilan deneysel



yontemler verilmistir. Tezin {¢iincii bolimiinde elde edilen bulgular sunulmustur.
Tartisma ve sonug boliimiinde ise uygulanan kimyasal ayirma yontemlerinin avantajlari
ve dezavantajlar1 yoniinden bir karsilastirma i¢in LSC ve alfa spektrometrisi teknikleri,

elde edilen aktivite derisimleri esas alinarak yorumlanmuistir.



2. KURAMSAL TEMELLER

2.1 Cevresel Dogal Radyoaktivite

Radyoaktif maddeler kaynagina baglh olarak iki gruba ayrilir; dogal ve insan kaynakli
(antropojenik). Niikleer gii¢ istasyonlarinda yapay radyoniiklitler, genellikle fisyon
tirtinleri ve transuranyum elementleri tiretilir. Niikleer silah testleri veya niikleer kazalar
nedeni ile kaydadeger miktardaki fisyon iirlinleri serbest kalip, atmosfer {izerinden
radyoaktif serpinti yoluyla genis alanlara dagilir (Johansson 2008). Cevrede, dl¢tilebilir
miktarda, yaklagik 80 tane, dogal radyoniiklit vardir. Kaynagina gore bu radyoniiklitler
dort gruba ayrilmistir. Bunlar; “°K, 2%2Th, 235U ve 28U gibi doganin olusumundan beri var
olan en eski radyoniiklitler ve bunlarin dogal bozunma zincirlerinden olusmus
radyontiklitler, atmosferdeki niikleer reaksiyonlardan olusan kozmik kaynakl
radyoniiklitler ve niikleojenik radyoniiklitlerdir (Johansson 2008). Dogal radyoniiklitler,
daha ¢ok volkanik, fosfatli, granit kayalarinda yiiksek derisimlerde bulunurlar. Bu kayalar
ayrismaya bagli olarak zamanla ufalanarak ¢ok kiigiik pargalar halinde yagmur veya sel
sulartyla topraga karisirlar ve boylece topragin dogal radyoaktivitesini arttirirlar. Suni
tohumlama ve giibreleme (suni giibreler radyoaktif 32P igermektedir) gibi bazi insan

aktiviteleri de yerel topragin yiizey radyoaktivitesini arttirir (Atabey 2013).

2.1.1 Uranyum-Radyum bozunma zinciri

Uranyum-Radyum bozunma zinciri 2%U ile baslar, bu esnada ??® Ra ??Rn’ye, o da ?!°Pb
ve #°Po’a bozunur. Uranyum-Radyum bozunma zinciri Sekil 2.1’de verilmektedir. 28U
ana niiklitinin (4,468 x 10° y1l), alfa ve beta bozunumu sonucu iki kisa émiirlii izotopu
toryum ve protaktinyum olusur. 2,455 x 10° y1l yar1 émiirlii diger uranyum izotopu, 234U
ise, protaktinyumun beta bozunumu sonucu olusur. Daha sonra, sirasiyla 2°Th (7,54 x
10* yil), 2%Ra (1600 y1l), ve bir soy gaz olan ??2Rn (3,825 giin) alfa bozunumlar1 ile
olusur. Bu niiklitlerin bozunma iiriinleri arasinda polonyum, bizmut ve 2*Po’a kadar olan
kursun izotoplar1 yer alir. Bunlarin her biri kisa yar1 dmiirliidiir (30 dakikadan az). Bir
sonraki izotop 2°Pb’dir ve yar1 6mrii 22,3 yildir. 2°Bi (5,013 giin) beta bozunumuyla
olusurken, diger bir beta bozunumuyla da alfa yayici olan ?°Po (138,38 giin) ve
nihayetinde de kararli 2°°Pb olusur (Johansson 2008).
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Sekil 2.1 28U bozunum zinciri (Lehto ve Hou 2011)

2.1.2 Kursun

Dogal kursun, dért kararli izotopun karisimidir. Bunlar 2%4Pb (%1,4), 2°°Pb (%24,1), *"Pb
(%22,1) ve 2%Pb (%5,4)’dur. Bu izotoplar, uranyum serisindeki 2°°Pb, aktinyum
serisindeki 2°’Pb ve toryum serisindeki 2®Pb olmak iizere bozunma serilerindeki dogal
radyoaktif elementlerin son iirlinleridir. Kiitleleri 183’den 214’e kadar olan (204, 206,
207 ve 208 harig), diger toplam 27 kursun izotopunun hepsi radyoaktiftir (Gibson 1961).
Uranyum, toryum ve aktinyum serilerindeki dort radyoaktif kursun izotopu igerisinde
sadece 2%Pb uzun miirliidiir (t12=22,3 yil), diger kursun izotoplarinin yar1 dmrii ise 0,5-
11 saat araligindadir. °Pb beta bozunumuyla, énce ?!°Bi’a (5 giin) sonra da ?°Po’a
bozunur (Sekil 2.2). °Pb’un maksimum beta enerjisi 63,5 keV’dir (siddeti %16). Beta
bozunmalarinin ¢ogu (siddeti %84, maksimum enerji 17 keV) iiriin niiklit ?°Bi’un
uyarilmis durumu 46,5 keV’den geger. i¢ doniisiimle son bulan bu uyarilmis durumlar

cogunlukla 46,5 keV’ik gama 1ginlarinin %4,3 tidjir.
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Sekil 2.2 2%Pb bozunma semasi (http://laraweb.free.fr/)

Ornekteki 22°Pb’un icerigi yeterince yiiksekse ve ince pencereli yari iletken dedektor 100
keV’den daha diisiik gama 1sinlarmi dedekte edebiliyorsa, kat1 6rnekten direkt olarak
gama spektrometrisiyle ?!°Pb &lgiilebilir (Lehto ve Hou 2011). Bu yontem, Villa ve
arkadaslarinin (2007) 21°Pb’u belirlemek igin kullandiklar1 iki yontemden birisidir. 2°Pb
genelde sedimentasyon calismalarinda ve sedimentlerin tarihlendirilmesinde kullanilir
(Gibson 1961). Sediment yasimni belirlemek i¢in yapilan c¢alismalarda, gama

spektrometresi analizin kisa siirede yapilmasina olanak saglar (Lehto ve Hou 2011).

Radyoaktif kursun izotoplarinin dogal serilerdeki varligi onlarin izleyici olarak da
kullanilmasini saglar. Bilinen miktar kararli kursunun analizler 6ncesinde 6rnege tasiyici

olarak eklenmesi de gravimetrik olarak kimyasal verim hesaplanmasina olanak saglar

(Gibson 1961).

Radyoaktif kursunun (radiolead) aktivitesi iki farkli yontemle belirlenebilir. Bu
yontemlerden biri iiriin niiklit olan 2°Po’u ?!°Pb’dan ayirip, ?!°Pb’un bozunmasindan
210Po’un yeniden olusmasini beklemektir. 2°Po ile dengede olan 2°Pb o&rnekteki
baslangi¢ 2!°Pb aktivitesini temsil eder (Hurtado vd. 2003, Vesterbacka ve Ikiheimonen
2005). Tam dengenin olusmasini beklemek uzun zaman gerektirdiginden alisilagelmis bir

durum degildir (Lehto ve Hou 2011).

210pbhy belirlemenin diger bir yolu da kursunu polonyumdan ve diger radyoniiklitlerden
ayirdiktan sonra beta aktivitesinin belirlenmesidir. Bunun i¢in de iki alternatif vardir.

Birincisi; ayrimdan hemen sonra ?!°Pb’dan yayimlanan 64 keV’lik beta enerjisinin


http://laraweb.free.fr/

(Auger elektronlar1 ve X-1sinlartyla birlikte) sivi sintilasyon cihazi veya ince pencereli
orantilt sayacta Ol¢lilmesidir (Villa vd. 2005). Burada 6l¢iimiin ayrimdan hemen sonra
yapilmas1 onemlidir ¢iinkii iiriin niiklit 2!°Bi’un olusmasi hemen baslar ve fazladan

pulslarin olugmasina sebebiyet verir.

Ikinci alternatifte ise 2°Bi’un olusmasi beklenir ve ardindan s1v1 sintilasyon sayaci veya
orantill sayacta olgiiliir (Hurtado vd. 2003, Sirelkhatim vd. 2008). ?°Pb ve 2!°Bij
arasindaki tam dengenin olusmasi i¢in 2 ay beklemek yerine, 2°Bi’u ?°Pb’dan ayirip
210Bi*y ayrica dlgmek de miimkiindiir (Nevissi 1991). #°Bi’un yar1 émrii 5 giin
oldugundan biiyiimesi i¢in 2 hafta siire basarili bir 6lgiim icin yeterlidir. #°Bi’un
yardimiyla gergeklestirilen dlgiimlerin avantaji, Sl¢iimiin 2!°Pb’un ayrimidan hemen
sonra yapilmasinin gerekmemesi ve ayrica 2°Bi’un beta enerjisinin (1164 keV),

210pb unkinden (63,5 keV) fazla olmasidir (Lehto ve Hou 2011).

2.1.3 Polonyum

Polonyumun herhangi bir kararli izotopu yoktur. ?!°Po dogadaki polonyumun en uzun
omre sahip olan izotopudur ve yar1 dmrii 138 giindiir. Polonyumun diger dogal izotoplar1
0,3 ps ile 3 dakika arasindaki yar1 dmiirlere sahiptir. Ana niiklit olan 2°Pb’un bozunmasi
sonucu, yar1 émrii kisa olsa da, 2°Po’un dogada varligi devamli korunur. #°Ph beta
bozunumu yaparak 2°Bi ve ?°Po’a bozunur. 2®Bi’dan iiretilen diger iki polonyum
izotopu 2®°Po ve 2%Pg, 21%P¢ analizlerinde kimyasal verimi belirlemek icin izleyici olarak
kullanilirlar. Bu nedenle diger radyoaktif polonyum izotoplari1 verim belirlemek i¢in
kullanilabilir. Gama yayinlama olasiliklart ¢ok diisiik oldugundan bu ii¢ izotop
208p,299pq ve 219Pg pratikte saf alfa yayicilardir (Lehto ve Hou 2011). 22°Po bozunma

semasi Sekil 2.3’te verilmistir.
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Sekil 2.3 2°Po bozunma semas: (http://laraweb.free.fr/)

Pratikte 21°Po’un belirlenebilmesi icin kullanilan en yaygin ydntem spontan biriktirmedir.
Sediment tabakalarmnin yas tayinleri genelde ana niiklit 2!°Pb yerine 21°Po’un aktivitesi
dlgiilerek gerceklestirilir ¢iinkii polonyumun 6l¢iimii daha dogru sonuglara ulastirir. 22°Po
ve 21%Pb izotoplarinin radyokimyasal dengede olduklari varsayilir. Direkt olarak
atmosferden gelen ?°Po, kisa yar1 émrii nedeniyle birka¢ yilda bozunur ve sadece
sedimentin yiizey katmaninda ?°Pb’ye gore daha yiiksek derisimde olabilir. 2°Po’un
birikmesi, 22°Pb’un birikmesinin sadece %10-30’udur. Bu nedenle yiizey katmaninda
bile, denge degeri ile karsilastirildiginda #1°Po fazlaca mevcut degildir (Lehto ve Hou
2011).

2.2 Radyokimyasal Yéntem ile 2°Po ve 2°Pb’nin Belirlenmesi

29Po’un radyokimyasal ayrimi, ilk olarak numuneye izleyici (*®®Po veya 2%°Po)
eklenmesiyle baslar. Giiclii nitrik asit ya da kral suyu (aqua reqia) ile sediment/topragin
¢ozeltiye alinmasi ve hidrojen peroksit ile igindeki organik maddelerin elimine
edilmesiyle devam eder. Ornegin ¢dziinmesi ve organik maddelerin par¢alanmasi i¢in
literatiirde {i¢ yontem yaygindir; agik sistemlerde 1slak kiillendirme, basingh kaplarda
asitle pargalama ve mikrodalga ile parcalama (Matthews vd. 2007, Lehto ve Hou 2011).
Ancak bu islemler esnasinda ?!°Po, buharlasma nedeni ile kaybolabilir (Svetlik vd. 2010,
Mathews vd. 2007). Ozellikle, analiz edilen rnekteki organik maddenin yanmasinin
polonyum kayiplari iizerinde biiyiik bir etkisi olmas1 muhtemeldir (Svetlik vd. 2010). Bu
nedenle, 2°Po drneklerinin hazirlanmasi ve analizinde buharlasma nedeni ile olabilecek

kayiplar i¢in Onlem alinmalidir. Mathews vd. (2007)’in arastirmasinda, biyolojik
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materyallerin analizi esnasinda sicaklik 100°C’nin {izerine ¢ikmaya basladiginda
kayiplarin olmaya basladig ve sicaklik 300°C’ye yiikseldiginde ise *!°Po’un %90’ mndan
fazlasmin buharlasmaya bagl olarak kaybolabilecegi belirtilmistir. ?!°Po kayiplarimi
onlemek i¢in asitle soguk li¢ islemi de tercih edilebilir (Vrecek vd. 2004). Soguk li¢ islemi
i¢in Vrecek vd. (2004), derisik HF ve HNO3 (4:1) ya da 150 mL 8M HNO3 ve 40-50 ml
of 30%’luk hidrojen peroksit kullanmistir. Vajda (1995) ve Jia vd. (2000) ise sediment ve
toprak ornekleri i¢in farkli miktarlarda ve derisimlerde HF, HNOs ve HCI ile teflon
beherde kuruyuncaya buharlastirarak asitle parcalama yapmaistir. Blanco vd. (2004) ve
Shakhashiro vd. (2012) ise asitle parcalanma islemini basing altinda mikrodalga firin ile

yapmuglardir.

Toprak/sediment rnegine uygulanan asitle li¢ isleminden sonra 2'°Pb, ¢oktiirme (or.
PbSO4, PbCrO4, veya PbC20s ile ¢oktiirme) (Jia vd. 2000, Vrecek ve Benedik 2003,
Blanco vd. 2004, Villa vd. 2007, Simsek ve Cagatay 2014;), kat1 faz ekstraksiyonu (or.
Sr ve Pb regine) (Vajda vd. 1997, Vrecek vd 2004, Shakhashiro vd. 2012), siv1 faz
ekstraksiyonu (0r. Polex) (Wallner 1997, Peck ve Smith 2000), iyon degisimi (Jia vd.
2000, Jia vd. 2001) ya da bu tekniklerin kombinasyonlari seklinde ayrilabilir.

210Pp’un Iyon Degistirme Kromotografisi ve Céktiirme ile Ayrilmasi

Polonyumun ayrilmasindan sonra, polonyumun biiyiimesini beklemeye gerek kalmadan
kursun, kursun siilfit (PbS) ya da kursun siilfatta (PbSO4) kismi miktarda ¢oziiniir halde,
¢oktiirme yoluyla ayrilabilir. Siilfit ya da siilfat seklinde ¢oktiirmeden once iyon degisimi
kromotografisi ile bizmut ¢dzeltiden ayrilir. Bu yontemde ?'°Po ve 2°Pb’nin kimyasal
verimini belirleyebilmek icin sirasiyla 2*°Po izleyici ve kararh kursun toprak numunesine
baslangigta eklenir. Toprak drnegi asitle pargalanir ve 21°Po drnekten Ag diske spontan
biriktirme yoluyla ¢oktiirliir. Daha sonra 2°Pb’un beta yaymnlayan iiriinii 2!°Bi, iyon

degisimi kromotografisi ile ¢6zeltiden ayrilir (Lehto ve Hou 2011).

210Pp’un Ekstraksiyon Kromotografisi ile Ayrilmast

210pb nin ekstraksiyon kromotografisi yontemi ile ayrilmasi Eichrom/Triksem’in Pb
recinesi ya da hemen hemen ayni 6zellikteki Sr reginesi kullanilarak gercgeklestirilebilir.

Sr recinede de Pb regine gibi inert (etkisiz) organik polimere emdirilmis 18-tag-6 tag eter



bulunur. Pb’un re¢ineden siyrilmasina yardimci olan reginedeki ¢oziicii, 1oktanol yerine
Pb reginede izodekanoldur (Eicrom 2014). Sekil 2.4’te regine doldurulmus kromotografik
kolondan kursunun yikanarak alinmasi gosterilmektedir. Burada M, kursun elementini
temsil eder. Bu reginelerin olduk¢a benzer olmalarinin yaninda Sr regine kursunun
ayrilmasinda da yaygin olarak kullanilir. 18-tag-6 tag eter, kursun ile stronsiyumla

oldugundan bile giiglii bir kompleks olusturur (Vajda 1997, Lehto ve Hou 2011).
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Sekil 2.4 Regine oldurulmus kromotografik kolondan kursunun yikanarak alinmasi
(Eichrom 2014)

Literatiirde elementlerin kolonda farkli regineler tarafindan tutulmalar1 lizerine veriler
bulunmaktadir (Horwitz vd. 1992,1994). Bu calismalar kullanilarak, elementi kolonda
tutmak ve ayirmak igin ihtiyag duyulan asit ¢esidi ve derisimine karar verilebilir. Bu veri,
tireticinin kapasite faktorii grafikleri ile saglanabilir. Kapasite faktori (k') element
yikantida maksimum derisime ulasti§i zaman hedef elementi kolondan yikamak ig¢in
kullanilan kolon hacimlerinin sayisidir. k" degeri 100’den biiyiik ise, element kolonda
tutulurken, k' degeri 10’un altina diistiigiinde elementin kolondan daha kolay yikandigi
bu grafiklerden anlasilir. Sr reginede kapasite faktoriinin (k') nitrik asit
konsantrasyonuna bagl grafikleri Sekil 2.5’te verilmistir. Burada Sr rec¢inede biitiin nitrik
asit derisimlerinde kursunun tutuldugu, ancak 0,1 M’dan diisiikk ve 5M’dan yiiksek nitrik

asit derisimlerinde polonyumun kolondan yikandigi goriilmektedir.
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Sekil 2.5 23-25°C’de ¢esitli iyonlarin Sr reginede nitrik asit derisimine bagli kapasite
faktorleri (Eichrom 2014)

Kursunun Pb reginede farkli derisimlerdeki nitrik asit ve hidroklorik asitte tutulmasina ait
kapasite faktorii grafigi Sekil 2.6’da verilmistir. Asit olarak HCI kullanildiginda,
maksimum tutulma 0,05M ile 2M HCI araliginda gozlenir. Bu degerlerin altinda ve
iistiindeki derisimlerde recinede tutulum azalim gosterir. 0,05M ve iizeri nitrik asit
derisimlerinde ise kursun reginede daha yiiksek miktarda tutulur (100< Kk’ p,<800). Bu da
kursunun ayni derigimdeki hidroklorik asite gore nitrik asitte daha iyi tutundugunu
gostermektedir (Vajda vd. 1997).

11



ey M—

id I —
B.661 6.01 0.1 1 10

Asit derisimi (M)

Sekil 2.6 Pb regine’de kursunun asit derisimine bagli kapasite faktorii (Eichrom 2014)

Arastirmalarda, ekstraksiyon kromotografik kolondan ilk siyrilan 21°Po’dur. Ardindan da
210ph farkli derisim ve hacimlerdeki asitler kullanilarak kolondan yikanir. Vrecek ve
Benedik (2003), Vrecek ve arkadaslar1 (2004), Shakashiro (2012), calismalarinda 6M
HNO3 ile ?2%Po’u ve ardindan 6M HCI ile de ?!°Pb’u ayirmislardir. Kolondan ayrilan
kursun daha sonra siilfat ya da oksalat olarak ¢oktiiriiliir. Bu sayede gravimetrik olarak
verim belirlenir. Bu islemin ardindan ¢o6kelti ¢oziiniir, sintilasyon kokteyli ile
karistirtlarak sivi sintilasyon sayim sisteminde (LSC) analiz edilmek iizere bekletilir.

Kolondan ayrilan polonyum ise spontan biriktirme islemiyle disk iizerine alinir.

Polonyum bu sekilde kolondan ayrilip analiz edilebilecegi gibi, kolondan ayirma islemi
yapilmadan da ¢dzeltiye alinmis 6rnekten ayrilabilir. 2'°Po’un ayrilmasi igin standart
yontem, 2°Po’un metal (giimiis, bakir veya nikel) disk iizerine spontan biriktirilmesidir
(Hurtado vd. 2003, Vrecek vd. 2004, Vesterbacka ve Ikaheimonen 2005, Benedik vd.
2009). Bu yontemde spontan biriktirme oncesinde asit ¢dzeltisine, ortamdaki Fe*
iyonlarinin Fe*?’ye indirgenmesi igin, askorbik asit eklenir ¢iinkii ortamda Fe*® iyonlari
var ise, polonyumun birikme etkinligini diisiiriir (Clayton 1995). Askorbik asit eklenmesi
sayesinde biriktirme daha etkin ve yiiksek verimli olur. Askorbik asit, sadece ortamdaki
Fe* iyonlarmin indirgenmesini degil, polonyum iyonlariin da indirgenmesini
destekledigi diistiniilmektedir (Johansson, 2008). Vajda (1995) ¢ozeltiyi 80°C’de 90
dakika boyunca karistirarak polonyumu spontan biriktirirken, Ehinger (1986) polonyum
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biriktirmek i¢in optimum parametreleri 90 - 100°C’de 3 saat olarak olmasinin uygun
oldugunu ifade etmistir. Vesterbacka ve lkaheimonen (2005) glimiis diske 60°C’de
polonyumu 4 saat spontan biriktirerek %76,5 verim elde etmistir. Bu siire 7 saate
uzatildiginda sadece %6’lik bir verim artis1 gézlemlemislerdir. Smith ve Hamilton (1984)
ise, polonyumu 19 mm yarigapli dénen (100-150 radyan™) giimiis diske pH 1,5-2 ve
80°C’de 2 saat spontan biriktirerek %95’den yiiksek verim elde etmistir. Benedik vd.
(2009) polonyumu bakir diske pH 1 ve 90°C de 4 saat spontan biriktirerek yaklagik %78
verim elde etmistir. Diger yandan nikel veya paslanmaz ¢elik diske elektrobiriktirme
yontemi (Cowen vd. 1977, Johansson, 2008, Uesugi vd. 2010) de kullanilabilir. Uesugi
vd. (2010) askorbik asidi elektrolit ¢6zeltisine ekleyerek, 0,2 A akimda 2 saat polonyumu
elektroliz yontemiyle biriktirmistir. Bu calismada, Pt tel anot ve paslanmaz ¢elik disk
katot olarak kullanilmistir. Johansson (2008) hem giimiis ve nikel diske polonyumu
spontan biriktirmig hem de paslanmaz ¢elik diske 0,2 A akim uygulayarak 5 saat siire ile
polonyumu elektroliz yonetmiyle biriktirmistir. Nikele 5 saat spontan biriktirme ile verim
%76, giimiiste ise %80 elde edilmisken, paslanmaz celige elektro biriktirme verimi %56

bulunmustur.

2.3 Sv1 Sintilasyon Sayim (LSC) Sistemi Calisma Prensibi

Siv1 sintilasyon sayim sistemi (LSC) c¢evredeki hem dogal hem de insan kaynakli
(antropojenik) radyoniiklitlerin 6l¢timiinde kullanilir. LSC 6l¢iim teknigi, ¢evre
radyoaktivitesinin izlenmesi (< 1Bqg/L), herhangi bir niikleer kaza aninda radyoaktif
kirlenmenin boyutunun tespit edilmesi ve halk sagligi i¢cin gerekli 6nlemlerin alinmasi
amaciyla beta yaymlayici belirli radyoizotoplarin nitel ve nicel analizinde kullanilan
gecerli bir yontemdir. Niikleer adli bilimlerde de faydalanilan bir tekniktir. Bu teknik,
PMT’nin yiiksek sintilasyon verimi nedeniyle daha kisa sayim siiresinde yiiksek sayim
istatistigi vermesi sonucu kesinligi ve dogrulugu daha yiiksek, tekrarlanabilir sonuglarin
elde edildigi giivenilir bir tekniktir (Yiicel vd. 2013). Ayrica bu yontem, suda ¢oziilmeyen
cevresel numunelerin sivi faza alinarak sayilmasina da olanak saglar (Giiven 2015,
Salolen vd. 2012). LSC teknigi, radyoaktivite iceren drnegin ¢ok az miktarinin (7-15 ml)

cam veya plastik viale sintilasyon kokteyli ad1 verilen bir ¢oziicii ekleyerek uygulanir.
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2.3.1 Sintilasyon kokteylinin bilesenleri

Sintilasyon kokteyli temelde sivi sintilatérler ve c¢oziiciilerden olusur. Sintilatdr,
radyoniiklitin yaymladigi enerjiyi sogurarak bir sintilasyon 15181 yayarlar. Sintilasyon
kokteylleri iki ana gruba ayrilir: emiilgator ve organik kokteyller. Organik kokteyl
bilesenleri organik aromatik ¢oziicli ve sintilatordiir. Emiilgator kokteyl bilesenleri ise

organik aromatik ¢6ziicii, emiilgator ve sintilatordiir.

2.3.1.1 Coziicii (Solvent)

Kokteyllerde ¢oziici kullanilmasinin amaci, ornek ile sintilatorii ¢ozmek ve
radyoizotoptan sintilatdre enerji transferini saglamaktir. LSC’de kullanilan geleneksel
aromatik ¢oziiciileri toluen, ksilen ve psodokiimen (1,2.4-trimetilbenzen)dir. Bunlar,
¢oziicii igindeki m elektronlarmin yiiksek yogunlugu nedeni ile etkin ¢oziiciilerdir ve
yiiksek sayim verimi elde edilmesini saglarlar. Bu kokteyller toksik, yanici, buhar basinci,
kokusu ve plastiklerden gegmesi problemleri nedeni ile yerini daha giivenli yeni nesil
kokteyllere birakmistir (Thomson 2003). Bu kokteyller DIPN (di-izopropilnaftalen), PXE
(fenilksililetan) ve LAB (dodesilbenzen)dir. Bu ¢oziiciiler yiiksek tutusma derecesi
(>145°C), diisiik buhar basinc1 (20°C’de <I mm Hg), diisiik toksisite (LDso > 3000
mg/kg), diisiik koku seviyesi ve plastiklerden gegmemesi ile karakterize edilir. Ayrica
DIPN ve PXE Kklasik ¢oziiciilere kiyasla daha yiiksek sayim verimine olanak saglar
(Thomson 2003, Edler 2006).Bu tez calismasinda DIPN ¢oziiciisii igeren Optiphase
Hisafe 3 kullanilmustir.

2.3.1.2 Sintilator

Fluor ya da sintilator, niikleer enerjiyi 151k fotonlarina doniistiiriir. Tiim LSC kokteylleri
genelde iki sintilator icerir. Birincil sintilator par¢aci@in baslangic enerjisini sogurur.
Ancak, salinan 15181 dalga boyu (<400 nm) fotogogaltict tiipiin optimum dedeksiyon
dalgaboyu (yaklasik 420 nm) ile eslesmez. Bu nedenle, ikincil sintilator ya da dalga boyu
kaydirici kullanilir. ikincil sintilatdrler ayrica elektronca zengin bilesenler olup, kolayca
uyarilabilirler. Etkin bir sintilatoriin yiiksek fluoresans kuantum etkinligi (ya da yiiksek
foton verimi), kisa fluoresans bozunma siiresi, yeterli ¢oziiniirligi ve soniimleme

ajanlarina kars1 diisiik hassasiyete sahip olmalidir (Thomson 2003, Edler 2006).
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Oksazoller, oksadiazoller, fenilenler, p-oligofenilenler, strilbenzenler, benzooksazoller,
benzooksazolil tiyofenler, pirazolinler ve nitriller potansiyel sintilatdrlerdir. En yaygin
kullanilan birincil sintilatér PPO (2,5-difeniloksazol)dur. ikincil sintilatér olarak da
birgok sintilator mevcuttur ancak en yaygin kullanilan ikincil sintilator bis-MSB (p-bis-
(o-metilsitril)benzen)dir. Ticari olarak piyasada bulunan LSC kokteylleri PPO ve bis-
MSB bilesimine dayanir (Thomson 2003, Edler 2006).

2.3.2 Sintilasyon siireci

Sivi sintilator igindeki yiiklii parcaciklar veya fotonlar, fotofiziksel ve fotokimyasal

degisikleri iceren dort siireci igerir. Bunlar,

Coziiciiniin (solvent) enerjiyi sogurmasi
Coziiclinlin uyarilmasi
Coziiciiden ¢oziinene (solute) enerji transferi

R

Coziinenin fluoresans emisyonu (ilk uyarilmis birincil (singlet) durumdan taban
duruma gegis)

Sintilasyon siirecinde, Ornegin beta parcaciklar1 ¢oziicliniin molekiillerini uyarir ve
buradan enerji, sintilator molekiillerine transfer edilir. Sivi sintilasyon kokteylleri
radyoizotoplarin yaydigi enerjiyi sogurur ve parildama (sintilasyon) seklinde bu enerjiyi
yeniden yayinlar. Bu iki islemi yani, sogurma ile yeniden 1g1k yaymimi gergeklestirmek
icin kokteyl, iki temel bileseni, ¢oziicii ve ¢ozlinen (fluor ya da sintilator) igerir. Coziici,
enerji sogurma olaymin biiylik kismimi gerceklestirmektedir. Coziicii i¢inde ¢dziilmiis
fluoresans molekiiller, sogurulan enerjiyi 1s18a dondstiriir (National Diagnostics
Laboratory Staff 2004).

S1v1 sintilasyon sayiminda uyarilma enerjisi, iyonize olan pargacigin kinetik enerjisi
formundadir. Bu enerji, niikleer emisyon ya da iyonize olmayan niikleer emisyon ile
sintilator ¢ozeltisindeki malzemenin ikincil etkilesimleri ile olusur. Esasen, tiim birincil
uyarilmalar, uyarilmis ¢oziicii molekiillerin olusumu ile sonuglanir. Enerji, ¢oziinen
molekiil tarafindan tuzaklanana kadar bir ¢6ziicii molekiilden digerine aktarilir. Eger
ikincil bir ¢dzilinen varsa, enerji birincil ¢ézlinenden ikincil ¢oziinene yani tuzaklandig:
yere transfer edilir. Son olarak enerji, karakteristik bir fluoresan tiirii olan foton olarak

aci1ga ¢ikar (Horrocks 1974). Sintilasyon siireci Sekil 2.7’de verilmistir.
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@ > Radyoaktif atom

| | A—> Cozictimolekul
- __

| ———  Sintilasyon viali @—> Sintilatér molekul (flour)
~1— Sintilasyon kokteyl

B hD Sayun
./Ag o
Kanal
! }
Fotogogaltiei tip (PMT) Analizér

Sekil 2.7 Stvi1 sintilasyon sayiminda salinan radyasyonun kaydedilmesi

LSC’de normalde iki adet fotogogaltict tiip (PMT) vardir. Ancak ti¢c PMT’li sistemlerde
vardir. Bu tez ¢alismasinda, vial, igindeki sintilasyonu es zamanli dedekte edebilen bu
PMT’ler arasina 6zel bir mekanizma (konumlayict asansor) yerlestirilir. Agiga ¢ikan
fotonlarin dedeksiyonu, ayni anda PMT’ler tarafindan algilanir, ayr1 ayri, ancak es
zamanl bir elektrik pulsu iiretilir. Bu pulslar 6n yiikselteci, lineer yiikselteci ve ayiric
devresinden gegtikten sonra bir cakisma devresi lizerine yonlendirilir. Cakisma devresi,
iki PMT’ye gelen elektrik pulslarindan sadece es zamanl tiretilenlerini (yaklasik 20 ns
icinde c¢akigabilen) sayiciya gonderir ve burada pulslar kaydedilir. Boylece PMT
tarafindan tretilen ve elektronik giiriiltiiye sebep olan pulslarin kaydedilmesi 6nlenmis
olur. Bu durumda elektronik giiriiltiiyle kaynaklanan dogal fon sayimi1 da en aza indirilmis
olur. Puls yiiksekligi, analog-dijital doniistiiriiciide (ADC) parcacigin enerjisini ifade
eden dijital bir degere cevrilir, analizorii gecer ve her kanaldaki puls sayis1 ¢ikt1 olarak
alinir (Sekil 2.8). Her kanal, ¢oklu kanal analizoriiniin (MCA) hafiza biriminde bir adrese
karsilik gelir. Bu sayede numune analiz edilmis olur ve spektrum, radyasyonun enerjisi

ya da kokteylde ¢oziinen radyoaktif maddenin miktar1 hakkinda bilgi verir.
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}\ Cakisma Pulsu

A A

PMT 1

1

A nnnn
O Cakigma —- Toplama L Yiikselteg ADC

Spektrum Analizi

Dijitale doniistiiriilmiis
toplam gakisma pulsu

Sekil 2.8 Cift PMT’li LSC’de sinyal toplanmast

2.4 Alfa Spektrometresi Calisma Prensibi

Alfa spektrometrik yontem; yiiksek sayim verimi nedeniyle yiiksek hassasiyeti olan bir
niikleer analiz teknigidir. Herhangi bir alfa yayinlayici radyoniiklit i¢in dedeksiyon sinir
mBg/L veya mBg/kg mertebesindedir. Alfa spektrometresinin kendi dogal fon sayimi
olduke¢a diistiktiir. Bu teknik, alfa yayinlayic1 radyoniiklit analizlerinde yaygin olarak
uygulanan, radyoanalitik bir tekniktir. Alfa spektrometresi, yiiksek aktiviteli niikleer
maddelerin alfa yayan radyoniiklitlerinin analizinden, diisiik ve c¢ok diisiik aktiviteli
cevresel numunelere kadar genis bir alanda uygulanabilir. Baz1 6zel uygulamalarda,
olduk¢a az miktarda (mg-g mertebesinde) numune hazirlanarak alfa spektrometresinde
sayim almak miimkiindiir. Bunun anlam1 numunedeki ilgili elementin izole edilerek ayri
bir kaynak olarak hazirlanmasi ve sayilmasmin zorunlulugudur. Bu yontemin temel
dezavantaji, ilgilenilen radyoniiklitin digerlerinden kimyasal islemlerle ayrilmasin

zorlugudur.

Alfa spektrometresinin esas kismini dedektor olusturur. Alfa spektrometresinde, ayirma
giicliniin yiiksek olmasi nedeniyle en sik kullanilan dedektorler, PIPS (Passivated Ion-
implanted Planar Si) dedektorleridir. PIPS dedektorleri, yiik iiretimindeki kiigiik
kayiplara izin verecek kadar ince ve paralel bir altin pencereye sahiptir. Altin pencere

mekanik etkilere kars1 direnglidir ve temizlenebilir. Kagak akim ¢ok azdir.
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Dedektorle parcacigin etkilesiminden sonra dedektérde elde edilen sinyaller, puls
sekillendiriciden sonra ADC vasitasiyla farkli yiikseklikteki pulslara karsilik digitale
doniistiiriilerek, ¢ok kanalli analizér (MCA) hafizasinda alfa puls-yiiksekligi spektrumu
elde edilir. (Sekil 2.9) Mevcut alfa spektrometrisi, dedektorii ve kaynagi ¢cevreleyen bir
vakum odas1 i¢indedir. Vakum {initesi genellikle vakum pompasi, vakum odlger ve
istenilen atmosfer alt1 basinct (6rnegin <200 torr) ayarlamaya yarayan vakum kontrol

sistemini igerir.

yiikselteg >——> Yikselte¢>—| D MCA eri
’—’ C Cikisi
Dedektor .,
Yiiksek

Voltaj

Sekil 2.9 PIPS dedektorlii alfa spektrometresinin prensip semasi

Si vyariiletken dedektorlerin 6zglin verimi %100 oldugundan, sayim veriminin
belirlenmesi, radyoaktif kaynakla dedektor arasindaki kati aginin hesaplanmasi ile
gergeklestirilebilir (Vajda vd 2012). Yari iletken dedektorlere 1-2 cm yakin yerlestirilen
kaynaklar i¢in sayma verimi yaklasik %20-40 araligindadir. Bu ¢alismada, dedektor

verimi, c¢oklu niiklit alfa disk kaynak yardimiyla deneysel olarak belirlenmistir.
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3. MATERYAL VE METOD

3.1 Materyal

Bu tezde yontem validasyonu i¢in Uluslararasi Atom Enerjisi Ajansi’ndan (IAEA) alinan,
farkli matrislere sahip, aktivitesi bilinen iki sertifikali referans malzeme (CRM)
kullanilmistir. Bunlar 15 Kasim 2009 referans tarihli, IAEA-447 kodlu yosunlu toprak ve
1 Agustos 1996 referans tarihli, IAEA-384 kodlu Fangataufa golet sedimentidir.
Bunlardan IAEA-447, IAEA-384 materyaline gorece yiiksek aktiviteli olup 21°Pb (**°Po)
aktivitesi 420+20 (423+10) Bq/kg’dir. IAEA-384’iin 21°Pb (*!%Po) aktivitesi ise 22+1
Bqg/kg’dir.

210pp ve 2% radyoniiklitlerini toprak ve sediment drneklerinden ayirmak icin 100-150
um pargacik biiyiikliigiinde Sr/Pb regine (Eichrom Technologies Inc.) ve ekstraksiyon
kromotografik kolonlar1 (Bio-Rad Lab.) (Sekil 3.1) kullanilmistir. ?°Po’un kimyasal
verimini belirlemek i¢in 97,874 %3,1 Bq aktiviteli (Referans tarihi:1 Subat 2014) 2®°Po
izleyicisi (Eckert & Ziegler Nuclitec Gmbh) kullanilmistir. Polonyumun spontan
biriktirilmesi i¢in kullanilan glimiis diskler %99,99 saflikta olup, farkli boyutlarda (26
mm, 25,4 mm, 19 mm) farkl1 firmalardan temin edilmistir.?°Pb’un kimyasal verimi ise
Pb(NOs3)2rtan hazirlanan kursun tasiyict ile gravimetrik olarak elde edilmistir. Bu tez

calismasinda kullanilan tiim kimyasallar analitik kalitededir.

Sekil 3.1 Ekstraksiyon kromotografik kolonlar (Bio-Rad Lab.)
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3.2 Radyokimyasal Yontem

Bir sediment/toprak 6rneginden 2'°Po ve 21°Pb’yi sirasiyla ayirmak amaciyla Sekil 3.2°de
verilen akis semast uygulanmistir. Bunun i¢in ilk basamak, kuruyken tartilmig kat1 6rnege
izleyici ve tastyici eklendikten sonra sivi faza alinmasi icin gerekli parcalama islemidir.
Bu tez ¢alismasinda bu basamakta soguk li¢ (cold leaching) yontemi uygulanmistir. Daha
sonra ¢ozelti, farkli derisimlerde ve hacimlerde farkli asitler kullanarak, Pb veya Sr regine
doldurulmus kromotografik kolondan gegirilip, 2°Po ve ?1°Pb ayr1 ayr1 ¢ozeltiler halinde
elde edilmistir. Son olarak 2°Po spontan biriktirme yontemiyle Ag diske biriktirilip Alfa
Spektrometresi’nde sayilmistir. Farkli ¢oktiirme yontemleriyle ¢oktiiriilen 21°Pb ise daha

sonra ¢ozeltiye alinip, vialde LSC’de sayilmistir. Bunun asamalar1 asagida ayrintili

olarak anlatilmstir.

1-3g kuru sediment/toprak

Izleyici ve tasiyici eklenmesi

Soguk li¢

Pb?* (30mg)
20Pg (0,3Bq)

8M HNO:3

30% H20-

3 giin li¢ islemi

filtrasyon

kuruyana kadar buharlastirma

Kalintinin 2M HCl ile ¢6ziilmesi
doygun askorbik asit eklenmesi

2M HCl ile 6n sartlandirma

Numuneyi kolona ekleme

210po’unAyrilmasi

1) 20mL of 6M HNOsile
2) 5mL 1M HNO; ve
15mL 0,1M HNOQO;s ile

3) Re¢ine kullanilmadan

219Pb’un Ayrilmasi
1) 20mL 6M HCl ile
2) 20mL 0,05M (NHa)sCsHsOgile

Sr/Pb
recine
kolonu

L5 Siiziintiiniin atilmasi

2%po’un Ag disk iizerine
spontan birikmesi
HRAS’da sayim

A 4

210pp ¢oktiirmesi

1) Pb siilfat

2) Pb okzalat
Optiphase Hisafe-3 ile

A 4

karistirilmas: ve LSC’de sayim

Sekil 3.2 Kullanilan radyokimyasal yontemlerin akis semasi
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3.2.1 Sedimentin/Topragin ¢ozeltiye alinmasi

1-3 g kuruyken tartilmis sediment érnegine 30 mg Pb*? tasiyic ve yaklasik 0,3 Bq 2%°Po
izleyicisi eklenmistir. 30 mg/mL Pb*? tasiyicis1 4,74 g Pb(NOs)2 100 mL saf suya
eklenerek hazirlanmistir. Ardindan numuneye 150 mL 8M HNOs3 ve kademeli olarak 40-
50 mL 30% H202 eklenmistir. Numune, 3 giin soguk li¢ islemine bekletilerek tabii
tutulmustur (Vrecek vd. 2004). Numunenin ¢6ziinmesinden (dissolution) sonra ¢ozelti,
mavi bant fitre kagidi kullanilarak filtrelenmis ve sizint1 suyu (leachate) yaklasik 80 °C’de
1sitict lizerinde kuruyana kadar ugurulmustur. Sonra, kalintt 2M HCI ile ¢ozilmiistiir.
Kalint1 ¢oziildiikten sonra kalintidaki sar1 renk giderilene kadar, azar azar doygun
askorbik asit ¢ozeltisi ilave edilmistir. Bu sayede Fe*® iyonlarmin polonyum birikme

etkinligini diislirmesi engellenmistir.
3.2.2 Pb/Sr Reg¢ine kolonunun 6n sartlandirilmasi

0,75 g Pb veya Sr regine saf su ile karistirilip, 10 cm uzunlugundaki kolona (yaklasik 4,5
cm) damlalikla doldurulmustur. Kolon once saf su gegirilerek yikanmis, ardindan 3 g
recineye 100 mL 2M HCl olacak sekilde kolondan HCI gegirilmistir. Czeltinin kolondan
styrilmasi (stripping) hizi dakikada 1 mL olarak ayarlanmistir. Kromotografik kolon, 25
mL 1M HCI ve 25 mL 2M HClI ile sartlandirilarak, stiziintii atilmistir. Kolon tizerindeki
hazne ¢ikarilip ve 2M HCl ile ¢dziilen numune damlalik ile kolona doldurulmustur. Kolon
altina 2 defa 5 mL 2M HCI ile yikanmis temiz bir beher yerlestirilip tlizerine ilgili

radyoniiklitin ad1 yazilarak etiketlenmistir.
3.2.32%Po’un ayrilmasi

210po’ un belirlenebilmesi i¢in ii¢ yontem denenmistir. Bunlar recinesiz yontem, 6M
HNOs kullanilarak (Vajda vd. 1997) ve 0,1M HNOs kullanilarak (Eichrom 2014)

kolondan ayirma yontemleridir.
3.2.3.1 Rec¢inesiz yontem

Sediment/toprak 3 giin boyunca soguk li¢ islemine tabii tutulduktan sonra siiziintii, 1sitic

tabla tizerinde 80°C’de kuruyana kadar buharlastirilmistir. Daha sonra kalint1 2M HCl ile
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¢oziilmiistiir. ?!%Po Ag disk iizerinde spontan biriktirilmistir. Bu sekilde Pb veya Sr

regineli kolon kromotografisi kullanilmasina gereksinim olmadan ?!°Po belirlenmistir.
3.2.3.2 6M HNOsile kolondan ?'°Po’un ayrilmasi

Sediment/toprak soguk li¢ islemiyle ¢ozeltiye alindiktan sonra filtrelenmistir. Boylece
cokelti kismi atilip, sivi kismu kalmistir. Sivi ¢6zelti, 1sitict tabla tizerinde 80°C’de
kuruyana kadar buharlastirildiktan sonra 2M HCI ile ¢oziilmiistiir. Numuneyi kolona
aktarmadan once kolon ve ¢dzeltinin ayni1 sartlarda olmasini saglamak amaciyla kolondan
20 mL 2M HCI gegirilmistir. Daha sonra numune kolona aktarilmig ve numunenin
bulundugu beher de tekrar 5 mL 2M HCI ile 2 defa yikanarak kolona ilave edilmistir.
Kolondan akan siiziintii atilmistir. Bu esnada kolondaki numunede 2°Po ve 21°Pb birlikte
bulunmaktadir. Kolonun altina temiz bir beher yerlestirilip (5 mL 2M HCl ile yikanmis)
ve iizerine ilgili radyoniiklitin ad1 yazildiktan sonra kolondan 2!°Po’u ayirmak igin 20 mL
6M HNO; ilave edilmistir. Bu esnada 2'°Pb kolonda tutulmaktadir (Sekil 2.6). Eklenen
asidin kolondan gegmesi bitinceye kadar beklenmistir. ?!°Po’un ayrildig1 tarih ve saat
kaydedilmistir (Vajda vd. 1997). 22°Po, bu andan itibaren azalmaya basladig1 igin 2:°Po
aktivite derisimi hesaplanirken bu azalim hesaba katilmistir. Kolondan siiziilen 2°Po

spontan briktirme islemi i¢in kenara alinmistir.
3.2.3.30,1 M HNOsiile kolondan ?°Po’un ayrilmasi

Numune yukarida bahsedildigi gibi kolona alindiktan sonra, kolona énce 5 mL 1M HNOs3
eklenmistir. Bunun nedeni kolonda ?!°Po’u tutarak, var olabilecek diger radyoniiklitleri
(uranyum, toryum, amerikyum gibi) atmaktir (Sekil 2.5). Daha sonra ?°Po’u ayirmak igin
kolona 15 mL 0,1 M HNOs kolona eklenip bu ¢ozelti bitene kadar beklenmistir. Po’un
ayrildig tarih ve saat kaydedildikten sonra ?!°Po, spontan biriktirme islemi icin kenara

alinmigtir (Eichrom 2014).
3.2.4 2%ph Kolondan ayrilmasi

219Ph’nin sediment/topraktan ayrilmasi icin iki yontem uygulanmistir. Bunlar 2!°Pb’ un
kolondan 6M HClI ile ayrilmasi (Vajda vd. 1997) ve 0,05 M (NH.)3CeHsOg (amonyum

sitrat) ile kolondan ayrilmasidir (Eichrom 2014). ?*°Pb kolondan ayrica 0,1 M amonyum
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sitrat, seyreltik sitrik asit, 0,1 M amonyum tartarat veya su kullanarak da kolondan
ayrilabilir (Eichrom 2014).

3.2.4.1 6M HCl ile kolondan ?*°Pb’un ayrilmasi

Kolondan #'°Po ayrildiktan sonra kolonun altna temiz bir beher yerlestirilip (5 mL 2M
HCl ile yikanmis) kolondan 2!°Pb’u ayirmak i¢in 20 mL 6M HCI kolona ilave edilmistir.
210pp, biitiin HNO3 derisimlerinde kolonda tutuldugundan, !°Pb’un kolondan ayrilmasi
icin HC1 kullanilmistir (Sekil 2.6). 2°Pb’un ayrildig1 tarih ve saat kaydedilmistir. Bu
andan itibaren 2'°Bi olusmaya baslamistir (Vajda vd. 1997).

3.2.4.2 0,05 M (NH4)3CsHsOs ile kolondan ?°Pb’un ayrilmasi

Kolondan 2°Po ayrildiktan sonra kolonun altina temiz bir beher yerlestirilip izerine ilgili
radyoniiklitin ad1 yazilmistir (Pb). Kolondan ?°Pb’u ayirmak i¢in kolona amonyum sitrat
0,05 M (NH4)3CsHsOs ilave edilmistir ve 21°Pb’nin ayrildig: tarih ve saat kaydedilmistir
(Eichrom 2014).

3.2.5 21%P¢’un spontan biriktirilmesi

Kolondan behere alinmis olan ?!°Po siiziintiisii 80 °C’de kurutulduktan sonra kalint1 1 mL
derisik HCl ile ¢6ziiliip, bu da 80 °C’de buharlastirilmistir. Daha sonra 2 mL derisik HC1
ve 100 mL saf su eklenerek pH 1-2 arasina ayarlandiktan sonra ¢ozeltiye 0,5 gr askorbik
asit (kat1) eklenmistir. Askorbik asit eklenmesinin sebebi ¢o6zeltide olabilecek Fe
iyonlarinin Fe®* den Fe?"ye indirgenerek, polonyum birikmesine engel olmasini nlemek
icindir (Figgins 1961,Vesterbacka ve lkaheimonen 2005). Beher, 80°C’de manyetik
karistiricili 1sitict tizerine konulup balikla 300 dev/dak’da 4 saat karistirilmistir. Bu sirada
etanolle temizlenmis giimiis disk tutucuya yerlestirilip, bu tutucu da behere
tutturulmustur. Giimiis diskin arkas1 bantlanmis olup, biriktirme giimiisiin tek tarafina
yapilmistir. Buharlagmay1 dnlemek amaciyla beherin iizeri parafilm ile kaplanmistir. 4
saat sonunda Ag disk tutucu beherden alinmis, saf su ve etanolle yikanmis ve oda
sicakliginda kurumaya birakilmistir. Kullanilan glimiis disk ornekleri Sekil 3.3’te,

spontan biriktirme diizenegi Sekil 3.4’te verilmistir.

23



(b)

Sekil 3.3. a) 25,4 mm ¢apli, b)19 mm ¢apl giimiis disk ornekleri

Sekil 3.4. Spontan biriktirme diizenegi

HCI ¢ozeltilerinde, polonyumun hidroliz iirlinleri daha ¢ok kloriir iyonlar ile negatif
yiikli kompleksler olusturmus halde bulunur. Bu kompleksler Po(OH)2Cls*,
Po(OH).Cls, Po(OH)sCls*", Po(OH)sClz", Po(OH)4Cl-, Po(OH)4CI~ ve Po(OH)s’dir
(Vesterbacka ve lkaheimonen 2005). Spontan biriktirme igleminde giimiis disk yiizeyine
bu kompleksleri olusturmus olan hem 2%°Po hem de ?°Po biriktirilmis olur. Giimiis
diskler daha sonra, 450 mm? ve 600 mm?’lik PIPS dedektorlere (Alpha Duo, Ortec) sahip

alfa spektrometresinde 4 giin boyunca sayilmistir.
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3.2.6 2°Pb’un ¢oktiiriilmesi

Kursun bu ¢alismada iki farkli bilesik olusturacak sekilde ¢oktiiriilmistiir: kursun siilfat
ve kursun oksalat. °Pb’un ¢oktiiriilmesinin esas nedeni kursunun radyokimyasal verimin
gravimetrik olarak belirlenmesi i¢indir. Kursunun verimi ayrica ICP-MS kullanarak da
belirlenebilir (Johansson 2008, Strok vd. 2016).

3.2.6.1 Kursun siilfat ¢oktiirmesi

Kolonun altindan alinan Pb beheri, 80°C’de 1sitic1 iizerine konup, kurutulmustur.
Kalintiya 2-3 mL saf su eklenerek, ¢oziilmiistiir. C6ziinmesini kolaylastirmak igin beher,
80°C’de 1sitic1 ya da ultrasonik banyoda tutulmustur. Coziinen kalinti, siyah bant filtre
kagidindan cam santrifiij tiipline filtrelenmistir. Beherde ¢6ziinmeden kalan kalintiya
yukaridaki islemler tekrarlanarak filtrelenmistir. Filtrenin altinda kalan siizlintii, santrifiij
tiptine konmus ve 2-3 mL H>SO; ilave edilmistir. Bu islem kursunu PbSOs olarak
¢oktiirmek igin yapilmistir. Santrifiij tiipiiniin bogumuna kadar saf su ilave edilmistir. Bu
esnada PbSO4 beyaz ¢okelti olarak gozlenmistir. Cokme islemi igin en az 30 dakika
bekledikten sonra, ¢okelti 5 dakika 3500 dev/dak’da santrifiijlenmistir (Hermle
Labortechnick GmbH, Z206A). Bu islem santrifiij tiipiindeki ¢ozelti pH 6-7 olana kadar
2-3 defa tekrarlanmistir. Burada pH’ m 7 oldugu iki defa gozlenmistir. Bu yikamanin
amact kursun ile bilesik olusturmayan fazla asidi c¢o6zeltiden uzaklastirmaktir.
Santrifiijleme sonrasinda, tiipteki sivi kisim altilmus, ¢okelti 2-3 mL saf su ile 6nceden
daras1 kaydedilmis viale alinmig ve 80°C’de kurutulmustur. Vialdeki PbSOa4 ¢okeltisi
tartim1 almarak, net kalintt miktar1 kimyasal verim hesabinda kullanilmak {izere
kaydedilmistir. Cokelti daha sonra, 5 mL 0,1M EDTA ve 0,5 M NaOH karisimi ile
¢ozlilmis, tzerine 15 mL Optiphase Hisafe-3 (Perkin Elmer) sintilasyon kokteyli
eklendikten sonra LSC’de sayilmistir. Santrifiijleme yerine PbSO4 ¢okeltisi ayrica sadece

filtrelenerek de ¢ozeltiden ayrilmistir.
3.2.6.2 Kursun oksalat ¢oktiirmesi

210pp, HCI ile kolondan ayrildiktan sonra beher 80°C’de 1sitict iizerinde kuruyuncaya
kadar bekletilmistir. Bu sirada PbCl; olusmustur. Kursunu klordan nitrata ¢evirmek i¢in

3 kere 2 mL %65°lik HNOg eklenerek, ¢ozelti kurutulmustur. Kalinti, 20 mL 1M HNOs3
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ile hafif isitilarak ¢oziildiikten sonra 400 mg kat1 oksalik asit eklenmistir. Bu esnada
cozeltinin pH’1 kontrol edilmis, pH amonyak ekleyerek 6-7 arasina getirilmistir. Bu sirada
kursun, PbC,04 (kursun oksalat) olarak ¢okmiistiir (Shakhashiro vd. 2012). Cozelti,
onceden tartim1 alinmis 25 mm filtre kagidi (PALL Life Sciences) kullanilarak
stiziilmistiir. Filtre kagidinin iizerindeki PbC204 ¢okeltisi ti¢ defa 2 mL saf su ve 2 mL
etanol gegirilerek, siizme islemi tamamlanmustir. Filtre kagidi, 30 dakika 40-50°C’deki
etiivde kurutulduktan sonra desikatére konulmustur. Daha sonra gravimetrik verim
hesabinda kullanilmak tizere tartim alinmustir. Filtre kagidi, temiz bir viale dikkatlice
konulup, 1 mL 6M HNOzsile ¢oziilmiistiir. Cam viale 14 mL Optiphase Hisafe-3 (Perkin
Elmer) sintilasyon kokteyli eklendikten sonra LSC’de sayilmistir.

3.2.7 Ornek koduna gére uygulanan radyokimyasal islemler

Her IAEA-447 ve IAEA-384 ornegi farkli radyokimyasal islemlerden gegirilmistir.
Ornek kodlarma gére uygulanan yontemler Cizelge 3.1°de IAEA-447 yosun toprag i¢in
ve Cizelge 3.2’de IAEA-384 golet sedimenti i¢in verilmistir.
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Cizelge 3.1 IAEA-447 yosun topragi 6rneklerinin radyokimyasal siirecinde uygulanan
parametreler

Ornek | Kullanila Po Kullanmilan Pb Pb Coktiirme
Kodu | nRegine | Ayirma Giimiis Ayirma | Coktiirme Sonrasi
Cozeltisi Diskin Cozeltisi | Yontemi Islem
Cap1 (mm)
447-1 PbSO4 s
1472 " (Bolim Santrlfujlem
447-3 26 6M HCI 3.2.6.1)
: HNOs qon
447-4 Pb regine 1 (Bolim
4475 (Bolim 3241) | PbSOs _
3.2.3.2) (Bolum Filtreleme
447-6 19 3.2.6.1)
447-7 T
447-9 H?\IM03 6MHCI | PbSO. |
Sr regine ot 19 (Boliim (Boliim Filtreleme
(Boliim 3241) | 3.26.1)
3.2.3.2) A T
447-8 0.1M Amonyum
447-10 | Srregine HNO3 19 sitrat
447-12 (Bolim (Boliim i i
3.2.3.3) 3.2.4.2)
447-B1
447-B2
447-B3
447-B4
447-B5 19
447-B6
447-B8 6M
447-B9 HNO3 6M HCI PbC204 _
447-B7 | Srregine (Bolim (Boliim (Boliim Filtreleme
447- 3.2.3.2) 3.2.4.1) 3.2.6.2)
B10
447-
B11 25,4
447-
B12
447-
B13
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Cizelge 3.2 IAEA-384 golet sedimenti 6rneklerinin radyokimyasal siirecinde uygulanan
parametreler

Ornek | Kullanila Po Kullanmilan Pb Pb Coktiirme
Kodu | n Regine | Ayirma Giimiis Ayirma | Coktiirme Sonrasi
Cozeltisi Diskin Cozeltisi | Yontemi Islem
Cap1 (mm)
ggj:; 6M Santrifiijlem
3843 . HNO 6M HCI PbSO4 e
Pb regine o 26 (Bolim | (Boliim
384-4 (Bolim 3.2.4.1) 3.2.6.1)
384-5 3.2.3.2) T T Filtreleme
384-6
38410 H?\IM03 19 6MHCI | PbSOs
Sr recine ot (Boliim (Boliim Filtreleme
(Boliim 3241) | 3.26.1)
3.2.3.2) o A
384-11 0.1M Amonyum
384-12 Srroi HNOs 19 sitrat i )
(Bolim (Boliim
3.2.3.3) 3.2.4.2)
384-B1
384-B2
384-B3
384-B4 19
384-B5
384-B6
384-B7 6M
384-B8 HNO3 6M HCI PbC204 _
384-B9 | Srrecine (Bolim (Boliim (Boliim Filtreleme
384- 3.23.2) 3.24.1) 3.2.6.2)
B10
384-
B11 25,4
384-
B12
384-
B13
384-C1 Direkt
384-C2 spontan
- birikme 25,4 - - -
(Bolim
3.2.3.1)
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3.2.8 Alfa spektrometrik yontem ile >°Po’ un aktivite derisiminin belirlenmesi

210po spontan biriktirme ydntemi ile giimiis disk iizerine biriktirildikten sonra alfa
spektrometrisinde yeterli sayim istatistigine ulasabilmek i¢in 4 giin boyunca 2.rafta
sayllmustir. ?!°Po’un kimyasal verimi ise basta eklenen tiz =120+6 yil yar1 Omiirlii

(Pomme vd. 2015) 2®Po izleyicisi yardimiyla bulunmustur.
3.2.8.1 Alfa spektrometresi

Bu tezde alfa yayan radyoniiklitlerin aktivite derisimlerinin belirlenmesi i¢in Ortec Alpha
Duo yiiksek ayirma giiclii alfa spektrometresi kullanilmistir. Sistem 450 mm? ve 600 mm?
(Alpha Duo, Ortec) aktif yilizey alanli PIPS yart iletken dedektorii ve cift vakum
odasindan olusmaktadir. Bu vakum odasi 50 V’luk bias voltajinda caligmaktadir.

Kullanilan alfa spektrometresinin fotografi Sekil 3.5’te verilmistir.

Sekil 3.5 Alfa spektrometresi (Ortec Alpha Duo)
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Her vakum odasi, dedektore farkli uzakliklarda 6 raftan olusmaktadir. Her iki raf
arasindaki mesafe 4 mm’dir. Alfa spektrometresinde sayima hazirlanan 6rnek ile alfa

spektrometresinin vakum odas1 Sekil 3.6’da verilmistir.

-

i
[P LT
= 1 2 A
i i
)

Sekil 3.6 a)Alfa spektrometresinde sayima hazirlanan numune b) Alfa spektrometresinin
vakum odasi

3.2.8.2 Enerji ve verim kalibrasyonu

Enerji ve verim kalibrasyonlar1 i¢in kalibrasyon kaynagi olarak Eckert and Ziegler
Analytics, 85886-443 seri nolu sertifikali referans alfa kaynagi kullanilmustir. Sertifikali
referans alfa kaynagi 24,1 mm c¢apli ve 0,65 mm kalinligindaki paslanmaz g¢elik disk
tizerine 23U, 234U, 2%°Pu ve *’ Am’un elektro biriktirilmesi ile hazirlanmigtir. Kaynagin
toplam aktivitesi 6,843+%3 Bq’dir. Kaynaktaki radyoniiklitlerin sertifikadaki aktiviteleri

belirsizlikleri ile birlikte Cizelge 3.3’te verilmistir.

Cizelge 3.3 Coklu alfa kalibrasyon kaynaginin sertifika aktiviteleri (Seri no: 85886-443)

Izotop Enerji?2 Yaymlanma Sertifika Belirsizlik
(keV) Olasilig1 ® (%) Aktivitesi ¢ (Bq) (%)
2By 4198,00 (3) 77,50 (5) 1,66 3,40
24y 477460 (7) 71,37 (2) 1,63 3,40
29y, 5156,59(14) 70,79 (10) 1,69 3,40
21Am 548556 (12) 84,45 (10) 1,72 3,40
Toplam aktivite: 6,84 3,00

a: Alfa enerjisi ve radyasyon yogunlugu Nucléide Lara database, (http://laraweb.free.fr/)
b: Burada yaymlanma olasilig1 yiiksek olan alfalar verilmistir.

c: Referans tarihi:8 Subat 2011.

d: Relatif genisletilmis belirsizlik, k=2.
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Kalibrasyon kaynagi her iki dedektoriin alti rafinda da yeterli sayim istatistigi elde
edilinceye kadar 252000 s sayilmistir. Olusan spektrum degerlendirilerek, her niiklit igin
belirlenen ve radyontiklitin alfa enerji araligina karsilik gelen bolge (ROI) belirlenmistir.
Daha sonra her niiklite ait ROI’deki sayimlar ve siireleri alinmis, sertifikadaki aktivite
(Bq) degerine oranlanarak, dedektorlerdeki her rafa ait verimler Esitlik 3.1 kullanilarak
elde edilmistir.

&= ’;z_iic (3.1)
A : Aktivite (Bq)
Np : Pikin net sayimi1
tc : Sayim siiresi (s)
fo : Izotopun alfa yayinlama olasiligi (1)

¢ : Dedektor verimi

Her raftaki dort radyoniiklit icin hesaplanan verimlerin ortalamalar1 alinarak ilgili rafa ait

tek bir verim elde edilmistir.
3.2.8.3 Aktivite derisiminin hesaplanmasi

Hazirlanan her ornek, alfa spektrometresinin iki dedektoriinde de ikinci rafta dort giin
boyunca sayilmistir. Elde edilen spektrumlarda goriilen 2%°Po ve 2°Po pikleri igin
belirlenen kanal araliklarindaki (ROT) sayimlar alinmistir. Esitlik 3.2 kullanilarak izleyici
olarak kullanilan 2°Po igin aktivite hesaplanmistir. Ornek hazirligia baslarken eklenen
izleyici aktivitesi kullanilarak Esitlik 3.3 uygulanmis ve kimyasal verim hesaplanmuistir.
Kimyasal verim, 6rnek hazirlama siirecinde olabilecek polonyum kayiplari aktivite

hesabina katmak i¢in mutlaka hesaplanmalidir.

Nyp/te— Np/t
Azgopo = ———> e eb (3.2)

Y = 222280 x 100 (3.3)

0
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Azo9po - Ornegin sayim sonucu elde edilen aktivitesi 2°Po aktivitesi (Bq)
Ao : 2Po’un baslangigta drnege eklenen aktivitesi (Bq)

Np: 2%°Po alfa pikinin net alam

Np: Dogal fon sayiminin net alani

tc: Sayim siiresi (s)

to: Dogal fon sayim siiresi (s)

fu: 2°Po’un alfa yaymlama olasiligi (0,9917)

¢: Dedektor verimi

Y: Kimyasal verim

Spektrumdan elde edilen ?*°Po sayimlar1 kullanilarak Esitlik 3.4 uygulanmis ve aktivite

derisimleri hesaplanmustir.

_ M
tefa€Ym

Az10p0 = KK (3-4)

AZ0%: 210pg aktivite derisimi (Bg/kg)
Np: 2%Po net sayimi

tc: Sayim siiresi (s)

fu: 22°Po’un alfa yayinlama olasilig1 (1)
€. Dedektor verimi

Kg: Bozunum diizeltme katsayist

Ks: Kati ac1 diizeltme katsayisi

Y: Kimyasal verim

m: Ornek kiitlesi (kg)

Bozunum diizeltme katsayisi (Kq), polonyumun recgine kolonundan ayrildigr zamandan
sayimin yapildigi zamana kadar gecen siiredeki bozunumu sebebiyle olusan azalimi

hesaba katmak i¢in kullanilir. Kg, Esitlik 3.5 kullanilarak hesaplanmustir.
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—In2-t

Kd =e ti/2 (35)

t: Ayrim zamanindan, sayim zamanina kadar gecen siire (s)

ty2: Yart Omiir (s)

Kat1 a¢1 diizeltme katsayisi (Ks) ise kalibrasyon kaynagi ile hazirlanan ornek
geometrisinin (¢ap, kalinlik vs) farkli olmasi durumunda yapilmasi gereken bir
diizeltmedir. Ks hesab1 standart kaynak i¢in ve ornek i¢in hesaplanan kati agilarin

oranlanmastyla yapilir. Bu ¢alismada kullanilan Ks Esitlik 3.6°da verilmistir.

Ks = 2—1 (3.6)

Q; : Kalibrasyon kaynaginin kati agis1 (radyan)

Q : Hazirlanan kaynak (numunenin) kati agis1 (radyan)

Es eksenli homojen diskler i¢in kat1 ag1 (Q2) hesaplari Esitlik 3.7 (Spasova vd. 2007) ve
Esitlik 3.8 (Knoll 2000) kullanilarak hesaplanmistir. Ornek ya da kalibrasyon kaynag: -
dedektdr geometrisi Sekil 3.7 de verilmistir. 450 mm? aktif yiizey alanina sahip dedektor
i¢in yaricap 12 mm, 600 mm? aktif yiizey alanma sahip dedektor icin ise yaricap 13,8
mm’dir. Alfa spektrometresinde biitiin 6lgtimler her iki dedektorde de kaynak ve dedektor

aras1 mesafe 8 mm olan 2. rafta yapilmstir.

Sekil 3.7 Ornek ya da kalibrasyon kaynagi - dedektor geometrisi

n i 2
Qz@hz sn—¢
N Rs 5 /x—coso(yy +/x-cosg) (37)
__ Rs®+Rp*+d?
~ 2RsRp (3.7a)
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d2
Y= 2Rs Rp

¢ = (1-0,5)n/n

1 3 af
TR 8 (14B)5/2
_5_8 358
T 16 (14B)7/2 16 (14B)9/2

Q=2m |1

+o?[F1]-0[F2]

35 B 315 p° 1155 B3
T 128 (14+4)%/2 256 (1+B)11/2 T 1024 (1+B)13/2

() b=

Bu esitliklerde,

Q : Es eksenli diskler arasindaki kat1 a¢1
Rs: Kaynagin yaricapt (mm)

Rp : Dedektoriin yarigapt (mm)

d: Dedektorle kaynak arasindaki uzaklik (mm)
n:Istege bagl olarak secilen tam say1 (n=50)’dir.

(3.7h)

(3.7¢)

(3.8)

(3.82)

(3.8b)

(3.8¢)

Aktivite derisiminin toplam belirsizligini hesaplamak i¢in Esitlik 3.9 kullanilmistir.

Utop. = J (un,)? + ()2 + (uy)?

Bu esitlikte,

Utop - Toplam belirsizlik

Unp : Net sayimin belirsizligi

Ue: Dedektor veriminin belirsizligi

Uy :Kimyasal verimin belirsizligi’dir.
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3.2.9 Siv1 sintilasyon saymm (LSC) sistemi ile 21°Pb aktivite derisiminin belirlenmesi

210pp grnekleri, cam viallerde sayima hazir hale getirildikten sonra, diisiik seviye dogal
fonlu sivi1 sintilasyon sayacinda (LSC) 400 dakika siireyle sayilmistir. Sayim, alfa/beta
konfiglirasyonunda ve optimum PSA (85) ayarlanarak olusturulan protokol ile
yapilmistir. Elde edilen spektrumlarda beta penceresinde goriilen 2°Pb pikleri

degerlendirilerek sayimlar alinmig ve beta aktivite derisimleri hesaplanmustir.
3.2.9.1 Sivi sintilasyon cihaz

Bu calismada eszamanli ¢alisan ¢ift foto cogaltict tiiplii ve veto dedektorli Sekil 3.8°de
verilen Quantulus 1220 (Perkin Elmer) Ultra Disiikk Seviye Sivi Sintilasyon Sayim
Sistemi kullanilmistir. Sistemde aktif zirhlama amaciyla veto dedektor kullanilmaktadir.
Veto dedektor olarak PMT’lerin etrafin1 saracak sekilde yerlestirilmis sivi sintilator
kullanilir. Pasif zihlama amaciyla bakir ve kursun zirhlar bulunmaktadir. Bakir zirh veto
dedektoriin bulundugu haznenin duvarini olustururken kursun zirh biitiin bu zirhlamay1
icine alacak sekilde yerlestirilmistir. Kursun zirhin en kalin yeri 20 cm (sayim haznesinin

tistli) ve agirligr 630 kg’dir.
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Sekil 3.8 Quantulus 1220 Ultra Diisiik Seviye S1vi Sintilasyon Sayim Sistemi

3.2.9.2 LSC Kalibrasyonlari

Siv1 sintilasyon sayacinda ?!°Pb analizi alfa/beta sayim sartlarinda yapilmistir. Sistemde
alfa ve beta puls ayrimi1 Puls Sekil Analizi (PSA) kullanilarak yapilir. Bu nedenle sayim
oncesi PSA kalibrasyonu yapilmis ve optimum PSA degeri belirlenmistir. Biitiin sayimlar
bu PSA degeri kullanilarak elde edilmistir. PSA kalibrasyonu yapmak i¢in dncelikle ayni
aktiviteye sahip alfa ve beta kalibrasyon seti hazirlanmistir. Bunun i¢in ASTM D7283-
06 standardina uygun olarak, 200 Bq’lik 2*!Am standart kalibrasyon ¢dzeltisi, 5mL 0.1
M HNO3 ¢ozeltisi ve 15 mL Optiphase Hisafe-3 sintilasyon kokteyli 20 mL’lik cam
vialde karistirilip alfa yayinlayici radyoniiklit standart hazirlanmistir. Beta yayimlayici
radyoniiklit standart hazirlamak igin ise yine yaklasik 200 Bq’lik *°Sr/%°Y standart
kalibrasyon ¢ozeltisi, 5 mL 0,1 M HNOgz ¢ozeltisi ve 15 mL Optiphase Hisafe-3
sintilasyon kokteyli 20 mL’lik cam vialde karigtirllmistir. Hazirlanan bu standartlarla
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farkli PSA’larda (50-140) sayimlar alinmistir. Alfanin beta olarak yanlis siniflandirmasi
(%10) ve betanin alfa olarak yanlis simiflandirmasi (%tg) Esitlik 3.10 ve 3.11 ile
hesaplanarak PSA ya kars1 grafigi ¢izilmistir. ta (%) ve 18(%) nin ¢akistigi PSA degeri

optimum alfa beta puls ayriminin oldugu nokta olarak belirlenmistir (Giiven 2015).

beta penceresindeki alfa sayimi

To (%) =

x 100 (3.10)

toplam alfa sayimi

alfa penceresindekibeta sayimi

Tp (%) =

x 100 (3.11)

toplam beta sayimi

LSC’nin beta penceresindeki beta verimini belirlemek icin ise *°Sr/*°Y standart
kalibrasyon ¢ozeltisi kullanilarak spektrumlar alinmistir. Spektrumun beta penceresinde
%Sr/%Y beta enerji araligina karsilik gelen, 5-1023 arasindaki kanallar ROI olarak
kullanilmistir. Bu kanal aralifindaki sayimlar alinarak Esitlik 3.12 kullanilmis ve beta

verimi (g) hesaplanmustir.

£€=— (3.12)

€. Dedektoriin beta verimi
Nk: Dedektorde dakikada kaydedilen sayim sayis1 (cpm)
Ng: Kaynaktan dedektor yiizeyine dakikada gelen pargacik sayisidir (dpm)

Ayrica 20 mL’lik cam viale, 30 mg/ mL’lik Pb*? tastyic1 ¢dzeltisinden 1 mL alinarak
oksalat ¢oktiirmesi uygulanmis ve ¢okelti 1 mL 6 M HNOg ile ¢o6ziildiikten sonra 14 mL
Optiphase Hisafe-3 sintilasyon kokteyli ile karistirilarak dogal fon 6rnegi elde edilmistir.
Dogal fon sayimlar1 6rnek sayimlarindan ¢ikartilarak net sayimlarin elde edilmesinde

kullanilmastir.

3.2.9.3 LSC ile beta aktivite derisimi hesabi

Radyokimyasal yontemle elde edilen ?!°Pb sediment/toprak drnekleri LSC’de 400 dakika
sayllmistir. 21%Pb 6rnekleri igin 2°Bi olusmadan 6nce ve sonra sayimlar alimmistir. 21°Bi

olusmadan 6nce elde edilen ?°Pb sayimlari igin 5-350°nci kanallar arasina; yaklasik 25
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giin sonraki yani 2!°Bi doyuma ulastiktan sonraki saymmlar igin ise 5-1023 arasi toplam
sayimdan 350-650'nci kanaldaki sayimlar ¢ikartilarak 2'°Pb aktivite derisimleri

hesaplanmustir.

Ornekler LSC’de sayildiktan sonra aktivite derisimleri ve gravimetrik verimi sirasiyla

Esitlik 3.13 ve 3.14 kullanilarak hesaplanmaistir.

(Np/tc)
m-&Y

(3.13)

Azq0pp =

Az10pb - 21%Pb aktivitesi (Ba/kg)

Np: 21%Pb net sayim1
te: Sayim siiresi (s)
¢ Dedektor verimi

m: Ornek kiitlesi (kg)

Y: Kimyasal verim

m(ppc204)° Mpp (3 14)
Cpb* Veb* M(Pbc204) '

M(pbc204): Kalintt kiitlesi (mg)

Mpb: Pb’nin molar kiitlesi(g/mol)

M pbc204): PbC204’1lin molar kiitlesi (g/mol)

Crb: Basta eklenen Pb*? tastyic1 ¢ozeltisinin derisimi (mg/mL)

Vey : EKlenen Pb*? tastyici ¢ozeltisinin hacmi (mL)
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Aktivite derisimlerinin belirsizligini hesaplamak i¢in Esitlik 3.15 kullanilmistir.

Utop. = J (uny)? + ()2 + (uy)?

Bu esitlikte,

Utop - Toplam belirsizlik
Unp : Net sayimdaki belirsizlik

Ue: Dedektor verimindeki belirsizlik

uy : Kimyasal verimindeki belirsizlik’tir.
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4. BULGULAR

4.1 Alfa Spektrometresi ile Elde Edilen Bulgular

Yiiksek ¢oziiniirliiklii alfa spektrometrisinde alfa analizi i¢in gerekli enerji ve verim
kalibrasyonlar1 yapildiktan sonra, olusturulan radyokimyasal yonteme gore Ag disk
lizerine spontan biriktirilerek hazirlanmis olan %'°Po &rnekleri sayilarak aktivite

derisimleri hesaplanmustir.

4.1.1 Alfa spektrometresi kalibrasyonlar:

Alfa aktivite derisimi belirlenmeden o6nce kalibrasyon kaynagi kullanarak alfa
spektrometresinde enerji ve verim kalibrasyonlar1 yapilmistir. Enerji kalibrasyonunda,
her radyoniiklitin alfa enerji araligina karsilik gelen bolge (ROI) saptanmis, verim
kalibrasyonunda da 450 mm? ve 600 mm? aktif yiizeyli PIPS dedektdrlerin her rafi igin
ayrt ayri dedektdr verimi belirlenmigtir. Sertifikali referans alfa kaynagmnin alfa

spektrometresinde elde edilen 6rnek spektrumu Sekil 4.1°de verilmistir.

6000
239Pu
5000 zggU 241Am
234U
_ 4000
3
“2 3000
2000
1000
0
0 200 400 600 800 1000 1200 1400
Kanal No

Sekil 4.1. Sertifikali referans alfa kaynagi kullanilarak alfa spektrometresinde elde edilen
spektrum

Her iki dedektoriin alt1 rafi igin elde edilen spektrumlar degerlendirilerek, belirlenen

ROT’ler i¢in dedektorlerdeki her rafa ait verim Esitlik 3.1 kullanilarak bulunmustur. Her
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radyoniiklit icin 450 mm? ve 600 mm?’lik PIPS dedektérlerinin 2. rafinda elde edilen
verim degerleri ve ortalama verim degerleri belirsizlikleri ile birlikte Cizelge 4.1°de

verilmistir. Aktivite derisimi hesaplarinda ortalama verim degerleri kullanilmistir.

Cizelge 4.1 Standard kalibrasyon kaynagi kullanilarak 2. rafta 450 mm? ve 600 mm?’lik
PIPS dedektorlerde elde edilen verim degerleri (6l¢tim siiresi = 252000 s)

Dedeksiyon verimi, €«

Izotop ROI, keV Alfa yayinlama 450 mm? 600 mm?
olasihgy,*f«, %0 PIPS PIPS
dedektorii dedektorii
icin icin
238y 3900- 77,5+£0,5
0,176+0,006  0,225+0,009
4270
2%y 4580- 71,37+0,02
0,186+0,007  0,237+0,009
4860
23%py 4950- 70,79+0,10
0,192+0,007  0,245+0,009
5240
2Am  5280- 84,45+0,10
ol 0,161+0,006  0,206+0,008

Hesaplanan ortalama verim  0,178+0,007  0,228+0,009

* Lara veri tabanindan alinmustir. (http://laraweb.free.fr/)

450 mm? ve 600 mm?’lik PIPS dedektérlerdeki 6 rafin konumuna gore ortalama verim
degerlerinin degisimi Sekil 4.2°de verilmistir. Sekilden goriildiigii tizere her dedektorde,
kaynak ile dedektor aras1 mesafe arttikga dedektor verimi azalmaktadir. Buna ek olarak
genis yiizey alanmna sahip (600 mm?) dedektoriin digerine gore ortalama verim
degerlerinin daha yiiksek oldugu goriilmektedir. Burada dedektorler arasi verim farki
%1,3 tiir.
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Sekil 4.2 450 mm? ve 600 mm?’lik PIPS dedektérlerinin verimlerinin raflarm konumuna
gore degisimi (Raflar aras1 mesafe 4 mm’dir)

4.1.2 Alfa spektrometresi ile elde edilen aktivite derisimleri

IAEA 447 ve TAEA 384 orneklerindeki polonyum radyokimyasal islemler sonucunda
ornekten ayrilmistir. Spontan biriktirme yontemi ile 25,1 mm, 25,4 mm ve 19 mm ¢apl
giimiis diskler iizerine %P0 ve 2®Po ekilmistir. Alfa spektrometresinde analiz edilmek
iizere hazirlanan 6rnek glimiis diskler Sekil 4.3’te verilmistir.

Po-2ve PEA-3BL-B3

(ABA-GLR-B\S % - mpek L1503,
Mag): (2788 P

Sekil 4.3 Alfa spektrometresinde analiz edilmek tizere hazirlanan 6rnek giimiis diskler
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Ag disk {izerine spontan biriktirilen Polonyum (*®Po ve #!°Po) &rnekleri, 450 mm? ve 600
mm? PIPS dedektdrlerde 4 giin (96 saat) boyunca sayilmstir. Segilen dlgiim siiresi iyi bir
sayim istatistigi elde etmek icin (pik alaninda %4’iin altinda) yeterlidir. 600 mm? aktif
ylizey alanina sahip dedektoriin 2.rafinda sayilan IAEA-384 ve |AEA-447 6rneklerinin

alfa spektrometresinden alinan veriler ile ¢izilen 6rnek spektrumlar sirasiyla Sekil 4.4 ve

Sekil 4.5°te verilmektedir.

500

450

400 209 Pg(4.8MeV)

350

300 .

Sayim

250 .
200

150 210 Po(5.3MeV)

100 .
50 ...'
o N ot ey

P
0 - R

750 800 850 900 950 1000 1050 1100

Kanal

Sekil 4.4 IAEA-384 &rneginin alfa spektrumu (Dedektdr: 600mm? PIPS, Sayim siiresi:
345600s)
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Sekil 4.5 IAEA-447 6rneginin alfa spektrumu (Dedektdr: 600mm? PIPS, Sayim siiresi:
345600s)

Oncelikle, 6rnek hazirlama siirecinde olabilecek polonyum kayiplarini aktivite hesabina
katmak icin kimyasal verim hesaplanmistir. Bunun i¢in alfa spektrometresinde sayilan
Ornegine ait 209pqg  aktivitesi, belirlenen 4782-4958 keV araligindaki ROI’de alinan
sayimlar hesaba katilarak bulunmustur, Esitlik 3.2 ve Esitlik 3.3. Kimyasal verim degeri
bulunan aktivite ve eklenen aktivite degerleri kullanilarak Esitlik 3.3’den hesaplanmuistir.
Kimyasal verim degerleri IAEA-447 ornekleri igcin = %8-%90 arasinda olup ortalama
degeri %23’dir. IAEA-384 Ornekleri i¢in  %5-%77 arasinda olup ortalama degeri
%26°dur.

Alfa spektrometresinde sayilan drnegine ait 2!°Po aktivitesi, belirlenen 5218-5385 keV
araligindaki ROI’de alinan saymmlar hesaplanarak belirlenmistir. Kimyasal verim
degerleri, bozunum ve kat1 a¢1 diizeltmeleri de dikkate alinarak Esitlik 3.4’ten Cizelge 3.1

ve 3.2°deki 6rneklerin 2*°Po aktivite derisimleri bulunmustur.

Alfa aktivite derisimi hesabinda kullanilan belirsizlik kaynaklart ve % belirsizlikleri
Cizelge 4.2°de verilmistir. Aktivite derisiminin toplam belirsizligi Esitlik 3.9°dan

hesaplanmustir.

44



Cizelge 4.2. Alfa aktivite derisimi i¢in kullanilan belirsizlik kaynaklar1 ve ytizdeleri

Belirsizlik kaynaklar: %Belirsizlik
Net sayimin belirsizligi (unp) 1-7
Dedektor veriminin belirsizligi (ue) 3,5-4
Kimyasal verimin belirsizligi (uy) 4-5
Toplam belirsizlik (Utop,) 5-10

Cizelge 4.3’te IAEA-447 yosun topragi 6rnegi igin ve Cizelge 4.4°te de IAEA-384 golet
sedimenti &rnedi icin hesaplanan kimyasal verim, #°Po aktivite derisimleri ve

belirsizlikleri verilmistir.

Cizelge 4.3 IAEA-447 yosun topragi drnegi icin elde edilen 2*°Po aktivite derisimleri

Ornek Kodu Kimyasal Verim (%)  Olgiilen Aktivite (Bq/kg)
447-1 ”7 447439
447-2 29 445+39
447-3 30 425437
447-4 18 368+32
447-6 9 443£36
447-7 8 367+26
447-8 g 469430
447-10 2 322+36
447-12 2 499426
447-B1 7 454+29
447-B2 9 40826
447-B3 7 443428
447-B4 25 425426
447-B5 8 458+29
447-B6 5 419+27
447-B8 33 377423
447-B12 28 359+32
447-B13 a1 361431
Ortalama 16 416+31

45



Cizelge 4.4 IAEA-384 golet sedimenti 6rnegi icin elde edilen #1°Po aktivite derisimleri

Ornek Kodu Kimyasal Verim (%0) Olciilen Aktivite (Bq/kg)
384-1 51 28+3
384-2 40 2043
384-3 77 2042
384-4 32 162
384-5 5 17+3
384-6 68 2742
384-8 20 2742
384-B5 11 29+3
384-B6 13 28+3
384-B7 38 2642
384-B8 31 2743
384-B9 55 28+3
384-B10 30 26+3
384-B11 5 2143
384-B12 12 21£2
384-B13 8 20+2
384-C1 23 17£2
384-C2 33 2042
Ortalama 31 23+3

4.2 Sivi Sintilasyon Sayaci ile Elde Edilen Bulgular

Siv1 sintilasyon sayacinda 2°Pb’nin beta analizi i¢in cihaz Kalibrasyonlar: yapildiktan
sonra olusturulan radyokimyasal yonteme gore hazirlanmis sediment/toprak ornekleri

sayilarak 21°Pb aktivite derisimleri hesaplanmustir.

4.2.1 Sivi sintilasyon cihazi kalibrasyonlari

LSC’de 2°Pb’un beta tayininden 6nce alfa ve beta puls ayrimini optimize etmek amaciyla
puls sekil analizi (PSA) yapilmistir. Bunun icin 6nceden hazirlanan biri alfa (**:Am),

digeri beta yaymlayict (%°Sr/®°Y) radyoniiklit iceren standart kalibrasyon ¢ozeltisi
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kullanilmistir. S1vi Sintilasyon Sayim Sistemi kullanilarak elde edilen alfa yayinlayici ve
beta yayinlayici radyoniiklitlerinin spektrumlar1 Sekil 4.6’ da verilmistir. Elde edilen
spektrumda alfa kanali 400-900 kanallar1 ve beta kanali ise 5-1023 kanallar: aras1 olarak

belirlenmistir (Gliven 2015)

bbb ]
&l 281Am alfa
spektrumu
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Sekil 4.6 Sv1 Sintilasyon Sayim Sistemi kullamlarak elde edilen alfa yaymlayict 2*Am
ve beta yaynlayict *°Sr/*°Y radyoniiklitlerinin spektrumlari (Giiven 2015)

241Am ve 9Sr/*°Y standart soliisyonlar1 kullanlarak 50°den 140°a kadar farkli PSA’larda
sayimlar alinmis, Esitlik 3.9 ve 3.10 kullanilarak optimum PSA degeri, 85 olarak elde
edilmistir (Cakal vd. 2015). Bu tezde, biitiin 6rnek sayimlar1 PSA= 85 ayarlanarak

alinmastir.
4.2.2 LSC Saymm sistemi ile elde edilen 21°Pb aktivite derisimleri

IAEA 447 ve TAEA 384 orneklerindeki kursun radyokimyasal islemler sonucunda
ornekten ayrilmistir. Her iki yonteme gére hazirlanan 2°Pb drneklerinin sayima hazir hali

Sekil 4.7°de verilmistir.
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Sekil 4.7 2°Pb 6rneklerinin sayrma hazir hali

Ornekler, viale alindiktan hemen sonra ve bunu takip eden giinlerde LSC’de sayilmustir.
IAEA-447 ve IAEA-384 ornekleri i¢in yapilan sayimlar, gegen siireye gore sirastyla Sekil
4.8 ve 4.9°da verilmistir. Burada gecen siire, kursunun kolondan ayrilmasindan sayim
yapildig1 tarihe kadar gecen siiredir. Kolondan ayirma isleminden hemen sonra ?'°Bi
olusmaya baglamistir. Bu nedenle sayim yapilan ilk giinlerde dahi 21°Bi, 21°Pb ile birlikte

spektrumda belirmistir.
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Sekil 4.8 IAEA-447-B3 kodlu o6rnegin viale alindiktan sonra 21°Pb ve 2°Bj
spektrumlarinin zamanla degisimi
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Sekil 4.9 IAEA-384-B12 kodlu &regin viale alindiktan sonra 2°Ph ve 21%Bij
spektrumlarinin zamanla degisimi

25-30 giin sonra IAEA-447-B3 ve IAEA-384-B12 kodlu 6rneklerin LSC yazilimdan elde
edilen spektrumlari sirasiyla Sekil 4.10 ve 4.11°de verilmistir. Sekillerde goriildiigii gibi
210pp spektrumu 5-350°nci kanallar arasinda olusmustur. 21°Bi ise 350°nci kanaldan sonra
olusmustur. Bu durumda ?*°Pb’un net pik alanini belirlemek i¢in 5-1023 arasindaki tiim

spektrumdan 350-650°nci kanallar arasinda olusan 2'°Bi pikine ait sayrm ¢ikarilmistir.
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Sekil 4.10 TAEA 447 6rnegi i¢in Easy View yazilimindan alinan LSC spektrum 6rnegi
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Sekil 4.11 IAEA 384 6rnegi i¢in Easy View yazilimindan alinan LSC spektrum 6rnegi

Hazirlanan !°Pb &rneklerinin spektrum analizinden sonra belirlenen net sayim, dedektor
verimi, kimyasal verim Esitlik 3.13’te yerine konularak 2°Pb aktivite derisimleri
hesaplanmistir. Cizelge 4.4’ de IAEA-447 yosun topragi 6rnegi ve Cizelge 4.5’de de
IAEA-384 golet sedimenti Ornegi icin hesaplanan 2!°Pb aktivite derisimleri ve
radyokimyasal verim yiizdeleri verilmistir. IAEA-447 6rnegi i¢in radyokimyasal verim
degerleri %29-88 arasinda degismis, ortalama verim %66 bulunmustur. IAEA-384 6rnegi
i¢in radyokimyasal verim degerleri ise 30-95 % arasinda degismis, ortalama verim %72
bulunmustur.  ?°Pb’nin kimyasal veriminin gravimetrik olarak belirlenmesi igin
uygulanan siilfat ¢oktiirmesi ile sonug elde edilememistir. Bu nedenle gizelgelerde siilfat

¢oktiirmesi ile hazirlanan &rneklerin 2'°Pb aktivite derisimleri hesaplanamamustir.

Beta aktivite derisimi hesabinda kullanilan belirsizlik kaynaklar1 ve % belirsizlikleri
Cizelge 4.5’te verilmistir. Aktivite derisiminin toplam belirsizligi Esitlik 3.15’ten

hesaplanmastir.

Cizelge 4.5. Beta aktivite derisimi i¢in kullanilan belirsizlik kaynaklar1 ve yiizdeleri

Belirsizlik Kaynaklari Belirsizlik (%)
Dedektor veriminin belirsizligi (ue) 3

Net sayim belirsizligi (unp) 0,5-3

Kimyasal verimden gelen belirsizlik (uy) 8-12

Toplam belirsizlik 8-12
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Cizelge 4.6’da IAEA-447 yosun topragi 6rnegi i¢in ve Cizelge 4.7°de de IAEA-384 golet
sedimenti &rnedi igin hesaplanan kimyasal verim, 2%Pb aktivite derisimleri ve

belirsizlikleri verilmistir.

Cizelge 4.6 IAEA-447 yosun toprag1 6rnegi igin elde edilen 2!°Pb aktivite derisimleri

Ornek Ad1 Radyokimyasal ~ Pb-Bi Denge Pb-Bi Denge
Verim (%) Oncesi AKktivite durumdaki
(Ba/kg) Aktivite (Bg/kg)

447-B1 65 387+42 419453
447-B2 79 379+41 407+£52
447-B3 73 385+42 410452
447-B4 88 420+46 46660
447-B5 83 402+44 424+54
447-B11 83 398+51 415453
447-B12 82 379+48 426+54
447-B13 55 398+51 415453
Ortalama 66 390+45 418+53
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Cizelge 4.7 IAEA-384 golet sediment drnegi igin elde edilen 2°Pb aktivite derisimleri

Ornek Adi Radyokimyasal ~ Pb-Bi Denge Pb-Bi Denge
Verim (%) Oncesi Aktivite dyr_umdaki
(Bag/kg) Aktivite (Bg/kg)
384-B2 81 25+3 30+4
384-B3 30 21+2 27+3
384-B4 85 1942 26£3
384-B5 80 17+3 13+2
384-B6 67 26+3 21+3
384-B7 63 - 1942
384-B9 73 4 2543
384-B12 01 2043 20+2
384-B13 89 2243 20+3
Ortalama 72 21+3 2243
*Hesaplanmadi
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5. TARTISMA VE SONUC

210pp ve 21%Pg, uranyum bozunma zincirinin kismen uzun yari émiirlii radyoniiklitleridir.
Bu radyoniiklitler, toprak yiizeyinden ???Rn sizintis1 sonucunda atmosfere salinir,
sonrasinda atmosferdeki yagis sebebiyle 2°Pb tekrar toprak yiizeyine birikir. Bu dogal
radyoaktif serpintinin bir kismi gol sulari, akarsu ve denizlerdeki sediment (¢okelti)
parcaciklarin {izerine adsorbe (yiizey tutunumu) olur ve nihayetinde sediment
tabakalarinin arasinda gomiilii kalir. Gidalarda ?°Pb ve ?*%Po bulunmasi, radyotoksik
olmalar1 nedeniyle, radyasyondan korunma baglaminda i¢ 1sinlamaya neden olabilirler.
210pp ve 2%Po baz1 gidalarda da birikebilir ve bu yolla alinan i¢ doza énemli bir katki
saglarlar. Toprak, sediment 6rneklerinde 2!°Pb ve 2°Po genelde radyoaktif denge halinde
bulunurlar. Bu durumda, 6rnek analizlerinde sadece 2*°Pb veya ?!°Po analizinin yapilmas1
yeterlidir. Ancak, biyolojik ve gevresel 6rneklerde *°Pb ve ?!°Po arasinda radyoaktif
denge ¢ogu durumda gériilmez. Bu nedenle uygun teknikler kullanilarak 2!°Pb ve 2°Po

ayr1 ayri analiz edilmelidir.

Bu tez c¢alismasinda Uluslararast Atom Enerjisi Ajansi’ndan (IAEA) alnan, farkli
matrislere sahip, aktivitesi bilinen iki referans malzeme kullanilmistir. Bunlar IAEA-447
kodlu yosunlu topragi ve IAEA-384 kodlu Fangataufa golet sedimentidir. Bunlardan
IAEA-447, IAEA-384 materyaline gore yiiksek aktiviteli olup 21°Pb (*1°Po) aktivitesi
420420 (423+10) Bg/kg’dir. IAEA-384iin 21°Pb (*1°Po) aktivitesi ise 22+1 Bq/kg’dir. Bu
tez c¢alismasinin amaci, bu sertifikali referans materyalleri kullanarak hem kimyasal
ayirma hem de uygulanan analiz metodlarinin gegerliligini gostermektir. Bunun igin,

210pp ve 29P¢ farkli ayirma yontemleri ile toprak/sediment 6rneklerinden ayrilmustir.

210po, Pb veya Sr recine doldurulmus ekstraksiyon kromotografik kolonda ayrildiktan
sonra giimiis disk yiizeyine spontan biriktirilmis ve alfa spektrometresi ile sayilarak 2:°Po
aktivite derisimi belirlenmistir. Baz1 érneklerde 2'°Po, regine kullamlmadan giimiis disk
yiizeyine spontan biriktirme uygulanarak hazirlanmigtir. Kimyasal verim elde edebilmek
icin ise ornek hazirlama 6ncesi aktivitesi bilinen 2®°Po izleyici eklenmistir. 2°Po’un
ornege bastan eklenen ve spektrumda olusan 2%Po pikinden hesaplanan aktivitesi

kullanilarak kimyasal verim hesaplanmistir.
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210Pp, Pb veya Sr recgine doldurulmus ekstraksiyon kromotografik kolonda ayrildiktan
sonra kursunsiilfat (PbSOa4) veya kursun oksalat (PbC204) olarak ¢oktiiriilmiis, daha sonra
bu ¢okeltiler ¢oziilerek viale alinmis, sintilasyon kokteyli ile karistirilip, 6rnek LSC’de
sayilarak, 21°Pb aktivite derisimi belirlenmistir. Kimyasal verim elde edebilmek icin ise
ornege analiz dncesi miktar1 bilinen Pb*? kursun tasiyici eklenmistir. Coktiirme sonrasi
kurutulduktan sonra tartilan ¢okeltideki Pb miktar1 hesaplanmis ve baslangigta eklenen
Pb*? miktar1 da kullanilarak kimyasal verim gravimetrik olarak belirlenmistir. Diisiik
miktarda 6rneklerle ¢alisildigi i¢in kimyasal verimin gravimetrik olarak belirlenmesi hata
kaynaklarinin 6nemli bir bilesenidir. Bu nedenle Cizelge 4.7 ve 4.6’da elde edilen

kimyasal verimler ¢ok daginik olmustur.

IAEA-447 ve IAEA-384 drneklerinin 21°Po ve 2'°Pb aktivite derisimleri Sekil 5.1 ve Sekil
5.2’de verilmistir. Toprak ve sediment drneklerinde 2°Po ve 21°Pb radyoaktif denge
durumundadir. Sekil 5.1 ve Sekil 5.2°de goriildiigii iizere ?°Po ve 2%Pb aktivite
derisimleri IAEA-447 ve IAEA-384 orneklerinde genel olarak yakin bulunmustur. Bu
sonuglardan radyoaktif dengenin varligi da goriilmektedir. Baz1 6rneklerde kimyasal

islemlerdeki olas1 kayiplar nedeniyle farkli sonuglar bulunmustur.
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Ornek Kodu

Sekil 5.1 IAEA-447 6rneklerinde 2*°Po ve ?1°Pb aktivite derisimleri
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Ornek Kodu
Sekil 5.2 IAEA-384 drneklerinde 21°Po ve 21°Pb aktivite derisimleri

Sekil 5.3 ve Sekil 5.4’te sirasiyla IAEA 447 ve IAEA 384 o6rneklerin 2°Po aktivite
derisimlerinin sertifika degeri ile karsilastirilmasi verilmektedir. Sekil 5.3ten goriildiigii

tizere sertifika degerine yakin sonuglar elde edilmistir.
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Ornek Kodu

Sekil 5.3 TAEA-447 &rneklerin #%Po aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile
karsilagtirilmasi (sertifika degeri diiz ¢izgi, belirsizligi ise noktali ¢izgi ile gosterilmistir)
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Ornek Kodu

Sekil 5.4 IAEA-384 orneklerin 2°Po aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile
karsilastirilmasi (sertifika degeri diiz ¢izgi, belirsizligi ise noktali ¢izgi ile gosterilmistir)

Sekil 5.4’te goriildiigi lizere ise genel olarak sertifika degerinden yliksek sonuglar elde
edilmistir. IAEA-447 6rnegi, IAEA-384 6rneginden daha yiiksek aktiviteli oldugu i¢in
bu ornekte daha tutarli sonuglar bulunmustur. Diisiik aktiviteli drneklerde baslangic
numune miktarinin az olmasi (2-3 g), kimyasal siiregteki olas1 kayiplar ve analizi yapan
kisiden kaynakli sistematik hatalar, eser miktardaki radyoniiklit analizlerinde aktivite
derisimi sonuglarim1 daha ¢ok etkilemistir. 2°Po aktivite derisimlerinin agirlikli
ortalamalarinin sertifika degerleri ile karsilagtirmasi Cizelge 5.1°de verilmistir. IAEA 447
ornegi i¢in sertifika degerinden %1,7 ve IAEA 384 6rnegi icin de sertifika degerinden
%4,5 farkli sonuglar elde edilmistir.

Cizelge 5.1 2°Po aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile karsilastiriimasi

Agirlikli Ortalama Sertifika Degeri % fark
(Barkg) (Ba’kg)
IAEA-447 416+31 423+10 1,7
IAEA-384 23+3 22+1 4,5

Sekil 5.5 ve Sekil 5.6°da sirasiyla IAEA 447 ve IAEA 384 orneklerin 21°Pb aktivite
derisimlerinin sertifika degeri ile karsilastirilmasi verilmektedir. Sekil 5.5’ten goriildiigi

tizere cogunlukla sertifika degerine yakin sonuglar elde edilmistir.
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Sekil 5.5 IAEA-447 orneklerin 2°Pb aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile
karsilagtirilmasi (sertifika degeri diiz ¢izgi, belirsizligi ise noktali ¢izgi ile gosterilmistir)
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Ornek Kodu

Sekil 5.6 IAEA-384 orneklerin 21°Pb aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile
karsilastirilmasi (sertifika degeri diiz ¢izgi, belirsizligi ise noktali ¢izgi ile gosterilmistir)

Sekil 5.6’da goriildiigii lizere ise genel olarak sertifika degerine yakin sonuglar elde
edilmistir. ?!°Pb aktivite derisimlerinin agirlikli ortalamalarinin sertifika degerleri ile
karsilastirmas1 Cizelge 5.2°de verilmistir. IAEA 447 6rnegi icin sertifika degerinden
%0,5 ve TAEA 384 ornegi icin de sertifika degerinden %4,5 farkli sonuglar elde

edilmistir.
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Cizelge 5.2 #1°Pb aktivite derisimlerinin sertifika degeri ile karsilagtirmasi

Agirlikli Ortalama Sertifika Degeri % fark
(Ba/kg) (Ba/kg)
IAEA-447 418+54 420+20 0,5
IAEA-384 23+3 22+1 4,5

Bu veriler degerlendirildiginde sediment ve toprak 6rneklerinden 2*°Po ve ?°Pb ayirmak

icin uygulanmasi 6nerilen yontem su sekildedir:

- Srveya Pb re¢ine kullanilmasi fark etmeksizin kolondan polonyumu ayirmak i¢in

ayirma ¢ozeltisi olarak 6M HNO3 kullanilmalidir.

- Giimiis diske spontan biriktirme uygulanmasi ?!°Po analizi i¢in uygundur. Giimiis
diskin ¢ap1 kimyasal verimi etkilemesine ragmen kati a¢1 diizeltmesi yapildigi i¢in

aktivite derisimi sonuglarini etkilemez.

- Sr regine kullamlarak °Pb’u kolondan ayirma c¢ozeltisi olarak 6M HCI
kullanilmasmin uygun bir se¢im oldugu goriinmektedir. Pb recine ile sadece
PbSOs ¢oktiirmesi ¢alisildigi i¢in, Sr veya Pb re¢ine kullanilmasinin farki

hakkinda bir fikir edinilememistir.

- 2%pb analizinde Sr regineyle ayrimdan sonra PbC,Os olarak coktiiriilerek
kimyasal verim hesaplanmasi Onerilmektedir. Bu tezde kullanilan ayirma
yonteminde PbSOs4 ¢oktiirmesi ile tamamen beyaz bir c¢okelti halinde
kurutulamadigi i¢in gravimetrik olarak kimyasal verim belirlenememistir. Esasen
gravimetrik olarak verim belirlemesi ¢ok tercih edilen bir yontem degildir ¢linkii
cok diisiik miktarlar (mg mertebesinde) ile calisildigr i¢in, tartim ¢ok hata
getirebilir. Arastirmacilar verim belirlemek i¢in ICP-MS kullanmay1 tercih
etmiglerdir (Strok vd. 2015, Johansson 2008). Bu sayede ¢oktiirme yapmaya gerek

kalmadan kimyasal verim daha hassas hesaplanabilmistir.

Kimyasal verimi etkileyen onemli faktorlerden biri de reginenin birden ¢ok
kullanilmasidir. Bu ¢aligmada recine, EDTA ve NaOH ¢ozeltisi ile yikanarak 3-5 kez

kullanilmistir. Bir defa kullanilmamasinin nedeni iSe regine fiyatlarinin ¢ok yiiksek
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olmasidir. Reginenin bir defadan fazla kullanimi, eger tasiyict kullanilmazsa
onerilmektedir. Aksi takdirde, re¢inenin kursun tutma kapasitesi diigmekte, hatta 4 defa
kullanildiktan sonra kursun tutma kapasitesi yartya diismektedir (Johansson 2008). 21°Po
ve 2%Pb ayrilmasi igin reginenin 1-2 defa kullanilmasi gerektigi sonucuna varilmistir.

Reginenin yikanarak tekrar kullanima hazirlanmasi yeterli olmamustir.

LSC’de 2%Pb aktivite derisimini belirlemek icin kanal araligi 0-350 aras1 segilmistir.
Ancak direkt bu kanal araliklarindaki sayimlar alinmamais, 0-1023 kanal araliklarindan
350-650 kanal araliklar1 cikartilarak yapilmistir. Bu kanal araliklarinin  se¢imi
aragtirmalarda 21°Pb aktivitesi bilinen standard bir 6rnek hazirlayarak ve bu érnekten 21°Bi
olusumunu gozlemleyerek yapilmistir (Blanco vd. 2004, Villa vd. 2007, Simsek ve
Cagatay 2014). 21°Pb ve ?1°Bi beta yayinlayicilardir, 0°dan Emax’a (2°Pb igin 61 keV ve
210Bj icin 1162 keV) kadar genis bir spektruma sahiptirler ve spektrumlari cakisir.
210Bi>un yar1 émrii 5 giin oldugundan, rnekte hizlica olusmaya baslar ve bu nedenle
spektrum iizerinde 21°Bi cakismalarinin diizeltilmesi gerekir. Arastirmalarda 2°Pb ve
210Bi’un gakistigr kanal araligi ve sadece 2°Bi’un gozlemlendigi kanal aralig1 segilir.
Blanco vd. (2004) bu kanal araliklarini sirasiyla 0-350 ve 400-500, Villa vd. (2007) ise
210pp igin kanal araligin1 1-350 seg¢mistir. Bu c¢alismada bu kanal araliklarn LSC
spektrumlarma (Sekil 4.11 ve 4.12) dayanarak gozlemle yapilmistir.

fleriki calismalarda ?'°Pb standardi temin edilerek, 2!°Bi ve ?!°Po girisimleri icin bir
calisma yapilmasi ve bu tez ¢aligmasinda segilen kanal araliklarinin detayli irdelenerek
iyilestirilmesi, 2°Pb ve 2°Bi cakisma faktoriiniin de hesaplara yansitilmasi

planlanmaktadir.

Bu tez caligmasinda kazanilan bilgi ve tecriibe kullanilarak, daha diisiik aktivitede
standard sertifikali 6rnekler ve gercek orneklerin 2°Po ve ?1%Pb analizlerinin yapilmasi
planlanmaktadir. Ayrica, radyokimyasal ayirim yonteminde, 6zellikle kimyasal verim

belirlerken, yasanan problemleri asmak i¢in yapilmasi gereken caligmalar bulunmaktadir.
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