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OZET

Yiiksek Lisans Tezi

BINALARDA KAPLAMA MALZEMESI OLARAK KULLANILAN SERAMIK VE
MERMER ORNEKLERININ EDXRF YONTEMIYLE KIMYASAL BILESIMININ
BELIRLENMESI VE RADYOLOJIK DOZ DEGERLENDIRMESI iCIN GAMA
SPEKTROMETRIK YONTEMLE RADYOAKTIVITE ICERIKLERININ
OLCULMESI

Hayati GOKMEN

Ankara Universitesi Niikleer Bilimler Enstitiisii
Medikal Fizik Anabilim Dali
Saglik Fizigi Yiiksek Lisans Programi

Danisman: Prof.Dr.Haluk YUCEL

Insanlar, giinliik yasaminin 6nemli bir kisnuni (yaklasik %80), ev, isyeri ve benzeri yasam
alanlarinda gegirmeleri nedeniyle, binalarda kullanilan malzemelerden kaynaklanan iyonlastirict
radyasyona maruz kalmaktadirlar. Bu nedenle, bu tiir yerleri kullanan toplum bireyleri igin izin
verilebilir y1llik 1 mSv alinabilecek radyasyon dozun 6lgiilmesi ve degerlendirilmesi 6nemlidir.
Bu tez ¢aligmasinda kaplama malzemesi olarak kullanilan seramik ve mermer Orneklerinin
radyoaktivite igeriklerinin Olclilmesi i¢in HPGe dedektorli gama spektrometrik ydntem
kullanilmigtir. Dedektoriin verim kalibrasyonu ¢oklu radyoniiklit standardi ile yapilmigtir.
Kaplama malzemelerinin kompozisyonu, 25 mm? SDD (Silicon Drift Detector) dedektorlii bir
EDXRF spektrometresi yardimiyla belirlenmistir. Kompozisyon, gama 6z sogurma diizeltmesi
hesabinda kullanilmistir. Cesitli seramik ve mermer 6rneklerinin 6z sogurma diizeltme faktorii
uygulanarak elde edilen aktivite degerleri ile 6z sogurma diizeltmesi uygulanmadan elde edilen
aktivite sonuglar1 birbirleriyle karsilastirilmigtir. Aktivite sonuglari 6z sogurma diizeltme
faktoriiniin gerekli oldugunu gostermistir. Seramik karolar ve mermer numuneleri ign azami
gama doz indisi 1,23 £ 0,06 bulunmustur ve bu deger 0,3 mSv/y ekstra gama dozuna kasilik
gelen indisten, yani I<2’den kiigliktiir. Ayrica bir ZnS:Ag sintilatorlii dedektorle seramik
karolarda yiizey beta aktivitesi 0,017-0,038 Bg/cm? araliginda ve bir 450 cm® iyon odast ile de
yiizey beta doz hizi 0,188-0,203 pSv/h araliginda Olgiilmiistiir. Bireyler igin cilt dozu 50
mSv/y1l sinir degerine gore kaplama malzemesiyle giinde 4 saat maruziyeti varsayildiginda,
seramik ve mermerlerden kaynaklanan yiizey beta dozunun dogal fon seviyesinde kaldig
belirlenmistir.

Haziran 2014, 74 sayfa

Anahtar Kelimeler: Gama spektrometresi, Ge dedektor, radyoaktivite, EDXRF, 6z sogurma,
verim, kaplama malzemeleri, seramik, mermer



ABSTRACT

Master Thesis

DETERMINATION OF THE CHEMICAL COMPOSITION OF SERAMIC TILE AND
MARBLE SAMPLES USED FOR COVERING MATERIALS IN BUILDINGS BY EDXRF
METHOD AND MEASURUMENT OF RADIOACTIVITY CONTENT BY GAMMA
SPECTROMETRIC METHOD FOR RADIATION DOSE ASSESSMENT

Hayati GOKMEN

Ankara University, Institute of Nuclear Science
Department of Medical Physics

Supervisor: Prof.Dr.Haluk YUCEL

People are always exposed to ionizing radiation from the materials used in buildings since they
spend most of their daily life (approximately 80%) at homes, workplaces or similar residence of
places. Therefore it is, important to measure and evaluate the dose from building materials in
addition to the allowable annual radiation dose limit of 1mSv for individuals. In this study the
radioactivity contents of ceramic tiles and marbles used for covering materials in buildings
were measured by using gamma-ray spectrometric method with a %44.8 relative efficiency
HPGe detector. The chemical compositions of the samples were determined by EDXRF method
with a 25 mm? SDD(silicon drift detector) for the calculation of self-absorption factors that
should be applied to the gamma peaks used in the analyses. The Ge detector was calibrated with
a certified multinuclide standard reference material. Total 51 ceramic and marble samples were
grinded, sieved and put into cylindrical containers and sealed them to attain radioactive
equilibrium. Taking into account the self-absorption factors calculated from elemental
composition, the activities with and without self-absorption correction applied were compared.
The results indicated the necessity of the application of these factors to estimate more accurate
activities, thus giving dose index. Maximum dose index for seramic tile and marble samples is
found to be 1.23 + 0,06, which is less than I1<2 corresponding to extra dose of 0.3 mSv/y. In
addition, the surface beta activities of ceramic tile samples were measured in the range of
0.017-0.038 Bg/cm? by using a ZnS:Ag scintillation detector and surface beta dose rates were
also measured in the range of 0.188-0.203 uSv/h by using 450 cm?® ionization chamber.
According to the limit of maximum allowable skin dose equiavalent of 50 mSv/y for individuals
and assuming the maximum exposure time of 4h per day to the covering materials used in
buildings, the beta surface doses from ceramic tiles and marbles are estimated. Extra dose due to
beta radiation in the ceramic tiles was calculated and found to be close to background dose
level.

June 2014, 74pages
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1. GIRIS

Iyonlastiric1 radyasyon, kozmik ve yersel kaynakli olarak dogal ¢evrenin kaginilmaz bir
unsurudur. Halkin ev, igyeri ve benzeri yasam alanlarinda giinlerinin énemli bir kismini
(6rnegin, %80°’ni) gecirmeleri nedeniyle insanlar bu binalarda kullanilan yap1
malzemelerinden kaynaklanan iyonlastirici radyasyona maruz kalabilirler(Yiicel ve
Yeltepe, 2013). Yap1 malzemelerindeki dogal radyoaktivite, esas olarak *°K, ***U serisi
ve %2Th serisi radyoniiklitlerin varligi ile iliskilidir. Bunlardan, toprakta ve yapi
malzemelerinde sik¢a bulunan 2®U serisinde  %°Ra (®Ra, yar1 6mrii:1620 yil)

bozunarak radon (%%

Rn, yar1 6mrii: 3,8 giin) olarak adlandirilan bir asal (inert) gaza
doniisiir ve bu gaz ylizeylerden difiizyonla kolayca bina i¢ havasina karigir. Bir binada,
duvarlardan veya zeminden kaynaklanan radon emanasyonu (salinimi), bronglar ve
akcigerlerin iyonlastirict radyasyona maruz kalmasimin asil nedenidir (UNSCEAR,

1988).

Alfa yayimlayict olan radon gazi, dogrudan akcigerlere girerek veya bozunma
urtinlerinin (218P0, 214Pb, 214Bj ve 2pg )aerosol formda solunum sisteminin biitlin
organlarina niifuz ederek ge¢cmesine ve bozunma sirasinda ortaya ¢ikan parcaciklarin,
sahip olduklar1 enerjilerini doz olarak viicuda aktarmasina neden olur (Zalewski ve ark.,
2001). Benzer sekilde, yapt malzemelerinin igerdigi toryum serisinden (**2Th)
yaymlanan toron gazi (*°Rn, yar1 émrii :55,6 s) ve *°U serisindeki aktinon (***Rn; yari
omrii:4s) ve bunlarin radyoaktif bozunma iiriinleri solunum yoluyla i¢ 1s1nlamaya neden
olurken, gama 111 yayinlayict bozunma firiinleri de distan tiim viicut 1sinlamasina

neden olur.

Gilinlimiizde, insanlarin yagam alan1 olarak kullandiklar1 ( ev, igyeri, hastane, otel, kapali
aligveris merkezleri) binalarda ¢esitli yapt malzemelerinin (beton, tugla, kiremit, gaz
beton v.b) ve kaplama malzemelerinin (seramik yer ve duvar karolari, mermerler,
sivalar, boyalar v.b) kullanilmasi nedeniyle, yasayan bireyin yillik dogal radyasyon
dozuna “ilave olarak alabilecegi dozun” sinirlandirilmasi yoniinde yaklasimlar ve

standartlar gelistirilmektedir.



Insanlar binalarda kullanilan beton, tugla, gazbeton, briket gibi mineral esash
malzemelerden ve bina i¢inde zeminlerde ve duvarlarda kullanilan seramik karolar ve
mermerlerden kaynaklanan iyonlastirict radyasyona maruz kalmaktadirlar. Bu nedenle,
halk bireyleri i¢in yasam alanlarimin insasinda kullanilan malzemelerdeki dogal
radyoaktiviteden alinabilecek dozun dlgiilmesi ve degerlendirilmesi 6nemlidir. Bu tez
calismasinda kaplama malzemesi olarak kullanilan seramik ve mermer Orneklerinin
aktivite degerlerini 6lgmek i¢in HPGe dedektoriine sahip gama spektrometrik yontem
kullanilmistir. Seramik ve mermerler cok yogun malzemeler olduklarindan, gama 6z
sogurma etkisi Olciilen aktivitelerin dogru belirlenmesi ig¢in ¢ok Onemli bir etkiye
sahiptir.Bu nedenle, 25 mm? SDD dedektorlii EDXRF spektrometresi yardimiyla
kaplama malzemelerinin elementel bilesimi ppm (mg.kg™) mertebesinde belirlenmistir.
Bu elementel bilesimler esas alinarak gama 6z sogurma faktorleri hesaplanmistir.
Ayrica, bu tezde 6zellikle halihazirda yasam alani olarak kullanilmakta olan binalardaki
dogal taslarin, yer ve duvar karolarinin ve mermer kaplanan alanlarin yerinde beta-gama
yiizey dozunun Olgiilmesi i¢in iyon odasi ve sintilasyon dedektorlii yiizey
kontaminasyon dedektorlerinin kullanilabilirligi test edilmistir. Bu tezin  birinci
Boliimiinde Giris, ikinci Boliimiinde Kuramsal Temeller, ticlincii Bolimiinde kullanilan
seramik ve mermer numuneler, sertifikali referans malzemeler, ¢oklu radyoniiklit
kaynaklar, EDXRF ve gama spektrometre sistemi ve uygulama yoOntemleri
aciklanmistir. Dordiincii bolimde bulgular ve son boliimde sonu¢ ve tartisma

yapilmugtir.



2. KURAMSAL TEMELLER

2.1 X-Isim1 Fluoresans Teknigi

2.1.1 X-Isinlarmin olusumu

Dogal X-Isinlari: Dogal X-iginlari, atom g¢ekirdegi tarafindan K seviyesinden elektron

yakalanmasi, i¢ doniisiim ve B bozunumu olaylariyla meydana gelir (Eisberg, 1961).

Elektron yakalamada, elektron yoriingede dolanirken, c¢ekirdege c¢ok yaklasirsa
Coulomb yasas1 geregi c¢ekirdek tarafindan yakalanabilir. Bu olay genelde atom
numarasi yiiksek olan atomlarin, K kabugundaki elektronlarin yakalanmasi seklindedir.
Bu olay sonrasi atom, numarasi (Z-1) olan yeni elemente doniisiirken, atom agirliginda
hicbir degisiklik olmaz. Elektron yakalamasi olayi, yiikli parcacik yayimlanmasi
olmadig1 i¢in, (Z-1) atom numarali elementin karakteristik X-1s1m1 yayimlamasi ile

gozlemlenir (Kurucu ve Sahin , 1989).

Beta bozunmasi ¢ekirdegin i¢cinde gerceklesen bir olaydir ve bir ndtron bir protona
dontisiir ve en karakteristik 6zelligi ¢ekirdek orjinligi olan bu elektronun siirekli bir
enerji spektrumu s6z konusudur. Yayinlanan betalarin maksimum enerjisi toplam
bozunma enerjisi — kiz ¢ekirdekteki (daughter) uyarilmis seviyenin enerjisidir. Bu
olayda bir antinétrino yayinlanir ve bu kiitlesiz ve yiiksliz varsayilan par¢acik bozunma
enerjisinin biiytik bir kismin1 tagir. Bu nedenle beta enerjisi 0°dan Egnay’a kadar degisen

stirekli bir spektrum gosterir.

Ic doniisiim veya ic gecis olaymda A ve Z degismez. herhangi bir y 15m1
yayinlanmaksizin niikleer seviyeler de-eksitasyona ugrarlar. Bu proses de de-eksitasyon
enerjisi atomun elektronlarinda birine aktarilir ve bu elektron yerinden sokiiliir.
Enerjinin korunumu geregi yayinlanan elektronun kinetik enerjisi, (niikleer seviyelerin
arasindaki enerji farki) — (elektronun baglanma enerjisi + geri tepme enerjisi) olarak

ifade edilir (Debertin ve Helmer, 1988).



Yapay X-Ismlari: Maddenin fotonlarla veya yiiklii par¢aciklarla (p*, & gibi) etkilesme
durumunda kesikli (karakteristik) spektrum elde edilir. Fotonlarla etkilesmesinden
kesikli (karakteristik) spektrum elde edilir. Yiiklii parcaciklarla etkilesmesinden hem
kesikli hem de siirekli spektrum elde edilir (Tertian ve Claisse, 1982).

2.1.2 Siirekli X-151m1 spektrumu

Siirekli X-1s1nlar1, elektronlar veya diger yiliksek enerjili yiikli parcaciklarin (6rnegin
protonlar veya alfa parcaciklari gibi) ¢ekirdegin coulomb alanindan gegerken enerji
kaybetmeleri sonucunda olusur. Burada ilk ve son hizlar1 arasindaki enerji farkina esit
enerjide X-isinlar1 yayarlar. Bu 1simaya “Bremsstrahlung” frenleme radyasyonu adi

verilir.

2.1.3 Karakteristik X-1s1m1 spektrumu

Bir elementin karakteristik X-1gin1 spektrumu, atomun i¢ yoriingelerinden elektronlarin
koparilmasiyla, buralarda olusan bosluklara iist seviyedeki yoriingelerden boslugu
doldurmak amaciyla elektron gegisleri oldugundan olusur. Ust yériingeden alt
yoriingeye olan gecislerin her birinde iki yoriinge arasindaki enerji farki kadar enerjide

bir X-1s1mn1 fotonu yaymlanir (Bertin, 1975).

Yayinlanan enerji, doldurulan kabugun baglanma enerjisi ile elektronun geldigi
kabugun baglanma enerjisi arasindaki farka esittir. Her bir elementteki elektronlar tek
enerji seviyesine sahip oldugundan elektromanyetik radyasyonun bu yaymimlart o

elementin karakteristigidir. Bu yiizden ‘karakteristik X-1sinlar1’ olarak adlandirilirlar.

Karakteristik X-iginlarinin olugmasini saglayan atom yoriingelerindeki elektron

boslugunun olusturulmasi icin farkl yollar vardir. Bunlar asagidaki gibi siralanabilir:

a) Elektron ile bombardiman etmek,

b) Protonlar, déteronlar, alfa parcaciklari veya hizlandiricilardan gelen diger iyonlar ile

bombardiman etmek,

¢) X-1g1n1 tiiplerinde olusan birincil X-1s1n1 ile bombardiman etmek,
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d) Radyoizotoplardan yayimlanan alfa, beta pargaciklari, gama ve diger X-isinlart ile

bombardiman etmek,
e) Hedef elementten yayinlanan ikincil X-1ginlar1 ile bombardiman etmek,

) Dogal radyoaktif bozunma (i¢ doniisiim, K yakalama, 3~ bozunumuy)

2.1.4 X-asmlan fluoresans spektroskopisi

XRF teknigi, malzemenin biitiin kimyasal bilesimini (composition) tanimlayabilen
analitik bir metottur. Malzemeler kati, sivi, toz veya diger bi¢imlerde olabilir. Bazi

durumlarda XRF, kaplamalarin tabaka bilesimi ve kalinliklarini belirlemede kullanilir.

Metot hizli, kesin ve tahribatsizdir. Genellikle kiigiik numuneler gerektirir. Metallerde,
seramiklerde, yag, polimer, plastik, yiyecek endiistrisi, madencilik, mineraloji ve

jeoloji, ve gevresel su analizleri gibi bir¢ok alanda uygulanmaktadir.

XRF analizinde tekrarlanabilirlik ¢ok yiiksektir. Dogru hazirlanmis homojen bir 6rnekte
oldukgca hassas ve dogrulugu yiiksek sonuglar saglayabilir. Ol¢iim zamani elementlerin

atom numaralarina yani kararlilik durumlarina baglidir(Brouwer P., 2003).

XREF teknigi enerji dagilimli XRF(EDXRF) veya dalga boyu dagilimli XRF (WDXRF)
olarak uygulnmaktadir. Bu ¢alismada EDXRF teknigi uygulanilmistir.

Dalgaboyu dagilim spektrometreleri, enerji dagilim spektrometrelerinden daha once
gelistirilmistir. Bu cihazlarda X-1ginlarinin siddeti dalgaboyunun bir fonksiyonu olarak
Olciiliir. X-1s1nlar1 kaynagindan ¢ikan primer radyasyon oOrnek iizerine gonderilir.
Spektrometre ¢emberinin ortasina yerlestrilen bir analizér kristal ile Ornekten
yayinlanan ikincil radyasyonun difraksiyonu saglanir. Difraksiyona ugrayan isinlarin
dalgaboylar1 (A) Bragg kosulunu saglar ve 2dsinf’a esittir. Burada “d” kristalin atom
diizlemleri arasindaki mesafedir, “0” ise ornek ve dedektdr arasindaki a¢inin yarisina

esittir.

Enerji dagilim spektrometresinde, X-1s1n1 kaynagindan ¢ikan primer radyasyon Ornege
gonderilir ve Ornekten yayinlanan ikincil X-iginlart karakteristik ¢izgileri igerir. Bu

spektrometrede difraksiyon yoktur. Dedektor tarafindan algilanan ikincil radyasyon,
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enerjilerine gore, ¢ok kanalli analizor ile (multi channel analyzer) ayirilir. EDXRF
spektometresi ile Na-Pu araligindaki tiim elementlerin nitel ve nicel analizini yapmak
miimkiindiir. Ayirim giicii kullanilan dedektére baghidir ve 150-600 eV araliginda
degisir. Bu dezavantajina ragmen EDXRF  spektrometreleri ~WDXRF

spektrometrelerinden daha ucuzdur ve daha hizli analize olanak tanir.

2.1.5 X-Ismm floresans uygulama teknikleri
2.1.5.1 Nitel analiz (Kalitatif Analiz)

Karakteristik X-1sin1 fotonunun enerjisi ile karakteristik emisyon ¢izgisi olusturan
elementin atom numarasi arasinda, Moseley yasasina gore Karakteristik X-isinlarinin
frekansi(yani, foton enerjileri E=hv ) atom numarasi1 Z’nin karesiyle degisir (Debertin
ve Helmer,1988).

\/;:klx Z_kZ: (21)

Burada Z, atom numarasini, v frekansi, k; ve k; ise X- 1gin1 emisyon ¢izgilerine bagl

sabitleri gosterir.

Her elementin verilen bir seride (K,L,M,...) karakteristik ¢izgilerinin yayinlanmasi o
elementin varligim1 gosterir. Bilinmeyen maddenin atom numarast yaymnlanan X-151m1
serisinin ¢izgilerinin enerjilerinin dl¢iilmesi ile uyarilmis elementlerin atom numarasi
belirlenebilir. Nitel analiz genellikle numune icindeki elementleri belirlemek ig¢in
kullanilir (Jenkins, R., at al). Ornegin 1%¢d gibi bir radyoizotop kaynagi veya x-15in1
tipli hedef malzemesinden (W, Ag, Mo, Au gibi) elde edilen siirekli spektrum

1s1nlartyla belirli siirelerde uyarilan numune tahribatsiz olarak analiz edilebilmektedir.

Dogal olarak elde edilen spektrumdaki herhangi bir spektral ¢izgiler grubu (K, Kg gibi)

numunedeki bilinmeyen bir elementi temsil eder.

Her bir element i¢in elde edilen ¢izgi siddetlerine karsilik gelen kanal numaralari

belirlenir ve element ¢izgi siddetinin bulundugu kanal numarasi elementin enerjisine
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karsilik getirilir. Elde edilen enerji — kanal numarasi grafiginin denklemi kalibrasyon
denklemidir. Kalibrasyon denklemi y = mx+n seklinde dogrusala olduk¢a yakindir.
Burada y enerjiyi, X kanal numarasint ve m de grafigin egimini gosterir. Denklem
birinci dereceden olabilecegi gibi, dogrusalliktan sapmanin bir 6l¢iisii olarak ikinci

dereceden de olabilir.

2.1.5.2 Nicel analiz (Kantitatif Analiz)

Nicel analiz bir numunedeki elementlerin derisimi olarak belirlenmesidir. Nicel
analizlerde Once analiz yapilacak numune hazirlanir, analit uygun seviyede uyarilir,

siddeti olgiiliir ve Olciilen siddet elementel konsantrasyona doniistiiriiliir (Erdogan Y.,

1995).

X-1sm1 floresans spektrometresinde kati, sivi, toz numunelerle calisilabilir. Toz
numuneler ince mylar kapli numune kaplarina konarak veya basing altinda tablet haline

getirilerek analiz edilebilir.

Analizlerde ortaya ¢ikan sogurulma — artirma etkisi “Matris Etkisi” olarak bilinir.
Sogurulma — artirma etkisi, matrisin kimyasal bilesiminden meydana gelir. Numune
kalinligina ve uyaric1 radyasyonun maddeye giricilifine ve enerjisine bagli olarak
degisir. Sogurulma — artirma etkisini azaltmak igin kullanilan metotlar asagida

siralanmugtir (Efe N, 1986).

a) Standartla Karsilagtirma Metodu

b) Matris Seyreltme Metodu

¢) Ince Film Metodu

d) Standart Ekleme ve Seyreltme Metotlari
e) Matematiksel Diizeltmeler

) Deneysel Diizeltme Metodu

Standartla karsilastirma metodunda numunelerden elde edilen analit pik siddeti

numuneyle benzer fiziksel ve kimyasal 6zelliklere sahip standartlardan elde edilen analit



pik siddetiyle karsilastirllir. Bu calismada da standartla karsilastirma yoOntemi

kullanilmistir.

Toz numunenin homojen olmamasi, partikiill biyilikligiinliin, yogunlugunun farkli
olmast durumlarinda toz numune ile calismak zordur. Floresans siddeti partikiil
biiytikligiinden etkilendiginden, numunenin ¢ok iyi 6giitiiliip homojen hale getirilmesi
gerekir. Ayrica partikiil bliylikliigii ve diger matris etkilerinin ortadan kaldirilmasi igin,
numune ve standardin aymi partikiil biiyiiklii§iine ve matrise sahip olmalar1 gerekir

(Arikan P., 1986).

Partikiil buiytiklugii etkileri;

a) Partikiil biiytikligi etkileri giderilinceye kadar 6giitme,

b) Numune ve standardi ayni partikiil biiytikligii ve dagiliminda, ayni metotla 6giitme,
¢) Kuru seyreltme (tercihen ayni partikiil biiyiikligiinde toz ilavesi yapilir.),

d) Yiiksek basingta tabletleme,

e) Yiiksek enerjili radyasyon kullanma,

f) Matematiksel diizeltme metotlar1 ile diizeltilebilir.

2.2 Gama Spektrometri Yontemi
2.2.1 Radyoaktivite ve radyoaktif bozunma yasasi

Radyoaktif pargalanma (bozunma) atomun ¢ekirdeginden, parcaciklar veya
elektromanyetik radyasyon yayinlanmasiyla kendiliginden anlik olarak gergeklesen
cekirdekteki degismedir. Bozunma sonucu olusan iiriinler ana ¢ekirdekten kiitlece daha
kiigiiktiir. Olusan iriinler bagka kararli veya kararsiz cekirdeklere doniisebilirler.
Radyoaktif bozunma temel olarak alfa, beta, gama yaymimiyla birlikte kendiliginden
fisyon seklinde olabilir. Kararli veya kararsiz niiklitlerin herhangi bir mekanizma ile
disaridan verilen bir uyarimla (pargacik/radyasyon bombardimani), yapay olarak
radyoaktif hale getirilmesi de miimkiindiir. Bu durumla olusan iiriinler radyoizotop

olarak adlandirilir.



Radyoaktif bozunma olayinda radyoniiklitlerin sayis1 iistel olarak azalir. Bozunma
rasgele bir olaydir ve istatistiksel bir dogasi vardir. Herhangi bir ¢ekirdegin tam olarak
ne zaman bozunacagi bilinemez, ancak belirli bir gdzlem siiresi sonunda bozunanlarin
sayist belli bir olasilikla belirlenir ve buna atom c¢ekirdeginin bozunma sabiti

1=0,693/t,, dir. Burada bu sabit radyontiklite 6zgii ty, yar1 6mriine baghidir.

Bir radyoniiklitin birim zamandaki bozunma sabiti A ile gosterilir ve radyoniiklitin temel
Ozelligidir, zaman i¢inde degismez. Bir t aninda N tane radyoniiklit varsa, dt siiresinde
bozunacak radyoniiklit sayisi, dN

A:‘_d_N

o= AN (2.2)

ile verilir. Burada A, aktiviteyi gostermektedir ve zamanla azalan bir niceliktir. dt siiresi

icindeki bozunma sayisi, bozunmamis radyoniiklit sayisi, N, ile orantilidir.

Esitlik 2.2
dN

= = Adt 2.3
N (2.3)

seklinde yazilip integrali alinirsa

N(t)=Nge " (2.4)

iistel radyoaktif bozunma yasasi elde edilir. Burada Ny, t=0’da heniiz bozunmamis
radyontiklitlerin sayisidir. Buna gore aktivite, A(t), birim zamandaki bozunma sayisi,

yani bozunma hizi olarak tanimlidir. t anindaki aktivite, t=0 anindaki Ag aktivitesi ile



A(t) = AN(t)=ANge ™™ = Age™ ™ (2.5)

seklinde iligkilidir. Aktivitenin SI birim sisteminde birimi Becquerel (Bq) olup saniyede
bir parcalanmaya esittir. Aktivitenin eski birimi Curie (Ci)’dir ve 1Ci=3,7x 10" Bq

(bozunma/s) olarak tanimlanir. Ozgiil aktivite, A, (Bg.kg™ veya C.kg™) bir maddenin

birim agirligina (m) gore ifade edilir.

mN AN

av

A_AN _ 4 _ Al (2.6)
m m M M

m

Burada M, atom agirligi ve N,y avagadro sayisidir.

2.2.2 Dogal bozunma serileri

Baz1 radyoaktif elementlerin (6rnegin toryum gibi; 232Th, 14,05x 10° yil) yar1 6mrii, cok
uzundur. Cevremizdeki dogal radyoaktifligin kaynagimi temelde 2*®U (4,468x10° yil),
2% (7,038x10° yil), **Th (14,05x 10° yil), “°K (1,277x10° yil) gibi radyoniiklitler

olusturmaktadir.

Gilinlimiizde gozlenen dogal radyoaktif elementlerin cogu ¢ok agir elementlerden olusur.
Bu radyoniiklitler genellikle alfa (a), beta (B7), pozitron (B*), elektron yakalamasi (EC)
ve kendiliginden fisyon (sf) bozunumlari ile kiitle numarasini (A) ve atom numarasini
(Z), kararli ve hafif bir ¢ekirdege ulasincaya kadar azaltirlar. Biri yapay, diger {igl
dogada gergekte bulunan dort radyoaktif seri vardir. Bunlarin her birisi en sonunda
kararl1 bir kursun izotopuna déniisiir. Ornegin, toryum, 2**Th (1,405x 10" yil) — 2®Pb
(kararl1); uranyum, 28U (4,468x10° y11) — 2®Pb (kararli) ve aktinyum, *°U (7,038x10°

207

yil) — “'Pb (kararl1) dogal radyoaktivitenin ana kaynaklaridir.

Genellikle reaktdrlerde yapay olarak iiretilen neptiiinyum izotopunun, %’Np (2,14x10°

237

y11)—>209Bi (kararl1) serisinin ana niikliti ““"Np’nin yar1 émrii, diinyanin olusumundan
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bugiine gecen siireye gore daha kisa oldugundan dogal olarak bulunmaz, fakat
reaktorlerde yapay olarak iiretilir. Dogal radyoaktif serilerin disinda dogada potasyumun
radyoaktif izotopu *°K (1,277x10° yil) %0,0117 bollukta bulunur. °K, B~ bozunumu
(%89,28 olasilikla) yaparak Ca’a ve kiigiik bir kesride elektron yakalama (EC) ile
©Ar’a doniisir (%10,67 olasilikla) ve bu sirada 1460,8 keV enerjili bir gama 1sm1

yayinlanir.

Uranyum dogada %99,2745 bollukta ®U (4,468x10° yil), %0,72 bollukta 2*°U
(7,038x10° yil ) ve %0,0055 bollukta **U (2,455x10° yil) olarak bulunur. Toryum
dogada 2*Th (1,405x 10" yil) olarak bulunur ve serisinin kararli niikliti 2°®Pb’dir.

2.2.2.1 Siirekli denge durumu

Dogal {i¢ serinin radyoniiklitlerinin, jeolojik ve ¢evresel orneklerde yaklasik olarak
stirekli denge durumunda olmasi beklenir. Siirekli dengenin olugmasi i¢in ana niiklitin
yart Omri, Uriin niiklitin yar1 émriinden ¢ok ¢ok uzun olmali, (yani M<<\;) Ve

dengeye ulagmasi i¢in yeteri kadar uzun bir siire ge¢gmis olmalidir.

A, = Ayle ™ —e ) 7
A1=0 icin
Ao = Ap(1-e~*2") (28)

ile verilir. t— oo oldugunda, iirlin niiklitin aktivitesi, ana niiklitin aktivitesine esit olur.

A (t)= A(t) (t>T7xty, icin) (2.9)
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2.2.2.2 Gegici denge durumu

Ana c¢ekirdegin yari omri iiriin ¢ekirdegin yar1 dmriinden biiyiikse, yani A;<A, iSe,

gecici denge olusur.

A _
N2(t)=Nao - —1&1(8 At (2.10)

Burada t arttik¢a iistel terim azalir ve aktivite orani artar. Bir siire sonra aktivite orani
Ao/( Ap-A1) sabit degerine yaklasir ve {irlin niiklitin aktivitesi ana niiklitin aktivitesinden

biiyiik olur. Toplam aktivite, ana niiklit ile ayn1 hizda azalir.

A
=4

Ay () = A(t) (2.11)

2.2.2.3 Dengenin olugsmadig1 durum

Uriin niiklitin yar1 émrii ana niiklitin yar1 dmriinden biiyiikse, yani A;>A, ise radyoaktif
denge olusmaz. Ana niiklit hizli bir sekilde bozundugu icin yeterince uzun bir siire
sonra iriin niiklitin aktivitesi en biiyiik degerine ulagir ve daha sonra kendi bozunma

sabiti ile azalir.

A+A =A, (2.12)

Radyoaktif dengenin olusmadigi durum genellikle kimyasal olarak agik sistemlerde, bir
veya daha fazla radyoniiklitin seriden tamamen veya kismen ¢ikarilmast durumunda
meydana gelir. Toryum dogada nadiren radyoaktif dengede bulunmaz. Potasyumda da
bu problem gozlenmez. Fakat uranyumun bozunma serisinde radyoaktif dengenin

bozulmasi yaygindir.
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2.2.3 Gama spektrometresi

Gama spektrometresi, dedektor kristaline ulasan gama isinlarinin enerjisiyle orantili
olarak olusan pulslarin bir Onylikselte¢ ve ylikseltecte islendikten sonra elde edilen
sinyalin analog sayisal doniistiiriicide (ADC) sayisal hale getirilmesi ve ¢ok kanalli
analizorin (MCA) hafizasinda spektrum olarak kaydedilmesine imkan veren bir
sistemdir (Sekil 2.1).

e ;?_ - J(;
Dedektor ..;4?. 2
? Q I :
- . 'y
SN Sinyal 505 ©
& a— | =]— 2
Ay '-°. -'c.:
Onyiikselteg Yiikselteg ‘\I‘ldl()g-Sd\l\dl Cok kgr'{filll
: dontigtiiriici analizor
’4— Sivi azot kabi
==
.
Bilgisayar

Sekil 2.1 Yiiksek saflikta germanyum dedektorlii gama spektrometresi

2.2.3.1 Yiiksek saflikta germanyum yari iletken dedektorler

HPGe dedektorler p-tipi veya n-tipi yapisinda yariiletkenden olusurlar. Yik
tastyicilarindan arindirilmis (intrinsic) bolge radyasyona karsi hassastir. Elektrotlara ters
besleme uygulandiginda elektrik alan intrinsic bolge genisler. Gelen gama 1smlarinin
germanyum kristalinde olusturdugu elektron-desik ciftleri elektrik alanin etkisiyle p ve
n elektrotlarina hareket ederek sinyal olustururlar. Germanyumun bant aralig1 enerjisi
0,67 eV’dur. Bu nedenle kagak akima bagli olusan giiriiltii sinyalinin dnlenmesi i¢in
HPGe dedektorler sivi azot sicakliginda (77 K) c¢aligtirilir fakat oda sicakliginda
muhafaza edilebilir.
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2.2.4 Fotopik net sayiminin belirlenmesi

Bir gama spektrometresinde, dedektorde enerji sogurulmasina karsilik gelen puls
yiikseklik spektrumundaki(pulse height analysis) fotopiklerin analizidir. Dedektorden
gelen sinyallerin islenmesiyle elde edilen gama 1511 spektrumlarinda gozlenen
fotopiklerin her birinin altinda kalan net alan, gama 1sinlarinin Compton ve fotoelektrik
etkilesmeleri ile orantil1 bir nicelik olarak net sayim verdiginden, belirlenme yontemleri
Ozellikle onemlidir. Ciinkii fotopikin net alana karsilik gelen sayim degeri, diger tiim
hesaplanacak biiyiikliiklerde kullanilan, gozlenen bir niceliktir. Bu nedenle
spektrumlardaki fotopik alanlarinin belirlenme yontemlerinden elde edilecek net sayim,;
fotopikin sekline (kuyruklanma ve ¢oklu piklerin birbirine girisimi), kullanilan dedektor
tipine (Nal, HPGe, CZT) gore degisebildigi gibi kullanilan yazilimda segilen algoritma
farkliliklarina veya analizi yapanin gézlemine gore de degisebilmektedir. En yaygin ve
standard yaklagim pratikte 3xYYTG (yart yiikseklikteki tam genislik) kriterine uygun
yakinliktaki fotopikler icin sik¢a kullanilan hemen hemen Gauss egrisi seklindeki bir
fotopikin temel alinmasidir (Anonymous 1986). Son yillarda, yamuk (trapezoid) fotopik
sekline uygun net sayim belirlenmesi de yaygin olarak kullanilmaktadir (Anonymous

2003).

Bir fotopikteki toplam sayim, G, fotopiki olusturan kanallardaki her bir sayimin

toplanmasiyla elde edilir.

G=>y, (2.13)

Burada yi, herhangi bir i’nci kanaldaki sayim, 1 ve u ise sirasiyla fotopikin sol ve sag

ucundaki kanal numarasini gosterir.

Net fotopik sayimi, N, fotoelektrik etkilesmeler sonucu elde edilen sayimlar ifade eder
ve toplam sayimdan ilgilenilen enerjideki Compton sagilmalari nedeniyle olusan
stirekliligin (B), ¢ikarilmasi ile hesaplanir.

N,= G-B (2.14)
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Compton siirekliliginin hesabinda c¢esitli yaklasimlar kullanilabilir. Bu yaklasimlardan
en yaygin olanlari, dogrusal (linear) veya basamak (step) azalimi seklindeki

fonksiyonlardir

2.2.4.1 Ortamdaki dogal fonun fotopik sayimindan ¢ikarilmasi

Dedektorde kaynak yok iken laboratuar ortaminda var olan dogal fon spektrumu
Ol¢iilmelidir. Dogal fon spektrumundan her bir radyoniiklitin ilgilenilen fotopiki i¢in
dogal fon alanlar1 belirlenmeli ve bu deger daha sonra 6rnek spektrumunda ilgilenilen
enerjide elde edilen fotopik alanindan ¢ikarilmalidir. Ortamdaki dogal fon ¢ikarilarak

bulunan net fotopik sayimi, Ny, asagidaki sekilde hesaplanir.

Np=G-B- N’ (2.15)

Burada G, ilgilenilen fotopikteki toplam sayim; B, toplam sayimdan g¢ikarilacak
Compton siirekliligi; N’, ortamdaki dogal fondan kaynaklanan sayimdir. Sayim
stiresine gore, daha uzun siirede elde edilen ortam dogal fon Oolgiimleri, 6rnek

spektrumunun sayim siiresine gore normalize edilir.

t
N'=-".Ny (2.16)
tq
Burada t., 6rnek spektrumunun sayim siiresi (live time); tq, dogal fon spektrumunun
sayim siiresi ve Ny, dogal fon spektrumundaki fotopikin net sayimidir. Ortam dogal fon

spektrumundaki net fotopik saymmi, Ng, Ny =G, — By, dogal fon spektrumundan elde

edilen fotopikin, toplam sayimindan (Gg), Compton siirekliliginin (Bg) ¢ikarilmasi ile

hesaplanir.
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2.2.4.2 Net fotopik sayimindaki belirsizligin hesaplanmasi

Un, :\/ué+u%+uﬁ|, (2.17)

esitligi ile hesaplanir. Burada ug, Ug Ve U,strasiile toplam saymmin, Compton
stirekliliginin ve ortamdaki dogal fonun belirsizligidir. Toplam sayim, G, Poisson
istatistigini saglayacak biiyiikliikte bir deger oldugu i¢in uZ =G’dir. ug ise hesaplamada

kullanilan kanal sayisina baglidir. Compton siirekliliginin hesaplanmasinda dogrusal

fonksiyon kullanildiginda

2 2
_ p 2 p 2
e \/[ﬂ] ! [ﬂj ALt (219

esitligi ile siirekliligin belirsizligi hesaplanir. Burada ug , Bi’in belirsizligi ; ug ,

B, nin belirsizligidir. Dolayisiyla, u281 =B; ve UZBZ = By alinarak Esitlik 2.18 asagidaki

gibi yazilabilir.
P 2
ug =4/l =— | ‘(B4 +B 2.19
B [2 _ nj (By+By) (2.19)
Compton siirekliliginin hesaplanmasinda basamak fonksiyonu kullanildiginda ise
_ 1 vp? 2 a2 201 1
ug = 5 0-G->P “B;+ &P “B,+8-B “®P | —+— (2.20)
(n-G) G 2R

ile siirekliligin belirsizligi hesaplanir.

Ortamdaki dogal fonun belirsizligi
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2
t

esitligi ile hesaplanir. Burada u_,6rnegin sayim siiresine bolinerek gore normalize

edilir. us ve ug sirasiyla dogal fon spektrumundan elde edilen fotopikin toplam
sayimindaki ve Compton siirekliligindeki belirsizlik olmak {iizere asagidaki gibi

hesaplanir.

UNg = uéd JruéOI (2.22)

2.2.5 Olgiilebilir en kiiciik aktivitenin hesaplanmasi

Olgiilebilir en kiiciik aktivite (minimum detectable activity, MDA), herhangi bir
radyoniiklit icin bir saymim sisteminde belirli sartlarda (bir kaynak-dedektor
geometrisinde 6ngoriilen madde miktar1 ve 6l¢iim siiresi dikkate alinarak) dlgtilebilecek
en kiiclik aktivite miktaridir. Kat1 ve sivilardaki en diisiik aktivite miktar1 sirasiyla 1

kilogramdaki Bq [Bq kg™*] veya 1 litredeki Bq [Bq L™] olarak verilir.

Bu terimin tanimi iizerinde ¢ok farkli yorumlar hala devam etmektedir (MacLellan and
Strom 1999) ve hesaplanmasinda ¢esitli yaklasimlar kullanilmaktadir. Bu calismada
Currie yontemi kullanilmigtir. Currie’nin MDA yontemi, kritik seviye (Lc) ve belirleme
sinir1 (Lp) olarak tanimlanan iki 6nemli kavrama dayanir. Bu degerler, sayim cinsinden

hesaplanir ve genellikle Lp>Lc dir.

2.2.5.1 Kritik seviye

Kritik seviye (Lc), olgiilen herhangi bir gama spektrumundaki her bir fotopik icin
belirlenen saymmin istatistiksel olarak anlamli olup olmadigmi gosterir. Diger bir
ifadeyle kritik seviyenin altinda olan net sinyale giivenilmez. Kritik seviye, dedeksiyon

hassasiyeti olarak da adlandirilabilir.
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Omek spektrumunda belirli bir enerjideki net sinyal sifir ise, c¢evresel dogal fon

etkisinin ¢ikarildigi durumda fotopik sayiminin standart sapmasi, ug

uO:\/B+N'+u%+u§l, (2.23)

olur. Burada B, Compton siirekliligi; N’, 6rnegin sayim siiresine normalize edilmis
dogal fon saymmi; ug, Compton siirekliliginin belirsizligi ve ug, dogal fonun

belirsizligidir. Compton siirekliligi, ornek spektrumundan, dogal fon saymm ise

dedektor tizerinde 6rnek yok iken alinan baska bir spektrumdan hesaplanir.
Kritik seviye, Lc

Lc:ka'uo (224)

esitligi ile verilir. Kritik seviye i¢in bir deger elde edebilmek icin Esitlik 2.23, Esitlik
2.24°te yerine konulursa

LC:ka-\/B+N'+u%+uﬁl, (2.25)

olur. Burada farkli siirelerde alinabilecek ornek ve dogal fon sayimlarim1 normalize
etmek ve standart sapmalari birlikte ifade etmek icin kritik seviye asagidaki gibi

yazilabilir.

2 2
Lc ka-\/BJ{:—z]-Nd J{Z_pnj - 81 +B) }(tt_;] -uﬁd (2.26)

18



k, faktorii 6nceden belirlenen giiven derecesine gore segilir ve yaygin olarak %95

giiven seviyesine karsilik gelen Kk,=1,645 kullanilir. Bu katsayr normal dagilim

fonksiyonundaki tek tarafli gliven katsayisidir.

2.2.5.2 Belirleme siir1

Belirleme ya da dedeksiyon smir1 (Lp), bir sayim sisteminde belirli sartlarda yapilan

Olciimde gilivenilir olarak elde edilebilecek en kiiclik sayim miktaridir ve kritik

seviyenin Ustlindedir (

Sekil 2.2). Net sinyal belirleme sinirma esit ise (Np=Lp), net sinyalin standart sapmasi,

UNp

Unp, :\/LD+B+N'+U%+U§|,

olur. Belirleme sinir1, Lp

LD :LC +kﬂ‘UNp

esitligi ile hesaplanir. Genellikle k, = kg = k kabul edilir ve Lp

Lp =Lc +k-yLp +Ug>

ile ifade edilir (Anonymous 2004). Belirleme sinirt

Lp =k? +2-L¢
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(2.27)

(2.28)

(2.29)

(2.30)



olur. Pik alani hesaplanmasinda, basitce Lp =271+329-,/B- 4+ p/ 2n: olarak da

alabilir. Burada p, ilgilenilen fotopikteki kanal sayisi; n, fotopikin sagindaki ve

solundaki Compton siirekliligi kanallarinin sayisidir.

B /2 kBuNQ
~
<::I(Z')I(;L'Jlemeyen Olgilebilir ¢ Giivenli élgiilen >

Dogal fon

Sekil 2.2 Kritik seviyenin ve belirleme sinirinin tanimi

Bu durumda 6lciilebilir en kiigtik aktivite (MDA), belirleme sinir1 ifadesinden,

A Lp _ KPe2-1¢
&E)- f,(E)tc-m  &E) f,(E)tc-m

(2.31)

veya
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271+329-\/B-(1+ p/2n)
- o(E)- T,(E)-te -m

MDA (2.32)

olarak hesaplanir. Burada &(E), ilgilenilen enerjideki fotopik verimi; f,(E), ilgilenilen
enerjinin gama-isin1 yayinlama olasiligi; t¢, sayim siiresi (s) ve m, drnek miktaridir (kg

veya L).

2.2.6 Dedektor verimi

Mutlak fotopik verimi (tim enerji fotopik verimi), €, belirli bir enerjide fotopik altinda
kaydedilen sayimin, kaynaktan yayinlanan gama 1sinlar1 sayisina oranidir. Ozgiin verim

ve fotopik verimi, =g, -(£2/4x)-T ifadesi ile birbiriyle iliskilidir. Burada €,

kaynak konumundan dedektor tarafindan goriilen kati ag1 ve T =exp —z; -d, olmak

I
tizere kaynak ile dedektor arasindaki sagici/sogurucu ortamlari gegen fotonlar igin gegis
(transmisyon) katsayisidir (Debertin  ve Helmer 1988). Gegis kaysayisinin

hesaplanmasinda kullanilan p;, dedektdriin penceresi, hava vb. malzemelerin lineer

azalim katsayilar1 ve d; ise bunlarin kalinliklaridir.

2.2.6.1 Mutlak fotopik veriminin 6l¢iilmesi

Herhangi bir 6rnekte bulunan radyoniiklitin aktivitesinin 6lgiilmesi i¢in, belirli sayim
geometrisinde, dedektoriin fotopik (mutlak) veriminin bilinmesi gereklidir. Gama
isininin belirli bir enerjideki sayim hizi, kaynagin 6zelliklerine, dedektdr kristalinin
sekline ve aktif hacmine, kaynak-dedektdr geometrisine ve dedektoriin etrafindaki
malzemelerdeki (dedektor penceresi, kilifi, kriyostat pargalar1 gibi  diger
sacgict/sogurucular, zirh v.b.) foton etkilesmelerine bagli oldugu i¢in her sayim
geometrisinde fotopik veriminin degisik olmasi beklenir. Ornegin aktivitesinin
hesabinda kullanilacak 6rnek-dedektdr sayim geometrisi, verim tayininde kullanilan
standart kaynak-dedektor geometrisi ile her zaman ayni1 olmalidir. Aksi halde olusacak
farklarin hesapla uygun bir sekilde diizeltilmesi gerekir (Debertin and Helmer 1988).
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Belirli bir E enerjisinde gbzlenen fotopik veriminin en hassas sekilde belirlenmesi,
sertifikali referans standart kaynaklar kullanilarak yapilan kalibrasyona dayanir. Bu
amagla belirli bir kaynak-dedektor geometrisinde referans standart kaynaklar
kullanilarak elde edilen gama spektrumlarindan ilgilenilen fotopikteki net sayimin
Boliim 2.5°de agiklandigi gibi belirlenmesiyle; kaynagin verdigi sayim hizindan fotopik

verimi

NP Nd
E —{tc_td} K 2.33
&( )—W' (2.33)

esitligi ile hesaplanir. Burada N, ilgilenilen fotopikin Compton siirekliligi ¢ikarilmis
net sayimi; tc, sayim siiresi (s); Ng, dogal fon spektrumundan elde edilen fotopikin
Compton siirekliligi cikarilmis net sayimi; tg, dogal fon sayim siiresi (s); f,(E),
ilgilenilen enerjinin gama 1sin1 yayinlanma olasiligi; A, standart kaynagin aktivitesi
(Bq) ve K, kaynagin 6zelliklerine ve 6l¢iim diizenegine bagli farkli etkileri igeren

diizeltme faktorlerinin bilesimini veren bir katsayidir.

Ky -Kg oKy
Ky oK

K (2.34)

Burada; Kp, radyoaktif bozunma diizeltmesi; K, 6lglim siiresi diizeltmesi; Ky, gercek
koinsidens diizeltmesi; K,, gama 151m1 6z sogurma diizeltmesi ve K,, rasgele yigilma

diizeltmesi faktorleridir.

2.2.7 Aktivite ol¢iimii

Gama spektrometrik yontem, diisiik seviyeli aktivitenin 6l¢iilmesinde, oldukga biiyiik
(vaklasik 4 L’ye varan) hacimli 6rnekleri genelde hasar verilmeksizin 6rnek hazirlama
usulleri ile hizli ve pratik sekilde 6lgme imkani vermektedir. Bu yontemle, yliksek

¢ozme giclii ve yiiksek verimli HPGe dedektorler kullanildiginda 10 keV-10 MeV
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enerji aralifinda gama 1511 yaymlayan her tiirli radyoniiklit aktivitesi
belirlenebilmektedir. Bu nedenle HPGe dedektorlii gama spektrometresi, genelde
oldukca disiik aktivite igeren ¢evresel ve gida Orneklerinde c¢ok etkin olarak
kullanilmaktadir ve yiiksek dogrulukta sonuglar vermektedir. Yontem, diger her tiirli
maddenin (¢evresel ve sanayi atiklari, adi atiklar, sanayi ham maddeleri ve triinleri,
yapt malzemeleri) icerebilecegi aktivitelerin belirlenmesinde de kullanildigi gibi,
yiiksek aktiviteler iceren niikleer atiklarin 6lgiimiine de uygundur.

Uygulamada aktivitenin 6l¢iilmesinde iki yontem kullanilir:

1. Ornege uygun bir standart olmamasi durumunda sistemin sayim geometrisine uygun
mutlak verimin kullanildigi dogrudan aktivite belirleme yontemi
2. Ornekle 6zdes bir standart olmas1 durumunda verim tayini gerektirmeyen ve daha

kolay olan standartla karsilagtirma yontemi

Bu tez ¢alismasinda Ornegin aktivitesinin belirlenmesi i¢in dogrudan aktivite ol¢iim

yontemi kullanilmistir. Ornekte bulunan radyoniiklitin ilgilenilen enerjisindeki aktivitesi

Np Ng
tc td

_ . (2.35)
e(E)- f,(E)-m

esitliginden hesaplanir.

2.2.8 Fotopik verimi ve aktivite 6l¢ciimiinde uygulanmasi gereken diizeltme
faktorleri

2.2.8.1 Radyoaktif bozunma diizeltme faktorii

Radyoniiklitin aktivitesi zamanla azalacagi i¢in buna uygun bir diizeltme faktori

70,693At]

K, = e[ e (2.36)
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ile verilir. Burada At, 6rnegin toplanmasindan 6l¢iimiin basladig1 zamana kadar gecen
stire (s) ve tyy ilgilenilenniiklitin yar1 oémriidiir (s). Yar1 omrii ¢ok uzun olan niiklitler

icin K, =1 kabul edilir (Dovlete and Povinec 2004).

2.2.8.2 Olciim siiresi diizeltme faktorii

Standardin veya Ornegin sayimi sirasinda da radyoniiklitler bozunmaya devam ederler.
Sayim stiresi boyunca bozunmayi hesaba katmak i¢in 6lgme siiresine gore bir diizeltme

faktodrii hesaplanir. Olgiim siiresi boyunca olusan bozunma igin diizeltme faktorii

K — L, 1_4%]

= 2.37
 In2-t, (2:37)

ile verilir. Burada t,, 6l¢iim boyunca gegen gercek siiredir (real time). Yari omrii gok

uzun olan niiklitler i¢in K, =1 kabul edilir (Dovlete and Povinec 2004).

2.2.8.3 Gama-1sim1 6z sogurma diizeltme faktorii

Ornegin (veya standart kaynagm) icinden gegcen gama isinlarinin, drnek matrisi ve
yogunlugu nedeniyle sogurulmasi sonucunda, fotopik sayiminda olusan kayiplari
diizeltmek icin, Ozellikle yiliksek atom numarali elementleri iceren ve yliksek
yogunluklu matrislerde 6z sogurma etkisi i¢in diizeltme faktorii uygulanmasi bir
zorunluluktur. Oz sogurma, gama 1sm1 dedeksiyonunda diisiik aktivite Sl¢iimiinde
biiyiik hacimli 6rnekler kullanilmasi nedeniyle 6zellikle diistik enerji bolgesinde (<200

keV) 6nemli bir sorundur.

Ornek ve dedektdr arasina bir sogurucu konulursa, Beer-Lambert kuralma gore

sogurucu i¢inden gecen gama 1sinlariin istel olarak azaldig: bilinmektedir.
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C=Cqy-e #krd (2.38)

Burada Coy, azalima ugramamis gama 111 sayist; C, sogurucu iginden gegerek azalima

ugramis gama 1s1n1 sayisi; L, ilgilenilen enerjideki kiitle sogurma katsayist (u=p/p, cm’?

g™h); p, sogurucunun yogunlugu (g cm™), d sogurucu kalinhigidir (cm). e *k*? terimi d

kalinligindaki diizlemsel bir sogurucu maddenin 6z sogurma katsayisidir.

2.2.8.3.1 Gama-151m 6z sogurma diizeltme faktoriiniin hesaplanmasi
Ormegin (veya standart kaynagim) 6z sogurma faktoriiniin kuramsal olarak hesaplanmasi

icin kimyasal bilesiminin bilinmesi gereklidir. Belirli bir enerjide kimyasal bilesime ait

toplam kiitle sogurma katsayisi

n
Mk = 2 Wi (2.39)
i=1

esitligi ile hesaplanir. Burada pj, maddenin kimyasal bilesiminde bulunan her bir

bilesenin kiitle sogurma katsayisi; w; ise bu bilesenlerin agirlik kesirleridir.

Kiiciik hacimli silindir geometrisi i¢in 6z sogurma faktorii

K — P (2.40)

0 1—efuk.p.d

esitligi ile hesaplanabilir (Cutshall et al. 1983). Burada py, ilgilenilen enerjideki kiitle
sogurma katsayist ((=w/p, cm? g p, maddenin goriiniir yogunlugu (g cm’3); d,

maddenin kalinligidir (cm).
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2.2.8.4 Gergek ¢akisma (true coincidence) diizeltme faktorii

Dedektoriin, bozunan radyoniiklitin bir¢ok sayida agiga ¢ikan X- ve gama isinlarini
algilayarak bir tepki vermesi, yani her enerjiyle orantili bir puls olusmasi beklenir.
Halbuki sistemin ¢6zme zamanindan daha kisa siirede, 6zellikle niikleer seviyelerin art
arda (cascade) yaymladigi gama isinlart bir toplam pik olarak spektrumda
gozlenebilmektedir. Dolayisiyla st iiste ¢akisan enerjilerin olusturdugu fotopiklerde
kayiplar ve artiglar s6z konusu olabilmektedir. Niikleer seviyelerden es zamanlh
yayinlanan iki gama 1gminin bir toplami olarak, gama spektrumunda gézlenecek yeni
bir pik gercek ¢akisma olayimnin oldugunu gosterir. Bu olay nedeniyle fotopik sayiminda
olabilecek kayiplar ve artiglar, niiklitin bozunma semasina bagl oldugu gibi kaynak-
dedektor geometrisine de baglidir. Gergek c¢akisma olaylarinin sayisi, kaynagin
aktivitesiyle dogru orantili olmasina ragmen, belirli bir kati acida olusan kayiplarin
toplam sayima orani kaynagin aktivitesine bagli degildir. Pratikte, kaynak dedektore
yaklagtirildiginda veya dedektér hacmi biiylidiiglinde gergek c¢akisma kayiplarini
diizeltme gereksinimi de artar. Ancak bunun diizeltilmesi, her niiklit ve her sayim
geometrisi i¢in Ozel ugraslar gerektirir. Uygulamada, 6zdes sayim geometrilerinde
miimkiin oldugunca dedektorden uzak sayim yaparak bu etkiler giderilebilir (Garcia-
Talavera et al. 2001). Kiigiik kristal hacminde bir dedektér ve dedektorden uzakta
yapilan saymmlarda bu etkiler ihmal edilir derecede azalabilir. Ornegin, kristal
yiiksekliginin en az iki kati mesafede sayilan noktasal kaynaklar i¢in cakisma
kayiplarmin %5’in altinda oldugu ve bagil verimi %30-40’1 ge¢meyen es-eksenli
dedektorler ile 10-12 cm mesafede yapilan sayimlarda olusabilecek kayiplarin
belirsizlik simirlart i¢inde oldugu ifade edilmektedir (Debertin and Helmer 1988,
Ramos-Lerate et al. 1992, Russ et al 2005). Niiklitin niikleer seviyelerinin art arda gama
1511 yayinlanmast durumu yoksa, yakin mesafelerde yapilan 6l¢iimlerde gergek ¢akisma

toplanmasi i¢in bir diizeltme faktorii uygulanmasina gerek yoktur.

2.2.8.5 Rasgele y181lma diizeltme faktorii

Rasgele y1gi1lma, spektrometrenin ¢6zme zamani iginde, sisteme art arda olusan iki veya

daha fazla pulsun gelmesi sonucu, ayn1 veya farkli enerjili art arda olusan iki pulsun, es
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zamanli dedeksiyonunun bir sonucudur. Diger bir ifadeyle, iki gama 1sinin meydana
getirecegi pulslar, spektrometrenin belirli bir ¢dzme zamani i¢inde ayn1 sayim sitemine
ulagirlarsa, bunlar ayrik olaylar olarak ayirt edilemeyerek, bunun yerine toplam bir
enerjiye karsilik tek bir puls olarak kaydedilecektir (Ornegin Bics kaynaginda
661,6+661,6=1323,2 keV’de olabilecegi gibi). Bu durumda gergekte kaydedilmesi
gereken puls sayisinda kayiplar olacaktir. Rasgele y1gilma etkisi, toplam sayim hizinin
ve sistemdeki ylikseltecin puls genisliginin bir fonksiyonudur. Bu nedenle, bu puls
yigilmas: etkisi, pulslarin toplam genisligi daraltilarak (sekillendirme zamani
azaltilarak) en aza indirilebilecegi gibi, kaynak-dedektor mesafesi degistirilerek (veya
uygun kaynak aktivitesi saglanarak) sayim hizi diisiiriilerek azaltilabilir. Yiiksek sayim
hizlarinda nicel olarak daha fazla pulsun sistemin ¢6zme zamani igerisinde birbirinden
etkilenmesi s6z konusudur. Pratik uygulamalarda, 6rnegin, sistemin 6lii zaman %10’u

gectiginde kesinlikle puls y1gilmasi diizeltmesi yapilmasi gerekir.
K, =el2R7) (2.41)

Burada, R, tiim spektrumdaki toplam (integral) sayim hizi (sayim/s) ve 1, sistemin

¢Ozlimleme zamanidir.

2.2.9 Belirsizlik hesabi

Bir ¢cok durumda ilgilenilen nicelik (6l¢iim degeri), dogrudan dogruya oOlgiilerek elde
edilemez, bunun yerine gesitli diger niceliklerin degerlerinden tiiretilmek zorundadir.
Bu durumda 6l¢iim degerinin belirsizligi birlestirilmis standart belirsizlik olarak verilir.
Ilgilenilen niceligin (8l¢iim degeri, y;) birlestirilmis standart belirsizligi, Gauss’un “hata
yayllma yasas1” kullanilarak tiiretilebilir. En genel haliyle, y 6lciilen degerin toplam

belirsizligi uc(Y;), her bir degiskenin belirsizliginden u(x;), asagidaki gibi hesaplanir.

n 2
Ue Y(Xq 1eiXy ) = \/z[gj . w(x) 2 (2.42)

i=1 i
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Burada y(Xi,...,Xn), Xi,...,xn hiceliklerinin bir fonksiyonudur. x; niceliklerinin
birbirinden bagimsiz oldugu ve u(x;)<<X;j oldugu durumda gegerlidir (Dovlete and

Povinec 2004).

Birlestirilmis standart belirsizlik degeri uc(yi), gerek duyuldugunda (daha yiiksek
giivenirlikle ifade edilmek istendiginde) bir k, genisletme faktorii ile carpilarak, dlciilen
nicelik u £ k,uc seklinde ifade edilir. Aksi belirtilmedigi durumda, bu ¢alismada

belirsizlikler, k,=1, yani +1o giiven araliginda verilmistir.

2.2.9.1 Fotopik veriminin belirsizligi

Standart kaynak kullanilarak belirli bir enerjide Olglilen verim degeri, ilgilenilen
enerjide elde edilen fotopikin net sayim hizinin, ilgilenilen enerjideki gama yaymlanma
olasiliginin, standart kaynagin aktivitesi ile madde miktarinin ve diizeltme faktorlerinin

bir fonksiyonudur. Buna gore fotopik veriminin belirsizligi (+1c araliginda)

2 2
e (u(Np)] J{u(A)jZJ{U(f;/)J {u(m)f{mf (2.43)
Ny A fy m K

ile verilir. Burada ¢, ilgilenilen enerjideki fotopik verimi; N,, fotopikin Compton
sturekliligi ve dogal fon diizeltmesi yapilmis net sayimi; u(Np), net fotopik sayimminin
belirsizligi; A, standart kaynagin aktivitesi; u(A), standart kaynagin aktivitesinin
belirsizligi; f,, ilgilenilen enerjinin gama 1sm1 yaymlama olasihigr; u(fy), gama 1sm1
yaymnlanma olasiliinin  belirsizligi; m, standardin miktari;; u(m), standardin
miktarindaki belirsizlik; K, diizeltme faktorlerinin bilesimi ve u(K) ise diizeltme

faktorlerini kapsayan belirsizliktir.
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2.2.9.2 Aktivitenin belirsizligi

2.2.9.2.1 Dogrudan 6l¢cme yontemi ile 6lciilen aktivitenin belirsizligi

llgilenilen 6rnegin dogrudan dlgme yontemi ile belirlenen aktivitesindeki belirsizlik,
ilgilenilen radyontiklitin belirli enerjisindeki fotopikin net sayim hizinin, ilgilenilen
enerjideki gama yayinlanma olasiliginin, fotopik veriminin, 6rnegin madde miktarinin

ve diizeltme faktorlerinin bir fonksiyonudur. Buna gore aktivite niceliginin belirsizligi;

2 2 ~2 2 2
(A A (u(hrlvp)] +(u(fy)] J{usﬂ +[u(m)j +[U(K)] .40

D f7, g m K

ile verilir. Burada A, drnegin aktivitesi; Ny, fotopikin Compton siirekliligi ve dogal fon
saymmi ¢ikarilmis net sayimmi; u(Np), net fotopik saymmimin belirsizligi; e, fotopik
verimi; u(e), fotopik veriminin belirsizligi; f,, ilgilenilen enerjinin gama 1511 yayinlama
olasiligy; u(f,), gama 1511 yaymlanma olasiliginin belirsizligi; m, 6rnegin miktari; u(m),
ornegin miktarindali belirsizlik; K, diizeltme faktorlerinin bilesimi; u(K) ise diizeltme

faktorlerini kapsayan belirsizliktir.
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1 Kaullanilan Spektrometrik Yontemler

3.1.1 X-i151m spektrometre sistemi

X-1smlart kaynagindan ¢ikan 1sinlar (fotonlar) kimyasal analizi yapilacak olan 6rnek
tizerine gonderilir. Karakteristik 1smlarin  dalga boylar1 sabittir ve elementin
karakteristigidir ve bu durum 6rnegin kimyasal analizinin yapilmasina olanak tanir. Bu

prensipten yararlanarak, EDXRF teknigi ile elementel analiz yapilmuistir.

Seramik ve mermerlerin kimyasal bilesimindeki ppm(mg.kg™) ve % mertebesindeki
elementler, yiiksek enerji ayirma giiclii (132 eV FWHM@5.9 keV) 25mm? aktif alanli,
Be pencereli bir SDD dedektor ve max. ¢ikis giicii S0kV olan Ag-anodlu X-1smm1 tiipi
uyarmali bir EDXRF analiz sistemiyle gerceklestirilmistir. Bu amagla birkag yiiz
mikron tane biiyiikliigiinde elenmis toz numuneler, organik baglayici ile pres altinda

pelet haline getirildikten sonra kullanilmigtir. Her numune igin en az 2 pelet

hazirlanmustir.
l\'u:.nune Polietilen ~ Kursun
yeri Zarh
Sacilma
acisa
Giris acisa
Tip numune
Numune mesafesi
dedektor -
mesafesi

Tiip
kolimator
AaDn

Dedektor
(SDD)

Sekil 3.1 X-1s11 floresans spektrometresi
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Cizelge 3.1 SDD dedektoriin 6zellikleri

Dedektor Tipi Silikon Drift Dedektor (SDD)
Boyutu 25 mm*
Silikon Kalinlig1 500 pm
Berilyum Pencere Kalinligi 12.5 um
Toplam Gii¢ 2.5 Watt

Cizelge 3.2 X-151mu tiipii 6zellikleri

Hedef Malzemesi Giimiis (Ag)
Hedef Kalinligt 0.75 pm
Tiip Voltaji 10-50 kV
Yaklasik Doz Hizi 1Sv/ih @ 30 cm
Pencere Malzemesi Berilyum
Pencere Kalinligt 127 pm
Cikis Koni Agist 120°

3.1.1.1 Standart kaynaklarin ve érneklerin 6l¢ciime hazirlanmasinda
kullanilancihazlar

Ornek hazirlamada 200°C’ye kadar ayarlanabilen SalvisLab marka Thermocenter
TC-100 etiiv, 1pm’den kiiciik tane biiyiikliigii saglayan Retsch marka PM-200 &giitiicti,
basing uygulanabilen Specac marka pres ve hassasiyeti +%0,01-0,0001 olan And

marka GR-202 hassas terazi kullanilmistir.

3.1.1.2 Numunelerin hazirlanmasi

Kantitatif analiz i¢in ilk olarak drnekler 105 °C de etiiv edilerek nemden arindirilmistir.
Elde edilen numune daha sonra homojenlik kazanmasi ve ayni partikiil biiytikliigiine
sahip olmasi i¢in 250 um gozli eleklerle elenmistir. Toz halinde bulunan 6rnek, kaygan
bir kagit iizerine dokiilerek hassas terazide tartilmistir. Tartma miktar1 kiyaslanacak olan

standarda gore belirlenmistir. Bu deger genelde 1 gramdir. Bizim kullandigimiz LKSD-
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1 (CRM Canadian lake sediment) standardindan olugmaktadir. Elde ettigimiz 6rnekler 1
gram agirhginda ve belirli miktarda selilloz baglayici ile birlikte homojen olarak
karistirilmis ve 9-10 ton/cm2 basing altinda 13 mm c¢apinda pelet haline getirilmistir.

Uygulanan islemler hazirlanan biitiin numuneler i¢in ayni sartlarda ayni islemler

gerceklestirilmistir. Boylece matriks etkisi de minimum seviyeye ¢ekilmistir.

(A) (B)

\

LSRR

R SN PR
’i"*-r’\\\\

AN NS \\\\\

o L

©) (D)
Sekil 3.2 (A) Seramik (K6 ve K9) ve mermer (R3) ornekleri, (B) Pelet 6rnekleri,

(C) Sirlt seramik 6rnegi, (D) Seramik 6rneginin pasta kismi
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3.1.1.3 Enerji kalibrasyonu

Herhangi bir numune ile ¢alisilirken, spektrumdaki pikleri dogru bir sekilde
degerlendirmek i¢in enerji kalibrasyonu yapilir. Enerji kalibrasyonu yapmak i¢in enerji
degerleri bilinen pikler bu piklerin enerji degerlerine karsilik gelen kanal numaralari
kullanlmistir. Bu ¢alismada referans malzeme olarak paslanmaz ¢elik (SS 316)
kullanilarak enerji kalibrasyonu yapilmistir. Bu referans metal i¢inde Fe, Cr, Mn, Cu ve

Mo gibi elementler ve bu elementlere ait karakteristik pikler Cizelge 4.1’de verilmistir.

3.1.1.4 XRF analiz metotlar1

Cok cesitli olan X-151m1  spektrometrik analiz metotlar1 matris (sogurma ve
siddetlendirme) etkilerinin azaltilmasina temel yaklasimlar: itibariyle yedi grupta
toplanabilir (Bertin, 1975). Bu tez calismasinda standartla mukayese metodu ile

numunenin kimyasal bilesimi tayin edilmistir.

Standartla karsilastirma metodu: Numuneden yaymlanan karakteristik analit ¢izgi
siddeti, numuneler ile ayni veya yakin analit ve matris konsantrasyonuna sahip

standartla karsilagtirma yapilir.

Standart ilave ve seyreltme metodu: Analit konsantrasyonu numune matrisi i¢inde
miktar olarak degistirilir. Bu bir veya birkag numune matrisine, birkag degisik
konsantrasyonda saf analit veya analit ¢ozeltileri ilave edilerek matris i¢inde analit

miktarinin azar azar arttirilmasi ile yapilir.

ince film metodu: Sogurma ve siddetlendirme etkilerini ortadan kaldirmak igin

numuneler ince filmler halinde hazirlanir.

I¢ (dahili) standardizasyon: Standartlarla karsilastirma metodu, 6zel bir matris i¢inde
analite benzer uyarma, sogurma ve siddetlendirme karakteristigine sahip bir dahili
standart elemntin biitiin numunelere ilave edilmesi ile diizeltilir. Kalibrasyon

fonksiyonu, analit ve dahili standart ¢izgilerini siddet oranini ihtiva eder.

33



Sacilmis X-isinlan ile standardizasyon: Numune tarafindan sagilmis primer X-

isinlarinin siddeti, sogurma-siddetlendirme etkilerini diizeltmede kullanilir.

Deneysel diizeltme: Sogurma ve siddetlendirme etkilerini yok etmek veya minimuma

indirgemek i¢in 6zel deneysel teknikler kullanilir.

Matematiksel diizeltme: Sogurma ve siddetlendirme etkilerini deneysel olarak

tiiretilmis parametreler kullanilarak matematiksel diizeltme yapilir (Bertin, 1975).

3.1.2 Gama spektrometre sistemi

Gama spektrometre sistemleri, c¢esitli radyoaktif Orneklerdeki radyoizotoplarin
tanimlanmasinda sik¢a kullanilmaktadir. Gama iginlarinin enerjisi her bir gekirdek i¢in
kesikli ve karakteristiktir. Bir 6rnek icindeki farkli radyoaktif ¢ekirdeklerin ayni anda
analiz edilebilmesi, malzeme ve zaman kaybina sebep olan ayirma islemleri
gerektirmemesi, hizli ve kolay 6rnek hazirlanmasi gama spektrometresinin avantajlari
arasinda yer alir. HPGe dedektorii, besleme gerilimi uygulanmadigl zaman, yani 6l¢iim
alinmadiginda, Ge kristal oda sicakliginda tutulabilir. Fakat caligirken germanyum dar-
bant 6zellikli bir yariiletken oldugundan dedektor kullanilirken sivi azot sicakliginda
tutmak gerekir. Bu durum pratik agidan dezavantaj gibi goriinse de, sagladigi yiiksek
ayirma glcii nedeniyle, bir ¢ok radyoniiklidin verdigi karmasik bir gama
spektrumlarinin ayni anda analiz edilmesine ve boylelikle giivenilir aktivite degerlerine

ulasilmasina imkan verir.

Bu tezde Ongoriilen dlglimleri gergeklestirmek i¢in yaygin olarak kullanilan yiiksek
enerji ayirama giclii (2.2 keV FWHM @1332.5 keV’de 2.2 keV FWHM) kuyu tipi
%44,6 bagil verimli Ge dedektorii olan bir gama spektrometresi kullanilmistir. Gama
spektrometrik Olctimler i¢in sistem ASTM E181 standardina uygun olarak kalibre
edilmistir. Uygun bir sayim siiresi igin pik alan belirsizligi i¢in bir karar verilerek ve
spektrumlar kaydedilmistir. Spektral girisim, 6z sogurma ve gergek zamanli

cakismalar(TCS) icin gerekli diizeltme faktorleri uygulanmistir (Yiicel ve ark., 2011).
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Spektrumlarda, *®Ra igin 7-10 Bag/kg, ***Th igin 7-10 Bg/kg ve “)K i¢in10-20 Bg/kg
MDA (asgari 6l¢iilebilir aktivite) degerleri hedef alinmistir.

Cizelge 3.3 HPGe dedektoriin 6zellikleri

Dedektor geometrisi ve Kkristal tipi Kapali uglu, es eksenli, p-tipi
Bagil verimi % 44,8
Aktif hacmi 218 cm®

Cap 66,5 mm
Ge kristali

Yiikseklik 67 mm
Enerji ayirma giicii 122 keV (>'Co) 1,16 keV
(FWHM) 1332,5 keV (*°Co) 2,0 keV
Pik-Compton oram 1332,5 keV (*°Co) 60,8:1

3.1.2.1 Orneklerin hazirlanmasi

Yurt disina ihracat igin sertifikalandirma amaciyla A.U. NBE’ne daha dnceden gelen,
seramik karolar ve mermer iriin pargalari firma adi ve kodu kullanilmaksizin
laboratuvarda 6zel bir numarayla kodlanmistir. Daha sonra, iki agamali bir islemden
gecirilerek kirilip ogitiilmiistiir. Toz tane biiyiikligii ve yas/ kuru agirliklart ve net
miktarlari, hazirlama tarihleri etiketlenen numuneler, sizdirmaz sekilde  silindirik
kaplara konulmustur. Ornekler,ilk olarak etiivde 105°C’de 4 saat kurutulmustur. Daha
sonra, , uygun homojenligi elde etmek i¢in tane boyutu 1 mm’nin altina inecek sekilde
ogiitiillerek toz sekline getirilmistir ve standart kaynaklar ile ayn1 geometrideki plastik
kaplar icerisine doldurulmustur. Hazirlanan bazi 6rnekler 226Ra’nin iiriin niikliti 2?Rn
ile radyoaktif dengeye gelmesi i¢in 6l¢iimden Once en az bir ay veya daha fazla siireyle

bekletilmistir.
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3.1.2.2 Dogal fon spektrumunun dl¢iilmesi

Laboratuar ortaminin dogal fon spektrumu, dedektorde ve dedektor ¢evresinde herhangi
bir kaynak yokken &lgiilmiistiir. Ilgilenilen enerjilerde dogal fon saymmlari, farkl
zamanlarda her biri iki veya ii¢ giin siire ile yapilan en az {i¢ Ol¢limiin ortalamasi

alinarak hesaplanmaistir.

3.1.2.3 Gama-isin1 6z sogurma diizeltme faktoriiniin belirlenmesi

Gama-1sm1 6z sogurma diizeltme faktorleri silindirik numune geometrisinde, standart

kaynaklar ve 6rnekler icin belirlenmistir.

3.1.2.3.1 Gama-isin1 6z sogurma diizeltme faktoriiniin hesaplanmasi

Gama 1511 6z sogurma diizeltme faktoriiniin hesaplanmasi i¢in dncelikle K, E ve R
kodlu drneklerin kimyasal bilesimleri hesaplanmistir. XRF 6lciimleri A.U N.B.E’de
yaptlmistir.  Kimyasal element bilesimi bulunduktan sonra NIST XCOM
(http://physics.nist.gov/PhysRefData/Xcom/Text/XCOM.html, 2014) referans veri

taban1 kullanilarak kiitle azalim katsayilar1 hesaplanmistir. Ayrica EGML 1389-37-7

coklu radyoniiklit standardinin bilinen kimyasal bilesimi SiO, kullanilmistir.
Kimyasal bilesimi bilinen madde igin, ilgilenen enerjideki 6z sogurma diizeltme
faktorii, silindirik numune geometrisinde o enerjideki kiitle azalim katsayisi (cm2 g,

maddenin yogunlugu (g cm’) ve kalinlig1 kullanilarak Esitlik 2.39°dan hesaplanmuistir.

3.1.2.4 Verim kalibrasyonu

Dedektoriin verim kalibrasyonu, mutlak verim kalibrasyonu (absolute effinciency)

yontemi ile silindirik numune geometrisinde yapilmustir.
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3.1.2.4.1 Verim kalibrasyonunda kullanilan sertifikal referans standart
kaynaklar

Dedektdriin verim kalibrasyonunun elde edilmesinde sertifikalit EGML 1389-37-7 ¢oklu
radyoniiklit (

Cizelge 3.4) referans standart kaynagi kullanilmistir.

Cizelge 3.4 Sertifikali EGML 1389-37-7 ¢oklu radyoniiklit standardinin 6zellikler

Niklit | E(keV) | f,(%) tys A (KBq) T°p'am(£5'"5i2"k
“1%p 46,539 4,18 22,3402 yil 5094,81 7,0
“TAm 59,537 36,0 432,17+0,66 yil 512,67 3,0
%¢d 88,0341 3,63 462,6+0,7 giin 4832,88 31
*Co 122,06 85,6 271,79+0,09 giin 178,75 31
s 159 84,0 119,7+0,1 giin 238,29 3,1
>Icr 320,0842 9,86 27,706+0,007 giin 6120,16 3,0
33 391,688 64,9 115,09:£0,04 giin 857,01 3,0
gr 514,0067 98,4 64,849+0,004 giin 1120,54 3,0
Bcs 661,66 85,1 30,17+0,16 yil 796 3,0
8y 898,042 94,0 106,630+0,025 giin 1779,19 3,0
®Co 1173,232 99,86 5,272+0,001 yil 953,48 3,0
%Co 13325 99,98 5,272+0,001 yil 953,48 3,0
By 1836,063 99,4 106,630+0,025 giin 1779,19 3,0

3.1.2.4.2 Mutlak verim kalibrasyonu

Aktivitesi bilinen standart kaynaklarin bilinen enerjileri i¢in 6l¢iilen verim degerlerinin

uygun bir egriye uyarlanarak, bilinmeyen bir enerjideki verimin ara degerleme
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(interpolasyon) veya disa degerleme (ekstrapolasyon) vya da egri uzatma/uyarlama
(cubic spline) teknikleri ile hesaplanmasini esas alir. Bu yontemde gergek koinsidens
etkilerini ayrica hesaba katmak gerekir. Bu yontemle belirlenen verim degeri dogrudan
aktivite hesabinda kullanilacagindan, farkli bir radyoniiklitin bozunma semasina bagl
degisebilen gergek c¢akisma kayiplar1 farkli biiyiikliikte olabilecektir. Ayrica bu
yontemde de Ornek ve standart kaynagin kimyasal bilesimleri ve yogunluklar1 farkl

olabileceginden 6z sogurma diizeltmesi yapilmasi gerekmektedir.

Verim kalibrasyonun elde edilmesinde silindirik numune geometrisindeki standart
kaynaklar dedektdr kilifinin (end-cap) iizerinde Olclilmiistiir. Radyoaktif standart
kaynaklardan iyi bir sayim istatistigi elde etmek icin 2 giinliik bir 6lglim yapilmistir.
Gergek cakisma diizeltmesi, kristalin gercek dikey konumdan 1°-2° egilmesi, kristal
yiizeyindeki Olii tabaka gibi ¢ok cesitli parametrelerin hesaba katilmasi ve 06zel
prosediirlerle dedektoriin  toplam veriminin de oOlgiilmesini gerektirdiginden bu

calismanin kapsami diginda tutulmustur.

3.1.2.5 Yap1 malzemelerinden kaynaklanan radyasyon dozunun kaynagi

Dogal iiriinler genel olarak farkli mineral ve farkli kimyasal kompozisyona sahiptir. Bu
farklilik farkli kimlige biirtinmelerini ve farkli isimlendirmelerine neden olmaktadir.
Radyasyon veya radyoaktivite 6zelligi tasiyan mineraller dogada az bulunmaktadir.
Ancak bu elementler mobil olmalarindan dolay1 son kristallesen iiriinde daha fazla
yogunlagsma gostermektedir. Bu nedenle kristalizasyon siireci igerisinde dogal halde
radyoaktif elementler son kristallerdeki minerallerde yi8is1m gostermektedir. Bu
nedenle ortoklaz, mikroklin, sanidin ve anortoklazlardaki potasyum (K)
zenginlesmesinden dolay1 radyoaktif 6zellik sergiler. bunun yaninada ilk kristallesip
ancak ¢oOzeltide var olan radyoaktif elementler bazi minerallerin biinyesine
katilmaktadir. Zirkon, monazit, granat, titanit, sodalit, kankrinit gibi mineraller bunlara
ornek verilebilir. Seramikler daha ¢ok Kaolin ve alkali feldspat minerallerden
yapilmaktadir. Bu nedenle potasyum (K) etkili radyoaktivite 06zellikli mineraller

etkindir. Bu nedenle seramigin bilesimi ve 6zelligi oldukga etkilidir.
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3.1.2.6 Yap1 malzemelerinin radyasyon doz degerlendirilmesi

Bina yapiminda kullanilan malzemeler biiylik bir ¢ogunlugu toprak kaynakl
oldugundan, bunlar da insanlarin dogal radyasyona maruz kalmalarmin nedenidir.
Biitiin yap1 malzemeleri degisik miktarda dogal radyoniiklitler igermektedir. Kayalardan
ve topraktan elde edilen malzemeler genellikle Uranyum (?*®U) ve Toryum (**2Th)
serilerinin dogal radyoniiklitleri ile Potasyum (*°K) radyoaktif izotopunu igermektedir.
Uranyum serilerinde ??° Ra ile baslayan bozunma serisi dnem arz ettiginden, referanslar
genellikle Uranyum yerine Radyuma goére yapilmaktadir. Diinya genelinde toprak
katmanlarindaki Radyum, Uranyum ve Potasyum konsantrasyonlar1 sirasiyla 40-50
Bg/kg, 40-50 Bg/kg ve 400-500 Bg/kg’dir. Yapi malzemelerindeki radyoaktivitenin
kontrol amaci, maruz kaliman dogal radyasyon seviyesinin bu malzemeler nedeniyle
artmasinin Onlenmesidir. Toplum {iyelerinin alacagi radyasyonun miimkiin olan en
diisiik seviyede tutulmasi esastir. Ancak, yapt malzemelerinin kullanim alaninin
genisligi nedeniyle bunlardan kaynaklanan radyasyonun tamamen 6nlenmesi miimkiin
degildir. Yap1 malzemelerinden kaynaklanan radyasyon 1sinlamasini, i¢ ve dis 1sinlama
olmak tiizere ikiye ayirmak miimkiindiir. D1s 1s1nlamaya dogrudan gama isinlar1 sebep
olmaktadir. I¢ 1smlamaya ise, Radon (*?Rn), Toron (*°Rn) ve bunlarin kisa miirlii

parcalanma iiriinlerinin teneffiis edilmesi sebep olmaktadir.

i¢ Isinlamaya Karsi: 90/143/Euratom rumuzlu Avrupa Komisyonunun 21 Subat 1990
tarihli “Evlerdeki Radon Isinlamalarina Kars1 Halkin Korunmasi”na iliskin Tavsiye
Karari’nda yeni ve eski binalar i¢in eve i¢ci Radon konsantrasyon limitleri belirlenmistir.
Bu seviyeler; eski binalar i¢in 400 Bq/rn3 ve yeni binalar i¢cin Radon konsantrasyonu

tasarim seviyesi 200 Bg/m? diir.

Dis Isinlamaya Karsi: Avrupa Komisyonu'nun ‘“Radiation Protection 112
(Radiological Protection Principles Concerning the Natural Radioactivity of Building
Materials), 1999” raporunda yapt malzemelerinden kaynaklanan radyasyondan
korunmak i¢in 1 mSv/yill gama dozu smirlamasi getirilmektedir. Bu ¢ercevede AB
tilkelerinde, 1 mSv iizerinde gama dozuna sebep olabilecek miktarda radyoaktivite
iceren yap1 malzemelerine izin verilmemektedir. Uye iilkelerin bir kismi yapi

malzemelerinin radyoaktivitesine iliskin diizenlemeleri hazirlamis olup yap1
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malzemelerinin ~ Avrupa  Birligi icinde kontrolli  dolagimmin  saglanmasi

arzulanmaktadir.

Radyum-226, Toryum-232 ve Potasyum-40 aktivite konsantrasyonlari Cgra, Ctn, Ck
sirastyla (Bg/kg) olmak yillik doza karsilik gelen aktivite derisim indeksi; binalarda

beton gibi ¢ok kullanilan malzemeler i¢in

I:CRa+CTh + CK
300 200 3000

(3.1)

esitligi ile hesaplanmaktadir. Aktivite derisim indeksi, I, kullanilan malzemeye gore
degismekle birlikte, binalarda kullanimi sinirli olan kaplama malzemelerinin toplum
bireyine ekstra verebilecegi dozun 0,3 mSv/yil smirlandigr durumda; I<2 olmalidir.
Buna gore Olciilecek aktivite dersimlerinden 1 indeksi asagidaki esitlikle

hesaplanabilir:(yiicel, yeltepe, 2014).

I:CRa+CTh + CK
510 437 6378

(3.2)

3.1.2.7 Yap1 malzemelerindeki aktivitenin él¢iimii

Yap1 malzemelerinin aktivite 6l¢iim sonuglari, dogrudan aktivite 6l¢iim yontemi ile elde
edilmistir. Ornekler, yeterli sayim istatistiginin saglanmas1 amaciyla iki ile {i¢ giin
arasinda degisen siirelerde Ol¢iilmiistiir ve biitiin Slglimlerde sistemin 6lii zamani

%1’den az tutulmustur. Aktivitesi belirlenecek 6rnegin 6l¢iilen spektrumundan,

Cizelge 3.5°de verilen enerjilerdeki fotopiklerin net sayimlart ve belirsizlikleri;
dedektorde herhangi bir kaynak yok iken alinan ortamdaki dogal fon spektrumundan
ayni enerjilerdeki fotopiklerin dogal fon sayimlari ve belirsizlikleri elde edilmistir.

Aktivite 6l¢tiimiinde K, E, M ve Z kodlu 6rneklere deneysel olarak olgiilen 6z sogurma

40



diizeltme faktorleri uygulanmistir. Her 6rnek i¢in ilgilenilen enerjilerde Olgiilebilir en

kiigiik aktivite (MDA) degerleri ise 100000 s 6l¢iim siiresi esas alinarak hesaplanmustir.

Dogrudan aktivite Ol¢iim yonteminde Ornegin aktivitesi,A Esitlik 2.27 kullanilarak,
aktivitenin belirsizligi, u(A) ise 1o giiven araliginda hesaplanmistir. Aktivite sonuglari
EGML 1389-37-7 ¢oklu radyoniiklit standardi kullanilarak elde edilen verim degerleri

ve radyoniiklite 6zgii yontem ile elde edilen verim degerleri i¢in ayr1 ayr1 verilmistir.

3.1.2.8 Aktivitesi olciilen niiklitler ve aktivite o6l¢ciimiinde kullanilan gama-i1sin1
enerjileri

Uranyum bozunma serisinin ana radyoniikliti 238, 49,5 keV (% 0,064) ve 113,5 keV
(%0,0102) enerjili pratikte olglilmesi gii¢ olan ¢ok zayif siddetli gama 1sinlar1 yayinlar
(Yiicel ve ark., 1998). Bu nedenle ***U’in, iiriin niiklitleri 2*Th (24,1 giin) ve ***"Pa
(1,17 dakika) ile dengede oldugu varsayilarak aktivitesi hesaplanir (Huy ve ark., 2004).
Bu niiklitlerin her ikisi de, kapal bir sistemde 120-160 giinliik bir siirede *®U ile ~%99
dengeye ulasir. 2*Th’iin 63,3 keV (%3.8) enerjili gama 1s1m, “?Th ve ?*'Th’den
strastyla 63,8 keV (%0,255) ve 63,9 keV (%0,023)’de zayif siddetli gama katkilari
icermesine ragmen aktivite belirlenmesine uygundur. 2%Mpa’in en siddetli gama enerjisi
1001 (%0,837) keV’dir. Bu enerjinin yliksek enerji bolgesinde olmasi nedeniyle, 6z
sogurma etkileri 2'Th’iin 63,3 keV enerjisindeki kadar biiyilk olmamasma karsin
100 Bq kg™t altindaki uranyum aktivitesi i¢in sayim istatistigi ciddi bir sorundur.
Uranyum serisinde yayimlanma olasihiklari yiiksek olan gama 1sinlarina sahip ***Pb ve
214B;j radyontiklitleri bulunur. Kisa yar1 6miirlerine bagli olarak, bu iki niiklit kapali bir
sistemde yaklagik bir ayda “Ra ile dengeye ulasir. “*Pb ilgilenilen enerjileri 295,2 keV
(%18,2) ve 351,9 keV (%35,1)’dir. ?*Bi niiklitinin en siddetli gama 1sinlar1 609,3 keV
(%44,6) ve 1120,2 keV (%14,7)’dedir. Bu enerjilerde ise 6nemli koinsidens kayiplari
vardir. Ancak 351,9 keV’lik gama 1sininin en az ¢akigsma etkisi oldugu rapor

edilmektedir (Garcia- Talavera ve ark., 2001).

Toryum serisinde en ¢ok ilgilenilen niiklitler 228Ra (5,75 yil) ve 228Th (1,9131 yil)’dir.

228 228

Dengenin saglandigi durumda ““Ra firiin niikliti 228Ac’den ve “®Th iiriin niiklitleri

212ppy 212 ve 2%®T]den belirlenebilir. ®Ac’in en siddetli gama 1sinlar1 338,4 keV
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(%11,26), 911,1 keV (%26,6) ve 968,9 keV (%16,23)’dir. Bu enerjilerde c¢akisma

kayiplari etkindir. 2*?

Bi'nin en 6nemli gama enerjisi 727,3 keV (%6,64)’dir ve {ist
seviyelerden yayinlanan gama 1sinlariyla meydana gelen cakisma etkisi igin diizeltme
gerektirir. ??Pb niiklitinin ilgilenilen enerjisi 238,6 keV (%43,5)°dir. ®TI’in en siddetli
gama enerjisi ise 583,1 keV (%30,58)’dir. Bu enerjide de cakisma kayiplar igin

diizeltme gereklidir.

Aktinyum serisinden kaynaklanan niiklitlerin 6l¢iimii nadiren miimkiindiir. En siddetli
gama enerjisi 185,7 keV (%57,2)’dir, fakat spektrumda 22°Ra’nin 186,2 keV (%

214ph niiklitleri arasinda

3,56)’lik enerjisi ile ayn1 fotopik olarak kaydedilir. °Ra ve
denge olusmamussa, 2°U  aktivitesi 163,3 keV (%5,08) ve 205,3 keV (%5,01)

enerjilerinden oOlgtilebilir. Bu iki enerji, diger enerjilerden zayif katkilar igerir.

Potasyum aktivitesi “°K niiklitinin 1460,8 keV enerjili fotopikinden olgiiliir. Cogu
durumda 1460,8 keV’de olusan fotopik, “°K ve ?®Ac’in olusturdugu bir piktir. 2*Th ile
dengede olan “®Ac’in 1459,2 keV’de %1 (Reus ve Westmeier 1983) veya %0,83
(Firestone ve ark., 1988) gama yaymlanma olasiligina sahip gama enerjisi vardir. Bu iki
degerin ortalamasi aliarak gama yaynlanma olasihig % 0,92 + 0,09 elde edilir. K
niiklitinin 1460,8 keV enerjisinin gama yayinlanma olasiligt %10,67°dir (Reus ve
Westmeier 1983, Firestone ve ark.,. 1988). Bu durumda olusan fotopike %**Th ve *°K
niiklitlerinin  katkisinin oram1  0,92/10,67=0,088°dir. Deneysel sonuglar bu oranin
0,097+0,09 oldugunu gostermistir. Bu degerlerin ortalamasi alinarak, oran 0,093 olarak
onerilmistir (Groppi ve ark., 2005). Diger bir ifadeyle, “K’m bulunmadig1 durumda bile
22Th’nin “®Ac iriiniinden kaynaklanan 1459,2 keV’lik gama 1511 nedeniyle bir 0K

232

fotopikine girisim yapar. Ornekte “°K ve %**Th aktivitesi aymi ise, “°K tayininde

%9,3’liik bir hata sz konusu olabilir. Bu durumda 0K aktivitesindeki % hata,

9,3x[A*Th)/A(*K)] ile hesaplanir. Olgiilen “°K aktivitesinden toryum etkisini

cikarmak i¢in diizeltilmis “°K aktivitesi

Ay (PK) = A(®K)—-0,093x A(**Th) (3.3)
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ile verilir. Burada Aq (*°K), diizeltilen “°K aktivitesi; A(*°K), 6lciilen “°K aktivitesi ve
A(®*?Th) dlciilen “**Thaktivitesidir. “°K/%*Th aktivite oran1 9,3’den biiyiik oldugunda

K aktivitesindeki hata %1’den kiigiik oldugu igin ihmal edilebilir (Groppi ve ark.,.

2005).

Bu calismada, %?°Ra aktivitesi, ®Ra, ?*Pb ve ?*Bi’den ; 2*Th aktivitesi ise bozunma

iiriinleri “®Ac (338,32 keV) ve ?®Ac (911,20 keV)’in ilgili fotopiklerinden 6lgiilen

aktivitelerin aritmetik ortalamasi alinarak hesaplanmuistir. 40K aktivitesi ise 1460,8 keV

enerjili fotopikinden hesaplanmistir.

Cizelge 3.5 Aktivitesi 6l¢iilen niiklitlerin 6zellikleri

Gama-1sin1 Enerjisi

Gama-1s1n1 yayinlama olasiligi

Niiklit Bozunma Urtunua Ey(keV) F (%)
““Ra 186,21 3.56

238, 2l4pp 351,93 35,60
““Bi 609,31 45,49

2527, ZZAC 338,32 11,40
AcC 911,20 26,20

238 223::4Th 63,30 3,75
Mpa 1001,03 0,84

UK UK 1460,82 10,55

3.1.2.9 Olgiilen aktivite degerleri kullanilarak hesaplanan nicelikler

3.1.2.9.1 Sogurulan doz hizi

Yillik etkin doz hizim1 hesaplamak i¢in 6nerilen, havadaki sogurulan dozdan (D), etkin

doza (ED) doniisiim katsayis1 0,7 Sv Gy'1 ve yagam alanlarinda bulunma (occupancy)

ya da mesguliyet faktorii 0,8’dir (Anonymous 2000). Bu durumda bina icinde

yasayanlar i¢in kaplama malzemeleri nedeniyle alabilecekleri gama etkin doz hizi
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~02x107° &y-h/Bg-kg ™ xCpy
0,3msv| =014 102 &y.h™/Bg-kg™ x Cqy, |x 0,7Sv/Gy x 7000h

1 (3.4)

- 0,096 x10 2 &y . hfl/Bq kg T xCy

ile hesaplanabilir. Toplum tiyesi kisiler i¢in etkin doz hiz1 yilda 0,3 mSv’i gegmemelidir

3.1.2.9.2 Gama aktivitesi derisim indisi

Aktivite konsantrasyon indisi I<2, fazladan 0,3 mSv/y1l gama dozu i¢in 6lgiilen gama

aktivitesi derisim indisi;

| = Cra +CT" + Cu .| Bd (3.5)
510 437 6378 | | kg

Burada Cra, Cth Ve Ck sirastyla radyum, toryum ve potasyum aktiviteleridir (Bq kg™)
3.1.3 Yiizey beta dozu ol¢iimii
3.1.3.1 Kontaminasyon dedektorleri

Kontaminasyon dedektorlerinde dedektor yiizeyi genistir. Alfa ve beta, giriciligi az olan
radyasyonlarin dedekte edilebilmesi i¢in dedektdor pencereleri c¢ok incedir.
Kontaminasyon dedektdrlerinde orantili saya¢ ya da sintilatdrler kullanilir. Bu tiir
dedektorler kontamine bolgedeki aktivite miktarini belirlemek i¢in tasarlandiklarindan
genelde CPM (count per minute) ya da CPS (count per second) cinsinden ya da

dogrudan Bq/cm? cinsinden 8lgiim yaparlar.

Bu tez calismasinda ZnS(Ag) sintilator dedektorii kullanilarak — olctimler
gerceklestirilmistir. Olgiimler seramik karolar kursun zirh iginde yerlestirilerek, ¢ok

hassas bir sekilde alinmis ve daima ayn1 geometride tekrarlanmistir. Tez ¢alismasinda
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kullanilan ZnS(Ag) sintilatér dedektoriiniin  baslica ozellikleri Cizelge 3.6’da

gosterilmistir.

Cizelge 3.6 ZnS(Ag) Sintilatoriin 6zellikleri

Radyasyon dedektor ZnS (Ag) sintilator
Giris Pencere Boyutu 150 mm x230 mm
Pencere Alam 345 cm®
Koruyucu lzgara 80 % gecirgenlik
Beta-Gama Hassasiyeti 1uSv/h (**'Cs) <100 cps

0 — 5000 cps (a- kanal)

Olciim Arahg (6lii zaman <10%) 0— 50000 cps (B-y-kanal)

Dis Boyut 260 mm x 178 mm x 150 mm

Olciim Modu a ve B-y olglimii

3.1.3.2 iyon odas

fon odalar1 X-151n1, gama 1sinlar1 ve beta pargaciklar1 Slgmede kullanilir. Algak
radyasyon siddetine duyarli olmamakla beraber yiiksek doz siddetlerini 6lgmede son
derece yararlidir. Cesitli radyasyonlar1 ayirt etme Ozellikleri yoktur. Gaz olarak
genellikle atmosfer basincinda hava kullanilir. Olgiim gostergeleri uGy/h, uSv/h ve
mR/h seklindedir.

Bu tez caligsmasinda yiiksek hassas hacimli (450 Cm3) bir saya¢ kullanilarak yiizeysel
beta dozu hesaplamalari gerceklestirilmistir. Olgiimler kursun zith icinde
gerceklestirilmistir. Elde edilen sonuglar degerlendirilip ZnS(Ag) sintilator
dedektoriiyle elde edilen degerler ile karsilastirilmis ve yilizde degisimleri belirlenmistir.

Iyon odas1 dedektdriiniin baz1 dzellikleri asagidaki Cizelge 3.7 de gosterilmistir.
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Cizelge 3.7 Iyon odas1 dedektdriiniin 6zellikleri

) 0—50 uSv
Entegre Edilen Doz
0—-500 uSv
Yogunluk 7 mg/em®

51/Y Epex 2,27 MeV |, 1.01

H (0,07) beta tepkisi 29T Emax 0,77MeV, 0,62

Ortam sicakhigr arahgi -10°C ile +50 °C
Pencere Alliminyum
Bagil yapisal hata +15%

-2,9 uSv/h (0,29mR/h), %4,5

Istatistiksel dalgalanmalar
-40 uSv/h(4,0mR/h), %1
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4. BULGULAR

4.1 X-151n1 Floresans Spektrometresi

X-1511 Floresans Spektrometresi ile yapilan analiz ic¢in standart ile karsilastirma
metodundan yararlanilmistir. Bu ¢alismada seramik karo, seramik porselen, mermer ve
zirkon numunelerinin  hem kalitatif hemde Kkantitatif olarak element analizleri
yapilmistir. Analizleri yapabilmek icin LKSD-1 Lake Sediment standard: ile cesitli

konsantrasyonlarda miktarlar hazirlanarak kullanilmistir.

Enerji kalibrasyonu standart referans ¢elik malzeme SS 316 standartina gore Cizelge

4.1°de verilen enerji kalibrasyon degerleri dogrultusunda yapilmistir.

Cizelge 4.1 Enerji kalibrasyon degerleri

Element Karakteristik X- Enerji (keV) Kanal Numarasi
1§1n1
Cr Kai 5,41 198
Mn Kai 5,92 215
Fe Kai 6,40 233
Fe Ksi 7,06 257
Cu Kai 8,045 293
Mo Kai 17,48 634
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y=36,179x+1,6051

300 -

200 -

Kanal Numarasi

100 -

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18
Enerji (keV)

Sekil 4.1 Enerji kalibrasyon egrisi

Cizelge 4.2 LKSD-1 sediment standardinin bilesim ve yiizde miktar1

Bilesen Yiizde Bilesim
SiO; 40,1
Al,0; 78
Fe,Os 4,1
MgO 1,7
CaO 10,8
Na,O 2,0
K20 11
MnO 0,1
TiO, 05
P,0s 0,2
LOI (1000 °C) 29,9
SO, 1,6

LOI: yanmadaki kayip (loss of ignition)
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4.1.1 Nitel (Kalitatif) analiz

Nitel analiz genel olarak numune igindeki elementleri belirlemek icin kullanilir.
Herhangi bir spektral analiz yonteminde oldugu gibi, bir grup spektral ¢izgi bir elementi
temsil eder. Bu tez ¢alismasinda elli bir 6rnegin analizi gergeklestirilmistir. Sekil 4.13,
Sekil 4.14, Sekil 4.15 ve Sekil 4.16’da bazi orneklerin XRF analizinde gozlemlenen

spektrumlari verilmistir.

12000 Sikon Drift Dedelzor (SDD)
30kY-15pA-1003

10000 4 kg
BDOO 1
E I=¥g
> 5000
&
v
L0000 4 ]
k3
2000 1

Enetji(keV)

Sekil 4.2 E6 kodlu 6rnegin XRF spektrumu
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S#ikon Dnft Dedekior (SDD)
30Kkv—15pA-100s

4000 1 s

Sa é..m

2000 -
1000 1
kg
04 T '
n b 30

Sekil 4.2 K1 kodlu 6rnegin XRF spektrumu

4500 -
Siion Drift Dedekaa«(SDD)

Inke 30kY-15 18- 1005
£000 -

3500 1

3020 1

2500 4

Sayim

2020 1

1520

1000

520
AlMg e
—~—it R

A

Sekil 4.3 E10 kodlu 6rnegin XRF spektrumu
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Silkon Drift Dedektdr (SDD)
5000 - efo 30%v—15 pA—100s

5000 -

£00D -

Sayim

3000 -

2000 - Gis

1000 <

0 5 10 15 0 b3 30
Encrji(keV)

Sekil 4.4 K2 kodlu 6rnegin XRF spektrumu

4.1.2 Nicel (Kantitatif) analiz

Kantitatif analiz, ¢alisilan numunedeki bir elementin yiizde olarak oraninin belirlenmesi
esasina dayanir. Enerji dagilimli spektrometrelerde nicel olarak analiz yapilabilmektedir

(Jenkins ve ark, 1981).

Bu calismada standartla karsilastirma metodu ile analizler gergeklestirilmistir. Cizelge
4.3 ve Cizelge 4.4’de K kodlu numunelerin, Cizelge 4.5, Cizelge 4.6 ve Cizelge 4.7°de
E kodlu numunelerin, Cizelge 4.8’de M kodlu numunelerin ve son olarak Cizelge 4,9°da
Z kodlu numunelerin kimyasal bilesimleri belirlenmis ve yiizde olarak miktarlar

hesaplanmustir.
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Cizelge 4.3 K kodlu numunelerin XRF yontemi ile belirlenmis kimyasal bilesimleri

% Bilesim”

Element K1 K2 K3 K4 K5 K6 K7 K8
% % % % % % % %
Al,O4 14,426  4,2893 0,9118 12,087 18586 13,6517 16,247  4,4278
SiO; 76,099 86,001 92,897 85683 77,821 81,5057 82,015 89,837
K0 15998 14705 2,4406 0,6880 11,0172 1,7231 0,4017 2,4200
CaO 52598 55775 05786 0,3844 04829 05605  0,6272  0,6995
TiO, 0,6112 05492 1,0230 0,5987 1,0793  1,2371  0,3969  0,7934
MnO 0,0195 0,0218 0,0131 0,0079 0,0137 0,0362  0,0105 0,0210
Fe 0, 1,6630 11,7723 18195 04352 0,8232  1,0994  0,2243  1,4943
Ni 0,0106 0,0107 0,0225 0,0142 0,0163 0,0150  0,0275  0,0213
Zn 0,665 0,1427 0,0132 0,0042 0,0028 0,0023  0,0073  0,0936
Sr 0,440 0,1646 0,2810 0,0966 0,578 0,1690  0,0426  0,1920
" Eksik olan madde miktar1 1’e normalize edilmistir.
Cizelge 4.4 K kodlu numunelerin XRF yontemi ile belirlenmis kimyasal bilesimleri
% Bilesim”
Element K9 K10 K11 K12 K13 K14 K15 K16
% % % % % % % %
Al,O, 23,799 11,5894 23549 4,2857 16,285 8,7424  7,4336 10,767
SiO, 73,769 89,940 67,139 87,478 76,807 88,706 87,040 85,733
K;O 0,6547 2,3429 2,3348 2,1336  3,5012 0,6919 1,8986  0,5245
CaOo 0,4263 0,4284 0,5417 0,6455 0,6008 0,4218 0,7261 0,3654
TiO; 0,6947 10718 13083 3,1277 0,8418 0,7854 0,7830 0,8894
MnO 0,0067 0,0315 0,0294 0,0900 0,0100 0,0065 0,0136 0,0639
Fe,O; 0,4841 4,3825 48657 11,8909 11,7988 0,5176  1,5757  1,5596
Ni 0,0150 0,0097 0,0118 0,0243 0,0119 0,0149 0,0186 0,0093
Zn 0,0040 0,0157 0,0133 0,1416 0,0490 0,0089 0,3417  0,0048
Sr 0,463 0,1877 0,2073 0,1823 0,0943 0,1045 0,1689 0,0825

“Eksik olan madde miktar1 1°e normalize edilmistir.
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Cizelge 4.5 E kodlu numunelerin XRF yontemi ile belirlenmis kimyasal bilesimleri

% Bilesim”

Element El E2 E3 E4 E5 E6 E7 ES8

% % % % % % % %
Al,O4 55679 8,1871 11,378 18,3314 6,3346 21,779 16,414 12,210
SiO; 83,791 85,169 83,949 88,034 89,460 72,259 78,784 83,593
K0 1,4100 11,5236 1,2012 0,6089 0,7231 1,3806 1,0549  0,9605
Ca0O 6,2200 2,2505 1,1448 1,2568 1,6669 15275 1,1413 1,0659
TiO, 0,9651 11,0453 0,6281 05462 0,4409 0,6589 0,6465 0,5733
MnO 0,0080 0,0360 0,0195 0,0380 0,0449 0,0236 0,0227 0,0132
Fe,0O; 15214 1,4745 1,3634 0,6383 11,0204 12436 1,1496 0,9642

Ni 0,0126  0,0140 0,0159 0,0220 0,0091 0,0144 0,0184 0,0140
Zn 0,3593 0,0678 0,1092 0,0082 0,0113 0,7537 0,6439 0,4799
Sr 0,1447 02316 0,1906 05163 0,2889 0,1676 0,1252 0,1261

" Eksik olan madde miktar1 1°e normalize edilmistir.

Cizelge 4.6 E kodlu numunelerin XRF yontemi ile belirlenmis kimyasal bilesimleri

% Bilesim*
Element E9 E10 Ell E12 E13 El4 E15 E16
% % % % % % % %

Al,O3 8,4608 7,0696 9,0392 8,8650 19,7697 52599 13,063 17,731
Sio, 85,697 88,999 84,894 80,976 83,685 91,640 84,357 76,931
K,0 1,2600 11,0425 1,756 1,8551 1,6610 0,5598 0,4427 1,2349
Ca0o 1,4166  0,9297 2,2068 6,0542 11,8270 1,4303 11,0688 11,3494
TiO, 0,6461 05011 06431 06732 0,6213 04881 04341 0,6366
MnO 0,0305 0,0119 0,0532 0,0125 0,0412 0,01122 0,0110 0,0306
Fe 05 1,2778 0,9393 1,5856 1,2625 1,3303 0,3496 0,2659  1,2889
Ni 0,0186 0,0116 0,0171 0,0125 0,0006 0,0224 0,0196 0,0190
Zn 1,0392 0,3824 0,0212 0,2157 0,8044 0,0035 0,0012 0,6154
Sr 0,537 0,134 03645 0,0730 0,2594 0,2348 0,3368 0,1632

" Eksik olan madde miktar1 1’e normalize edilmistir.
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Cizelge 4.7 E kodlu numunelerin XRF yontemi ile belirlenmis kimyasal bilesimleri

Element

A|203
Sio,
K,0
CaO
TiO,
MnO

Fe,O;

Ni
Zn
Sr

E17
%
9,2730
81,7528
1,3437
5,6205
0,5726
0,0088
1,1781
0,0135
0,1831
0,0539

% Bilesim™

E18 E19 E20
% % %
8,2302 5,9044 6,2829
80,4185 90,3481 90,5639
1,7128 0,8720 0,7647
7,1041 1,2968 1,2831
0,7656 0,5731 0,5244
0,0103 0,0164 0,0185
1,4713 0,6122 0,3882
0,0083 0,0149 0,0167
0,2068 0,0053 0,0025
0,0721 0,3568 0,1551

E21
%
10,8170
83,0790
1,6886
2,2981
0,6336
0,0220
1,1802
0,0158
0,0971
0,1686

E22
%
2,3804
92,1174
1,0814
2,2608
1,2223
0,0198
0,6299
0,0189
0,0059
0,2632

" Eksik olan madde miktar1 1°e normalize edilmistir.

Cizelge 4.8 R kodlu numunelerin XRF yontemi ile belirlenmis Kimyasal Bilesimleri

Element

Al,O3
SiO,
Kzo
CaO
TiO,
MnO

F6203

Ni
Zn
Sr

R1
%

26,431
0,797

72,619

0,029
0,012

0,111

% Bilesim*

R2 R3 R4 RS R6
% % % % %
16,972 0,759 6,973 13,877 0,562
- 47,936 84,119 75,388 -

- - 5139 1,688 -
81,877 44235 0913 2,831 96,33
- - 0,406 0,745 -

- 0,190 0,048 0,112 -
0,003 6,510 2,283 4,784 0,055
0,025 0,238 0,010 0,019 0,022
0,006 0,003 0,007 0,008 0,006
0,146 0,129 0,102 0,548 0,155

R7
%

26,170

72,573

0,0025
0,0083
0,0022
0,0513

R8
%

16,683

81,688

0,0023
0,0087
0,0024
0,1072

R9
%
13,13
2

0,510
85,34
0,065

0,293
0,014
0,008
0,640

" Eksik olan madde miktar1 1’e normalize edilmistir.

54




Cizelge 4.9 Z kodlu numunelerin XRF ile belirlenmis kimyasal bilesimleri

% Bilesim”

Element Z1 Z2 Z3 Z4
% % % %
Al,Os 8,035 8,174 6,773 7,282
SiO, 91,718 91,700 93,044 92,494
K,0 - - - -
CaO - - - -
TiO, 0,217 0,108 0,145 0,197
MnO - - - -
Fe 0, 0,041 0,037 0,046 0,037
Ni 0,071 0,055 0,084 0,064
Zn - - - -
Sr - - - -

" Eksik olan madde miktar1 1°e normalize edilmistir.

4.2 Gama-isim Oz Sogurma Diizeltme Faktorleri

4.2.2 Hesaplanan gama-isim1 6z sogurma diizeltme faktorleri

Kimyasal bilesimi bilinen standart kaynaklar ve drnekler i¢in ilgilenilen enerjideki 6z
sogurma diizeltme faktorleri, SBS geometrisinde Boliim 3.1.2.4.1°de anlatildigi gibi
hesaplanmugtir. Belirli enerjilerde hesaplanan 6z sogurma diizeltme faktorleri SBS
geometrisindeki numuneler i¢in Cizelge 4.10, Cizelge 4.11, Cizelge 4.12, Cizelge 4.13,
cizelge 4.14, ¢izelge 4.15 ve ¢izelge 4.16°da belirtilmistir.
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Cizelge 4.10 SBS geometrisinde K numuneleri i¢in hesaplanan (Koh) 0z sogurma

diizeltme faktorleri

Enerji

63,30
186,21
338,32
351,93
609,31
911,20

1001,03
1460,82

K1
Ko
1,57
1,28
1,22
1,22
1,17
1,14
1,13
1,11

K2
K"
1,58
1,29
1,22
1,22
1,18
1,15
1,14
1,11

K3

K"
1,53
1,26
1,21
1,21
1,16
1,13
1,13
1,10

K4
Ko
1,72
1,38
1,30
1,30
1,23
1,19
1,18
1,15

K5
Ko
1,64
1,34
1,27
1,27
1,21
1,17
1,17
1,14

K6

Ko
1,72
1,37
1,28
1,28
1,22
1,18
1,18
1,14

K7
Ko
1,70
1,37
1,29
1,29
1,23
1,19
1,18
1,15

K8

Ko
1,72
1,36
1,28
1,28
1,22
1,18
1,17
1,14

Cizelge 4.11 SBS geometrisinde K kodlu numuneleri i¢in hesaplanan (Koh) 0z sogurma
diizeltme faktorleri

Enerji

63,30
186,21
338,32
351,93
609,31
911,20

1001,03
1460,82

K9
Ky
1,45
1,25
1,19
1,19
1,15
1,13
1,12
1,10

K10
Ko
1,81
1,38
1,30
1,29
1,23
1,19
1,18
1,15

K11
Ko
1,59
1,28
1,22
1,22
1,17
1,14
1,13
1,11

K12
K"
1,51
1,25
1,20
1,19
1,15
1,13
1,12
1,10

K13
Ky
1,68
1,34
1,27
1,27
1,21
1,17
1,16
1,13

K14
Ky
1,59
1,32
1,25
1,25
1,19
1,16
1,15
1,12

K15
Ky
1,68
1,34
1,27
1,26
1,21
1,17
1,16
1,13

K16
Ky
1,72
1,37
1,29
1,29
1,23
1,19
1,18
1,15

Cizelge 4.12 SBS geometrisinde E kodlu numuneleri i¢in hesaplanan (Koh) 0z sogurm
diizeltme faktorleri

Enerji

63,30
186,21
338,32
351,93
609,31
911,20

1001,03
1460,82

El
K,
1,64
1,30
1,24
1,24
1,19
1,15
1,15
1,12

E2
K,
1,73
1,36
1,28
1,28
1,22
1,18
1,17
1,14

E3
K,
1,78
1,39
1,31
1,30
1,24
1,20
1,19
1,15

E4
K"
1,86
1,45
1,35
1,35
1,27
1,22
1,21
1,17

E5
K,
1,85
1,43
1,34
1,33
1,26
1,21
1,20
1,17

E6
K,
1,65
1,32
1,25
1,25
1,20
1,16
1,15
1,13

E7
K,
1,72
1,36
1,28
1,28
1,22
1,18
1,17
1,14

E8
K,
1,81
1,41
1,32
1,31
1,25
1,20
1,19
1,16

E9
K,
1,71
1,34
1,27
1,27
1,21
1,17
1,16
1,13
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Cizelge 4.13 SBS geometrisinde E kodlu numuneleri i¢in hesaplanan (Koh) 0z sogurma
diizeltme faktorleri

Enerji

63,30
186,21
338,32
351,93
609,31
911,20

1001,03
1460,82

E10
K"
1,79
1,40
1,32
1,31
1,24
1,20
1,19
1,16

Ell
K"
1,84
1,41
1,32
1,32
1,25
1,20
1,19
1,16

E12
K"
1,64
1,31
1,25
1,24
1,19
1,16
1,15
1,12

E13
K,
1,66
1,32
1,25
1,25
1,19
1,16
1,15
1,12

El14
K,
1,77
1,40
1,32
1,31
1,24
1,20
1,19
1,16

E15
K,
1,68
1,36
1,28
1,28
1,22
1,18
1,17
1,14

E16
K,
1,70
1,35
1,27
1,27
1,21
1,17
1,17
1,14

Cizelge 4.2 $SBS geometrisinde E kodlu numuneleri i¢in hesaplanan (Koh) 0z sogurma
diizeltme faktorleri

Enerji

63,30
186,21
338,32
351,93
609,31
911,20

1001,03
1460,82

E17
K"
1,61
1,30
1,24
1,24
1,19
1,15
1,15
1,12

E18
h

K

1,60
1,29
1,23
1,23
1,18
1,15
1,14
1,12

E19
K,
1,74
1,37
1,29
1,29
1,23
1,19
1,18
1,15

E20
K,
1,71
1,37
1,29
1,29
1,23
1,19
1,18
1,15

E21
h

K

1,79
1,39
1,31
1,30
1,24
1,20
1,19
1,15

E22
K,
1,76
1,38
1,30
1,30
1,23
1,19
1,18
1,15

Cizelge 4.15 SBS geometrisinde R kodlu numuneleri i¢in hesaplanan (Koh) 0z sogurma
diizeltme faktorleri

Enerji

63,30
186,21
338,32
351,93
609,31
911,20

1001,03
1460,82

R1
Ky
2,55
1,46
1,35
1,35
1,27
1,22
1,21
1,17

R2
Ky
2,84
1,51
1,39
1,38
1,30
1,24
1,23
1,19

R3
Ky
1,77
1,41
1,33
1,33
1,26
1,21
1,20
1,16

R4
Ko
1,64
1,31
1,25
1,24
1,19
1,16
1,15
1,12

R5
Ko
1,78
1,35
1,27
1,27
1,21
1,17
1,16
1,13

R6
Ky
2,48
1,42
1,32
1,32
1,25
1,20
1,19
1,16

R7
Ky
2,13
1,35
1,27
1,26
1,21
1,17
1,16
1,13

R8
Ko
2,39
1,40
1,30
1,30
1,23
1,19
1,18
1,15

R9
Ko
2,30
1,35
1,27
1,26
1,21
1,17
1,16
1,13
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Cizelge 4.3 SBS geometrisinde Z kodlu numuneleri i¢in hesaplanan (Koh) 0z sogurma
diizeltme faktorleri

Enerji Zlh Zzh Z3h Z4h
Ko Ko Ko Ko

63,30 1,49 1,60 1,57 1,67
186,21 1,28 1,33 1,31 1,37
338,32 1,22 1,26 1,25 1,29
351,93 1,22 1,26 1,25 1,29
609,31 1,17 1,20 1,19 1,23
911,20 1,14 1,17 1,16 1,19
1001,03 1,13 1,16 1,15 1,18
1460,82 1,11 1,13 1,12 1,14

4.3 Verim Kalibrasyon Egrisi

Silindirik numune geometrisinde dedektérim verim kalibrasyon egrisi Bolim
3.1.2.4.2°de anlatildig1 gibi mutlak verim kalibrasyonu (absolute efficiency) yontemi

ile elde edilmistir.

4.3.2 Mutlak verim kalibrasyon egrisi

Dedektoriin mutlak verim kalibrasyonu SBS geometrisinde EGML 1389- 37-7 ¢oklu
radyontiklit standart kaynag: ile yapilmistir. Cizelge 4. 6z sogurma diizeltme faktorii
uygulanarak elde edilen verim degerleri belirtilmistir. Sekil 4.17°de SBS geometrisinde
EGML 1389-37-7 c¢oklu radyoniiklit standard1 ile 6z sogurma diizeltmesi uygulanarak

elde edilen verim kalibrasyonu egrisi gosterilmistir.
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Cizelge 4.17 SBS geometrisinde EGML 1389-37-7 ¢oklu radyoniiklit standart1 ile 6z

sogurma diizeltmesi uygulanarak elde edilen verim degerleri

Fotopik verimi(%b)

_— o
Niiklit E (keV) f, £ u (f,) (%) ectu(sy)
Pb-210 46,539 4,060 £+ 0,08 0,04 + 0,003

Am-241 59.537 35,920 £ 0,17 0,05 £0,002
Cd-109 88,0341 3,650+ 0,06 0,06 + 0,003
Co-57 122,06 85,680 + 0,13 0,06 £ 0,003
Te-123m 159 83,990 + 0,095 0,05 £ 0,002
Cr-51 320,0842 9,870 £ 0,05 0,03 £ 0,002
Sn-113 391,688 64,890 + 0,17 0,03 £ 0,001
Cs-137 661,66 85,200 + 0,20 0,02 £ 0,001
Y-88 898,042 94,100 + 0,50 0,02 + 0,001
Co-60 1173,237 99,89 + 0,02 0,01 £0,001
Co-60 1332,5 99,983 £ 0,02 0,01 £0,001
Y-88 1836,063 99,360 + 0,05 0,01 +0,0003
0,07 -
] 46,5-159keV
0,06 - a;=-17,5699
1 a= 63344

- 005 - a;=-0,6791

g R2=0,7985

2 004 - 159-1836keV

- a=-1,2317

2 o3 a;=-0,1199

s a:=-0,0445

J = .
2 0,02 R2=0,9643
0,01 ¢ -
0 ] T T T 1
0 500 1000 1500 2000
Enerji (keV)

Sekil 4.5 SBS geometrisinde EGML 1389-37-7 ¢oklu radyontiklit standarti ile 6z
sogurma diizeltmesi uygulanarak elde edilen verim kalibrasyonu egrisi

4.4 Kaplama Malzemelerinin Aktivite Ol¢iimii

Silindirik numune geometrisinde hazirlanan 6rneklerin EGML ¢oklu radyoniiklit

standardi kullanilarak 6z sogurma diizeltmesi uygulanmadan dogrudan aktivite Slgiim

yontemi ile dl¢iilen aktivite degerleri ile EGML ¢oklu radyoniiklit standardi kullanilarak




hesaplanan 6z sogurma diizeltme faktorii uygulanarak dogrudan aktivite dl¢iim yontemi
ile Olcililen aktivite degerleri asagidaki c¢izelgelerde gama derisim indisi ile beraber

verilmistir.
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Cizelge 4.18 Silindirik numune geometrisinde K kodlu seramik humunelerin 6z sogurma diizeltme faktorii uygulanmadan ve uygulanarak

elde edilen aktivite degerleri

Gama
Numune Numune Ozgiil Aktivite” Derisim
Kodu Tipi 226 232 40 238 Indisi 226
Ra Th K U | Ra
(Ba’kg) (Ba/kg)  (Balkg)  (Barkg) (Ba/kg)
K1 Porselen 98+5 80=+5 489 + 23 88+13 0,45+0,02 121 +6
K2 Karo 71+4 76 +5 433 £ 21 64+22 0,38+0,02 87+5
K3 Porselen 64+3 76 £4 522+24 41+14 0,38+0,02 77 +4
K4 Karo 42 +2 70+ 4 197 £ 10 21+8 0,27 +£0,01 55+3
K5 Karo 46 + 2 590+3 253+ 12 43+ 9 0,27 £0,01 50+3
K6 Karo 71+£3 93+5 524 +24 6710 0,43 +0,02 92 +4
K7 Porselen 342+16 117+6 144+7 254+18 0,98+0,05 445+20
K8 Karo 76 +4 83=+5 610 £29 52+14 0,43+0,02 975
K9 Karo 37+2 66+ 4 173 +9 40+11 0,25+0,01 45+ 3
K10 Karo 80+ 4 112+£6 659 +31 98+14 0,51+0,03 104 +5
K11 Karo 72 +£4 99 + 6 600+28 84 +13 0,46+0,02 88+ 4
K12 Karo 75+4 87+t6 497 +£24 147+41 042+0,02 90+ 5

K13 Porselen 156 +7 1106 868+40 13614 0,70+0,03 199 +£9
K14 Porselen 41 £2 68+ 4 136 =7 60+15 0,26+0,01 51+£3
K15 Porselen 81 +4 80+5 556+26 68+12 0,43+0,02 103 +5
K16 Porselen 34 +2 65+4 131 +7 28+12 0,24 +£0,01 44+ 3

Ozgiil Aktivite™
232-|-h 40K
(Barkg) (Barkg)
94+5 543 +25
90 + 6 481 + 23
89+5 576 + 27
87+5 226+ 11
72+4 287 + 14
115+7 598428
146 + 7 164 + 8
102+6  695+33
76+ 4 189 + 10
139+8  754+35
117+7  665=31
102+7 546427
135+8 983 +45
82+5 152+7
97 + 6 629 + 30
81+5 150 + 8

238U
(Ba/kg)
11517
86 £ 29
55+ 19
30+ 11
58+ 12
87+ 13
339 +24
74 £20
48 + 14
138 £ 20
110+ 17
193 +53
193 +£19
79 +£ 20
92+ 16
42 +17

Gama
Derisim
Indisi
|

0,54 = 0,03
0,45 £0,03
0,45 +0,02
0,34 £0,02
0,33 £0,02
0,54 +0,03
1,23 £0,06
0,53 £0,03
0,29 £0,02
0,64 = 0,03
0,54 = 0,03
0,49 = 0,03
0,85 +0,04
0,31 £0,02
0,52 0,03
0,30 £ 0,02

Minimum Detectable Activity (MDA) : <2 Bg/kg **°Ra, <3 Bg/kg **Th, <7 Bg/kg K, <1 Bg/kg **®U
*(")z"sogurma diizeltme faktorii uygulanmadan elde edilen 6zgiil aktivite
** Oz sogurma diizeltme faktorii uygulanarak elde edilen 6zgiil aktivite
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Cizelge 4.19 Silindirik numune geometrisinde E kodlu seramik numunelerin 6z sogurma diizeltme faktorii uygulanmadan ve uygulanarak

elde edilen aktivite degerleri

Gama Gama
Ozgﬁl Aktivite” Derisim (")zgiil Aktivite Derisim
Numune Numune A A
Kodu Tipi 226 232 40 238 Indisi 226 232 40 238 Indisi
Ra Th K U I Ra Th K U I
(Ba/kg)  (Balkg)  (Balkg) (Balkg) (Balkg) (Balkg) (Balkg) (Ba/kg)
E1l Karo 63+3 52+3 360+ 17 5012 0,29 £ 0,02 78 +£4 62 +4 402 +£19 67+ 16 0,36 £ 0,02
E2 Karo 60+3 45+3 459 £22 59+12 0,32 + 0,02 77 +4 56 +4 523 +25 79+ 16 0,36 £ 0,02
E3 Karo 59+£3 45+3 349 £ 16 54 £ 10 0,27 £ 0,01 77 +4 56+3 402 £+ 19 75+ 14 0,34+ 0,02
E4 Karo 115+6 48 +£3 148 +7 101 £ 13 0,36 +£0,02 157 +£8 62+3 173 +£9 145+ 19 0,48 + 0,02
E5 Karo 48 +£2 38+2 214 £ 10 23+6 0,22 +£0,01 64+3 49+3 249 £ 12 34 +£8 0,28 £ 0,01
E6 Karo 49+3 49+3 328 £ 16 71+ 19 0,26 +0,01 61 +£4 59+4 369 £18 87 £23 0,31+0,02
E7 Karo 55+£3 50+£3 241 £ 12 56 £15 0,26 +£0,02 71+4 61 £4 275+£13 77 £20 0,32+0,02
E8 Karo 57+3 45+3 344 £ 17 66 + 14 0,27 £0,02 76 £4 57+4 398 £ 19 87 £ 19 0,34+ 0,02
E9 Karo 5343 4443 303+ 14 59+12 0,25 £ 0,01 68 +4 53+3 344 + 16 79+ 16 0,31 £0,02
E10 Karo 4443 4243 355+ 17 20+ 17 0,24 + 0,01 58+4 53+3 410+ 19 47 +27 0,30 £ 0,02
El11 Karo 5543 44 +2 181 £8 64 + 16 0,24 +£ 0,01 73 +4 55+3 210+ 10 103 £ 26 0,30 £ 0,02
E12 Karo 73 +4 57+4 484 + 23 38+11 0,35+0,02 91+5 68 +4 543 + 26 52+ 15 0,42 £0,02
E13 Karo 46 £3 47+3 350+ 17 - 0,25+ 0,01 5743 57+4 393+ 19 - 0,30 £ 0,02
E14 Karo 275+ 13 77+4 157+ 8 235+ 18 0,74 £ 0,04 364 +17 97+5 180+ 9 321 +24 0,96 £ 0,05
E15 Karo 215+ 10 64 +4 159+£8 167 £21 0,59+ 0,03 277 +£13 79+£5 181+9 224 £ 28 0,75+ 0,04
E16 Karo 49+2 47+£3 338 £ 16 48 +£7 0,26 £ 0,01 63+3 58+3 383 +£18 65+9 0,32+ 0,02
E17 Karo 75+4 58+3 457 +£21 73+12 0,35+ 0,02 94 +£5 69 +4 511+£23 97+ 16 0,42 + 0,02
E18 Karo 75+4 60 +4 472 +£23 63 +20 0,36 = 0,02 92+5 T1£5 526 £25 85+£28 0,43 + 0,02
E19 Karo 49+2 57+3 297 £ 14 90+ 15 0,27 £ 0,01 65+3 71+£4 339+ 16 121 £20 0,34 + 0,02
E20 Karo 117+5 74 +4 217+ 10 111+£12 0,43 £0,02 1517 92+5 248 + 12 155+ 16 0,55+0,03
E21 Karo 5943 44 +3 480 £22 5016 0,29 £ 0,02 78 +4 56+3 554 +26 73 +23 0,37 £0,02
E22 Karo 44 +2 59+3 189+9 45+ 10 0,25+ 0,01 5843 74 + 4 217+ 10 64 + 15 0,32 +£0,02

Minimum Detectable Activity (MDA) : <2 Bg/kg **°Ra, <3 Bg/kg *Th, <7 Bg/kg K, <1 Bg/kg **®U
“Oz sogurma diizeltme faktérii uygulanmadan elde edilen 6zgiil aktivite
** Oz sogurma diizeltme faktdrii uygulanarak elde edilen 6zgiil aktivite
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Cizelge 4.20 Silindirik numune geometrisinde R kodlu mermer numunelerin 6z sogurma diizeltme faktorii uygulanmadan ve uygulanarak

elde edilen aktivite degerleri

Gama
Ozgiil Aktivite” Derisim
indisi
ZZGRa 232Th 40K 238U |
(Ba’kg) (Ba’kg)  (Ba/kg)  (Ba/kg)
R1 Mermer 21+2 <MDA <MDA 10+ 10 -
R2 Mermer 49 £ 2 <MDA <MDA 25+6 -
R3 Mermer <MDA <MDA <MDA <MDA -
R4 Mermer 71+4 252+14 1388+64 70+11 0,93=+0,05
R5 Mermer 23+3 38+ 5 382 + 35 19+14 0,19+0,02
R6 Mermer 16 +1 <MDA <MDA 6+2 -
R7 Mermer 12+1 <MDA <MDA 15+11 -
R8 Mermer 3+2 <MDA <MDA <MDA -
R9 Mermer 31+3 <MDA 52+3 28+8  0,07+0,03

Numune Numune
Kodu Tipi

226Ra
(Barkg)
28+3
54+3
<MDA
90+ 4
2042
21+1
15+1
4+2
4042

Ozgiil Aktivite™
232-|-h 40K
(Barkg) (Barkg)
<MDA <MDA
<MDA <MDA
<MDA <MDA
303+17 155771
47 +3 433 +20
- <MDA
<MDA <MDA
<MDA <MDA
<MDA 59+ 4

Gama
Derisim
Indisi
|

1,11 +0,06
0,23+ 0,01

0,09 £0,02

Minimum Detectable Activity (MDA) : <2 Bg/kg “°Ra, <3 Bg/kg 2’Th, <7 Bg/kg K, <1 Bg/kg °U

*Oz"sogurma diizeltme faktorii uygulanmadan elde edilen 6zgiil aktivite
** Oz sogurma diizeltme faktorii uygulanarak elde edilen 6zgiil aktivite
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Cizelge 4.21 Silindirik numune geometrisinde Z kodlu seramik numunelerin 6z sogurma diizeltme faktorii uygulanmadan ve uygulanarak

elde edilen aktivite degerleri

Numune Numune Ozgiil Aktivite

Kodu Tipi 28R4 227 40 238)

(Ba’kg) (Ba/kg) (Ba/kg)  (Ba/kg)
Z1 Zirkon  2425+108 622435 36+4 1562480
Z2 Zirkon  3012+134 607434 356  2013+108
Z3 Zirkon  1802+55 252+10 2544 1510+53
Z4 Zirkon 2228+69  447+18 41+6 1851+£75

Gama
Derisim
indisi
I 226Ra
(Ba/kg)

6,18+0,50 2963+132
7,30+0,78  3812+170
4,1+0,53 2050+69
5,4+0,49 2537+86

Ozgiil Aktivite™
232-|-h 4OK
(Barkg) (Barkg)
734441 40+5
738+ 41 39+7
305+12 29+4
541421 4746

238U
(Ba/kg)
1858+95
2451+131
1738+61
2133487

Gama
Derisim
Indisi
|

7,50+0,61
9,17+0,98
4,7+0,47
6,2+0,44

*Oz"sogurma diizeltme faktorii uygulanmadan elde edilen 6zgiil aktivite
** Oz sogurma diizeltme faktorii uygulanarak elde edilen 6zgiil aktivite




4.5 Yiizey Beta Dozu Ol¢iimii

Seramik karo numunelerinde yiizey beta dozu hesaplanmasi i¢in 2047 ve 208y kaynaklar1
kullanilarak kalibrasyon sabitleri bulunmus ve ZnS;Ag sintilatér dedektorii igin
kalibrasyon sabiti egrisi Sekil 4.18’de gosterilmistir. Ayrica iyon odasi dl¢limlerinde de

yine 2Tl ve *Sr kaynaklari i¢in kalibrasyon sabiti egrisi Sekil 4.19°da gosterilmistir.

w

y = 4,1333x-0,7067 -

N
n

N

=
n

Doz Hiz (nGy/h)

o
n

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
Ortalama Beta Enerjisi <Eff= (MeV)

Sekil 4.7 ZnS;Ag Sintilator dedektorii i¢in 20471 ve *°Sr kaynaklar1 kullanilarak elde
edilen kalibrasyon egrisi

0,7

y=0,9867x- 0,1833

o
o
b

o
i)

o
S

Doz Hiza (uGy/h)
o o

o
=

‘ & ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Ortalama Beta Enerjisi <Ep= (MeV)

(=}
o

Sekil 4.8 Tyon odas1 dedektérii icin 2047 ve P8y kaynaklar1 kullanilarak elde
edilen kalibrasyon egrisi
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Yapt malzemelerinde kaynaklanan yillik dogal radyasyon dozuna ilave olarak beta
parcacigindan kaynaklanan radyasyon dozu i¢in sintilatdr dedektdrii ve iyon odasi ile
Olctimler yapilmis olup ev, is yeri, okul, aligveris merkezleri vb. binalarda giinde
ortalama dort saat seramik ve mermer vb kaplama malzemelerine temas halinde bireyin

yillik ilave olarak aldig1 beta dozu ¢izelge 4.25 te belirtilmistir.

Cizelge 4.22 Seramik karolarda yiizey beta doz hizi dlgtimleri

Sintilator i Odasi?
Numune Dedektor! yon Qdast Uyum (%)
uSv/h’ uSv/h
Bl 0,182+0,005 0,251+0,110 27,51
B2 0,181+0,010 0,230+0,111 21,50
B3 0,182+0,006 0,235+0,100 22,71
B4 0,180+0,010 0,225+0,090 20,17
B5 0,185+0,010 0,195+0,116 4,99
B6 0,187+0,005 0,210+0,115 10,90
B7 0,185+0,003 0,230+0,101 19,49
B8 0,188+0,008 0,240+0,093 21,96
B9 0,185+0,007 0,200+0,087 7,67
B10 0,186+0,004 0,205+0,095 9,05
Bll 0,182+0,004 0,210+0,090 13,39
B12 0,184+0,015 0,200+0,103 7,99
B13 0,181+0,009 0,210+0,093 13,67
B14 0,178+0,010 0,215+0,086 17,16
B15 0,179+0,011 0,240+0,083 25,99

USintilator dedektor: ZnS (Ag); . Bg/cm? doniistiirilmiistiir

2)Iyon Odas1
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5. SONUC ve TARTISMA

Bu tezde, binalarda kaplama malzemesi olarak kullanilan seramik karolarin ve
mermerlerin radyoaktivite icerigi nedeniyle neden olacagi dis 1smmlama radyasyon
dozunun degerlendirilmesi i¢in gama spektrometrik yontemle U, Ra, Th ve K
aktivitelerinin Ol¢iilmesi ile enerji ayirimli XRF teknigiyle de kimyasal bilesimlerinin
belirlenmesi  gerceklestirilmistir. Kaplama malzemesi olarak kullanilan seramik
karolardan ve mermerlerden hazirlanmis numunelerin kimyasal bilesimi, Ag hedefli bir
X-151n tiipiiyle uyarilarak, elementel kompozisyonu bir yiiksek enerji ayirma gii¢lii SDD
dedektorlit EDXRF spektrometresi ile belirlenmistir. Belirlenen elementel kompozisyon
dogrultusunda gama 6z sogurma diizeltmesinin 6nemi ortaya konmustur. Yiiksek enerji
ayirma giicine sahip Ge dedektorle Uranyum-238, Radyum-226, Toryum-232 ve
Potasyum-40 aktivite derisimleri ol¢iilmiis olup; bu malzemelerden kaynaklanabilecek
ekstra gama etkin dozun tahmini i¢in aktivite derisim indeksi (I) hesaplanmigtir. Ayrica
binalarda kaplama malzemesi olarak kullanilan seramik karolardan yillik dogal
radyasyon dozuna ilave olarak yiizeyden yayimnlanan betalarin doz 6lgtimleri

gerceklestirilmistir.

Belirlenen elementel kompozisyon dogrultusunda seramik ve mermer 6rneklerinin 6z
sogurma diizeltme faktdrleri NIST XCOM veri tabani kullanilarak hesaplanmustir. Oz
sogurma diizeltme faktdriiniin 200 keV’in altindaki enerjilerde baskin oldugu ozellikle
63.3 keV enerji pikinde en yiiksek seviyede oldugu belirlenmistir (Cizelge 4.10, Cizelge
4.11, Cizelge 4.12, Cizelge 4.13, Cizelge 4.14, Cizelge 4.15 ve Cizelge 4.16). Bunun

nedeni kiitle azalim katsayisinin (L ) yiiksek olmasidir.

EGML 1389-37-7 coklu radyoniiklit standard: ile dlgiimlerde kullanilan kuyu tipi Ge
dedektor igin verim kalibrasyonu yapilmistir (Cizelge 4.17). Kaplama malzemesi olarak
kullanilan seramik ve mermer Orneklerinin analizleri iki sekilde gergeklestirilmistir.
Ilkinde 6z sogurma diizeltme faktdrii uygulanmadan aktivite dlciilmiistiir. Ikinci olarak
ise 0z sogurma diizeltme faktorii uygulanarak aktivite analizi gergeklestirilmistir

(Cizelge 4.18, Cizelge 4.19, Cizelge 4.20, Cizelge 4.21). Bu analiz dogrultusunda
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aktivite degerlerinde degisim gozlenmis ve 0z sogurma diizeltme faktoriiniin

uygulanmasinin gerekli oldugu goriilmiistiir.

Kaplama malzemesi olarak kullanilan seramik ve mermer Orneklerinin aktivite
analizleri kuyu tipi Ge dedektorle yapildiktan sonra gama derisim indisi hesaplanarak

etkin gama dozu tahmini yapilmistir.

Mermer Ornekleri farkli renk tonlarinda ve genel anlamda sedimanter kokenli kaya
levhalarindan olusmaktadir. Bunlar genel olarak acik bej renkli, koyu bej renkli ve koyu
kahverengi tonlarinda goriilmektedir. Bu levhalar homojen renkte olmayip kirik
catlaklart beyaz ve agik bej renkli ve kristalize kalsit mineralleri tarafindan
doldurulmugtur. mikroskopik incelemeleri sonucu mikrokristalize, sekerimsi ve
kataklastik doku 0Ozelligi sergilemektedirler. Kalsit ana mineral bilesimini
olusturmaktadirlar.  Bunun  yaninda  organik ve  dolomit mineralleride
gozlemlenebilmektedir. Mikroskop altinda gozlemlenebilecek mikro ¢atlaklar ve
kristalize kalsit mineralleri tarafindan doldurulmus, kayalar oldukc¢a kompak bosluk
icermeyen az oranda fosil kabuklari icermektedir. Kaya¢ igerisinde feldspat ve

radyoaktif element icerebilecek herhangi bir mineral igermemektedir.

(A) (B)

Sekil 5.1 (A) agik bej renkli mermer 6rnegi, (B) koyu kahverengi renkli mermer 6rnegi

68



Kaplama malzemesi olarak kullanilan seramik ve mermer 6rneklerinin aktivite hesabina
bakildiginda M kodlu mermer numunelerinin diisiik aktivite degerlerine sahip oldugu
belirlenmistir. Birgok 6rnegin Ra, Th, U ve K degerlerinin 6lgiilebilir en kiiclik aktivite
(MDA) seviyesinde oldugunu belirlenmistir (Cizelge 4.20). M kodlu numune diisiik
aktivitelere sahip olmasinin nedeni, mineralojik bilesimden kaynaklanmaktadir. K kodlu
ve E kodlu 6rneklerin ¢ogunda yap1 malzemelerinin giivenli kullanimi i¢in dnerilen doz
indisi I<2 (0,3 mSv/y1l) asilmadigr gézlemlenmistir. Ancak zirkon hammaddesine sahip
olan Z kodlu orneklerin (Cizelge 4.21) aktivite degerlerinin yiiksek oldugu
gozlemlenmis ve ancak bunlar belirli karisimlarda kullanildiginda dogrudan bir doz

riski s6z konusu degildir.

Aktiviteler Olciildiikten sonra Avrupa iilkelerinin genel yaklasimi olan ve bireyin ilave
alacag etkin doza gegilebilmesi i¢in Esitlik 3.5°te verilen 0,3-1 mSv.y'1 doz kriterlerine
tabi tutulacak olan I (gama derisim indisi) degerleri hesaplanmalidir. Bu degerlerin
disina c¢ikilmasi durumunda kullanilacak malzemeye miidahale edilmelidir. Bireyin
alabilecegi ilave doz degerinin 1mSv.y ™ gegme riskine karsin sz konusu malzemenin
binalarda yapt malzemesi olarak kullanilmasi 6nlenmelidir. Bu caligmada oOlgiilen
seramik ve mermer numunler i¢in azami gama doz derisim indisi I = 1,23 £ 0,06
bulunmustur. Bu deger ekstra doz 0,3 mSv/yil’a karsilik gelen I<2 oldugundan
miidahaleyi gerektirecek bir doz s6z konusu degildir. Benzer sekilde ylizey beta
aktivitesi ve beta-gama doz hizlarida normal dogal fon degerlerinden genelde 2 kat

yiiksek ¢ikmistir. Ancak 50 mSv/yil cilt dozu degerini gegmemektedir.

Bu tezde 6zellikle halihazirda kullanilmakta olan binalarda kaplama malzemesi olarak
kullanilmis dogal taslarn, yer ve duvar karolarmin ve mermer kaplanan alanlarin
yerinde beta-gama dozunun 6l¢iilmesi i¢in iyon odasi ve sintilasyon dedektorlii yiizey
kontaminasyon dedektorlerinin kullanilabilirligi test edilmistir. Bunun pratik ve

uygulanabilir bir yontem oldugu gosterilmistir.

Avrupa temel giivenlik standartlarinda binalarda kullanilan yapi malzemelerinden
kaynaklanan radyasyon dozu, toplum bireylerinin alabilecegi yillik etkin radyasyon

dozuna ilave olarak en fazla 1,0 mSv/yil olarak smirlandirilmigtir. Fakat bazi Avrupa
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ilkeleri, ornegin Avusturya yapt malzemeleri i¢in bu degeri 2,2 mSv/yi1l degerine
yiikseltmistir (ONORM S 5200, 1999). Binalarda kullanilan kaplama malzemeleri igin
ise 0,3 mSv/yil ile sinirlandirilmaktadir (EU Rep. 112,1999). Bu tez calismasinda,
yogun bir yapilasmanin oldugu iilkemizin sehir yasamindaki binalarda ve Tiirkiye insaat
malzemeleri ihracatinda biiyiik bir paya sahip mermerler ve seramik karo numunelerinin
dogal radyoaktivite igeriklerinin incelenmesi yapilmistir. Standart radyoaktivite 6lgiim
yontemi gelistirilerek, MDA degerleri belirlenmis ve rutin olarak laboratuvarda
kullanilmasi i¢in sayim siiresi, numune miktar1 ve sayim geometrisi optimize edilmistir.
Numunelerden elde edilen aktivite derisimlerinden, giinliikk hayatimizin yaklagik
%80’ni (yillik ~7000 saat) gecirdigimiz ev, ofis gibi kapali alanlarda sadece dogal temiz
hava degisiminin 0,7h* (ICRP 65’¢ gore) oldugu varsaymmyla, farkli sekillerde
kullanilan mermer ve seramiklerin saglik acisindan radon emisyonu da dahil saglik
riski teskil edip etmediginin degerlendirilmesi i¢in verdigi ekstra dis 1sinlama dozu
tespit edilmistir. Yeni binalarda tasarim ig¢in 200 Bq/rn3 ve bitmis binalarda 400 Bq/m3
radon derigiminin (EU Rep. 112,1999) esas alindig1 dikkate alindiginda, seramik duvar
veya yer karolarinin ve mermer kaplamalarin odanin briit hacmine ve havalandirma
kosullarina gore radon emisyonu vasitasiyla doza katkisinin hesapa dahil edilmis ve
ayrica, seramik ve karolarin birim yiizeydeki beta yayinlayicilarin kaynaklanabilecek
doz etkisi de incelenmistir. Bu sebeplerden dolayr mermer ve seramiklerin icerigindeki
radyontiklitlerin deneysel olarak belirlenmesi, elde edilen aktivite sonuglari, standart
yontemlerle etkin doza karsilik gelen bir aktivite derisim indeksinde birlestirilerek

hesaplanmuistir.
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