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OZET

Yiiksek Lisans Tezi

2Am-Be NOTRON ALANINDA EPITERMAL NOTRON SPEKTRUM a-BICIM
PARAMETRESININ ®Mo, **Mn VE **’Au UCLU MONITOR YONTEMIYLE
BELIRLENMESI

ASUMAN KOLBASI

Ankara Universitesi Niikleer Bilimler Enstitiisii
Medikal Fizik Anabilim Dal1/ Saglik Fizigi Yiiksek Lisans Programi
Danisman: Prof. Dr. Haluk Yiicel

Notron kaynaklarindan elde edilen termal ndtron alanlari, belirli  bir kaynak
konfiglirasyonundaki termalizasyon islemi nedeniyle her zaman bir epitermal bilesene sahiptir
(genellikle nétron enerjisi, E,>0,55 eV). idealde, epitermal spektrum dagilimi artan ndtron
enerjisine bagli olarak 1/E seklinde davranir ve termalize olmus ndtron alanlarinda, epitermal
noétronlarin varligi ihmal edilemez. Bir 1sinlama konumunda, 6zellikle epitermal nétron aki
dagiliminin idealden sapmasi, element konsantrasyonlarinin, termal notron tesir kesitlerinin,
rezonans integrallerinin, etkin rezonans enerjilerinin ve nétron aktivasyon analizlerindeki
(NAA) diger niikleer parametrelerin daha kesin ve dogru bir sekilde elde edilmesinde énemli
bir etkiye sahiptir. Bu tez ¢alismasinda, idealden sapmanin bir olglisii olan, a-bigim
parametresi ile 1/E'™ ifadesiyle tammlanan epitermal spektrumun idealden sapmasi
aragtirllmistir. Bu amacla, bir 37 GBq 2'Am-Be nétron kaynaginin iki farkli isinlama
konumu i¢in a-bi¢im parametreleri, %Mo, *Mn ve ¥ Au ticlii monitér yontemi kullanilarak
belirlenmistir. Isinlama konumu 1 (manuel konum) ve 1sinlama konumu 2 (pnématik konum)
icin o-bigim parametresi sonuglart sirastyla -0,053+0,007 ve -0,055+0,008 olarak
bulunmustur. Ayrica, 1/E'™ epitermal notron spektrumundaki o-bicim parametreleri icin
diger belirleme yontemleri, elde edilen deneysel veriler kullanilarak karsilagtirilmistir. Diisiik
notron akilarinda kadmiyum orani yonteminin, epitermal ndtron spetrumlarindaki o-bigim

parametreleri i¢in en iyi sonuglar1 veren yontem oldugu belirlenmistir.

2014, 69 sayfa
Anahtar Kelimeler: No&tron kaynagi, termal spektrum, epitermal spektrum, bigim

parametresi, ndtron akist, 2 Am-Be kaynak, monitor izotop



ABSTRACT

Master Thesis

DETERMINATION OF a-SHAPING PARAMETER OF EPITHERMAL NEUTRON
SPECTRUM FROM ?*Am-Be NEUTRON SOURCE FIELD BY USING %Mo, *®>Mn AND
¥7Au TRIPLE MONITOR METHOD

Ankara University
Institute of Nuclear Sciences
Department of Medical Physics/Health Physics MSc Program
Supervisor: Prof. Dr. Haluk Yiicel

The thermalized neutron fields obtained from the neutron sources always have an epithermal
component (generally neutron energy, E;>0,55 eV) due to the thermalization process of a
given source configuration. Ideally, the epithermal spectrum distrubution behaves as 1/E with
increasing neutron energy and the presence of epithermal neutrons can not be omitted in the
termalized neutron fields. Especially, the non-ideality of the epithermal neutron flux
distribution at the irradiation site has an important effect for obtaining more precise and
accurate element concentrations, and the nuclear parameters such as thermal neutron cross
sections, resonance integrals and effective resonance energies for the isotopes in the neutron
activation analysis (NAA). In this thesis, the non-ideality of epithermal spectrum which can
be described by an 1/E"™* representation, with parameter o being a measure of the non-ideality
was investigated. For this, the a-shaping parameter of two different irradiation sites of a 37
GBq ***Am-Be neutron source was determined by employing triple monitor method with use
of ®Mo, *Mn and *’Au isotopes. The results for a-shaping parameter for irradition site 1
(manual position) and site 2 (pneumatic position) are found to be -0,053+0,007 and -
0,055+0,008 respectively. In addition, the other methods for the experimental a-determination
in an 1/E" epithermal neutron spetrum are compared with each other by using the present
measurement results. It was shown that the cadmium ratio method among them gives the best
results for the a-shaping parameters of the epithermal neutron spectra at low neutron fluence

rates.

2014, 69 pages
Key words: Neutron source, thermal spectrum, epithermal spectrum, shaping parameter,

neutron flux, 2*Am-Be source, monitor isotope
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1. GIRIS

Notron aktivasyon analizi (NAA), izotopik ndtron kaynaklari, reaktorler, notron
jeneratorleri veya diger hizlandiricilardan elde edilen ndétronlar kullanilarak
gerceklestirilen tahribatsiz bir elementel analiz yontemidir. Yontemin dogrulugu ve
kesinligi ¢esitli parametrelere baglidir ve bunlar arasinda en 6nemlisi, kullanilan n6tron
alanlarmin ¢ok iyi tanimlanmis olmasinin gerekliligidir. NAA, reaktor ve diger ndtron
kaynaklarindan {iretilen ozellikle termal ve epitermal notron akilari kullanilarak
numunelerde bulunan 60’dan fazla elementin kimyasal formlarina bagl kalmadan nitel
ve nicel analizine imkan veren bir tekniktir. Bu teknik, ¢evresel izleme ve kontrol,
jeokimyasal ve kozmokimyasal arastirmalar, biyoloji, arkeolojik arastirmalar, malzeme

bilimi gibi genis kullanim alanlarina sahiptir (Kubesova 2012).

Gelisen teknolojiye paralel olarak yeni analiz tekniklerinin de gelistirilmesine ragmen,
NAA, dayandig: fiziksel prensip nedeniyle hala en hassas analiz yontemlerinden biridir.
Yontemin prensibi; kisaca, numunenin igerdigi elementlerin kararli izotoplarinin
bazilarinin belirli bir silire kararli bir nétron akisina maruz birakilarak bir notron
sogurmasi ile genellikle uyarilmis halde yeni bir izotop olusturulmasi ve radyoaktif hale
gelen izotopun yayinladigi radyasyonun olgiilmesidir. Yontem, radyoaktif bozunmada
anlik (107%) yayinlanan gama i1smlarmin 6l¢iilmesi durumunda, ani gama NAA
(PGNAA) ve saniye ve daha uzun siireli radyaoaktif bozunma 6mriine gore yayimlanan
radyasyonlarin Ol¢lilmesinde gecikmig(delayed) NAA (DNAA), numunede kimyasal
islemler uygulanirsa RNAA veya epitermal nétronlardan yararlanilirsa (ENAA) ya da
hizli n6tronlarla numune radyaoaktif hale getirilirse (FNAA) isimleriyle adlandirilir ve
en genel adiyla enstriimental NAA (INAA) veya kisaca NAA olarak adlandirilir. Ancak,
NAA yontemi, bu uygulama sekillerinin tiimiinde, literatiirdeki niikleer verilerin
dogruluguna ve noétron alan Kkarakteristiklerinin deneysel olarak iyi tanimlanmis
olmasina dayanan bir yontem oldugundan, bu verilerin kesinligi, yontemin hassasiyetini
onemli derecede etkilemektedir. Bu nedenle yontemin kullanimi, yapilan her deneyde
ve hesapta son derece dikkatli ve hassas bir ¢alismay: gerektirir. Analizlerde, literatiir
verilerinin  tekrarlanan deneylerle siirekli olarak giincellestirilmis olanlarinin

kullanilmasi gereklidir.



NAA yonteminde, analiz i¢in kullanilan ndtron kaynaginin olusturdugu termalizasyon
derecesi ve epitermal notron spektrumunun sekli ¢ok 6nemlidir. Termal ve epitermal
spektrumlarin ideal olmayan kaynak kosullari nedeniyle idealden sapmalari, monit6r
olarak kullanilan malzemenin tesir kesitleri basta olmak {izere birgok parametreyi
etkilemektedir. Tesir kesitinin ndtron hiziyla ters orantili (¢ o< 1/v) olarak degistigi
tepkimeler igin tepkime hizlari, toplam nétron siddetiyle orantilidir ve spektrumun
sekline bagl degildir. Aktivasyon dedektorii olarak kullanilan monitér izotoplarin ¢ogu,
termal enerji araliginda 1/v tesir Kesitlerine sahiptirler. Tesir kesitlerinin 1/v

davranigindan sapmalari, diizeltme faktorleri vasitasiyla hesaba katilabilir.

Termal noétronlarla birlikte her zaman mevcut olan epitermal nétronlarin etkilerini
belirlemek i¢in, kadmiyum kilifli foil 1sinlamalar1 yapilir. Baz1 epitermal nétronlarin,
kadmiyum kesme (cut-off) enerjisi (1 mm Cd i¢in Ecg=0,50-0,55 eV) altinda enerjilere
sahip olabileceginin de bilinmesi énemlidir. Oda sicakligindaki (293 °K) nétronlar igin,

epitermal notronlarin en diisiik enerjisi, genellikle, 5 kT=0,13 eV olarak alinir (Hegdahl
1962). Burada k, Boltzmann sabitidir (k=8,617x10™*! MeV/°K).

Idealde, birim enerji basma epitermal noétron akisi, 1/E  ile orantihdir,
cpe(E):%e, E>kT.Bu varsayim, genellikle, kadmiyum kesme enerjisi altindaki

enerjilere sahip olan epitermal notronlar i¢in termal ndtron aki 6l¢timlerinin diizeltilmesi
bakimindan uygundur. Ancak, pratikte ideal sartlar saglanamadigindan, epitermal

spektrumunun 1/E davranisindan sapmasi s6z konusu olur.

Notron siddetinin termal ve epitermal bilesenlerinin her ikisinin de spektrum sekilleri
tizerinde bazi kabuller yapilmaksizin sadece aktivasyon teknikleri kullanilarak gergek
termal notron akisinin belirlenmesi miimkiin degildir. Bu yiizden, epitermal akiyr daha
dogru bir sekilde temsil edebilmek i¢in /B spektrum sekli kullanilir. Burada o,
epitermal spektrumun idealden sapmasinin bir gosterimi i¢in kullanilan bigim

parametresidir.

Bi¢im parametresinin idealden farkliliginin (0#0) ithmal edilmesi, 6zellikle rezonans
bolgesindeki etkisi nedeni ile elde edilen analitik bir degerde (element derisimi,
rezonans integral tesir kesiti gibi) oldukca ciddi degismelere yol agmakta ve dikkate

alinmamasi, element derisimi veya diger niikleer parametrelere ait hatali sonuglarin elde



edilmesine neden olmaktadir. Rezonans integrali (lp) ve rezonans integrali-termal nétron
tesir kesiti oran1 (Qo=Ilo/c) idealde sabittir ve literatiirde de bu sekilde yer alir. Ancak
ideal olmayan durumda bu degerlerin, her nétron 1sinlama sistemi ve her i1sinlama
konumu i¢in degisen a degerlerine gore yeniden hesaplanmasi gereklidir. Bunun i¢in de

cesitli a belirleme tekniklerinin gelistirilmesi gerekmistir.

o parametresi, numune isinlama konumuna, ndtron 1sinlama sisteminin boyutlarina,
geometrisine ve moderator 6zelliklerine bagli olarak degisir (Karadag 2003 , Budak
2008). Notron kaynaginin karakteristik 6zelliklerine ve 1sinlama konumuna bagli olarak,
a epitermal spektrum bigim parametresinin -0,6 ve +0,6 arasinda degerler aldig1 (Petri et
al. 1992) veya bi¢im parametresinin -0,1 ile +0,1 araliginda degistigi belirtilmistir
(Montoya et al. 1999).

Bu tez ¢alismasinda, epitermal nétron spektrumu a-bigim parametresinin belirlenmesine
yonelik daha onceki caligmalarda uygulanan yontemler incelenmistir. Ayrica bu
yontemlerden birkaci tez ¢alismasi kapsaminda uygulanmistir ve Ankara Universitesi
Niikleer Bilimler Enstitiisii'nde 2010 yilinda kurulmus olan 37 GBq aktiviteli bir
#'Am-Be izotopik ndtron kaynaginin bulundugu isinlama iinitesindeki iki farkh
1sinlama konumuna ait o bi¢im parametreleri belirlenmistir. Bu amagcla, yiiksek
safliktaki aktivasyon foilleri, termal ve epitermal etkilesmeleri ayirmak i¢in kullanilan
Kadmiyum kiliflar kullanlmitir. Numunenin yaklasik 2-3 saniye siirede kaynak
hizasinda bulunan 1sinlama noktasina transferini gergeklestirebilen pnématik numune
1sinlama sistemi, manuel konum 1sinlama gerecleri ve yiiksek enerji ayirma giiclii
%44,8 bagil verimli kuyu tipi HPGe dedektorii olan bir gama spektroskopi sistemi
kullanilmistir. Bigim parametresinin belirlenmesinde sonuglar1 etkileyebilecek biitiin

parametreler hesaba katilmistir.

Bu tez bes boliimden olugmaktadir. Tezin ilk boliimiinde literatiirde yapilan caligmalar
0zet olarak tanimlanmis, problem tanimi yapilmis ve kullanilan verilerin toplanmasi ve
analizi icin kullanilan arag-gere¢, kaynak ve 6lgme donanimi ozetlenmistir. Ikinci
boliimde, kuramsal temeller kapsaminda, nétronlar, madde ile etkilesmeleri ve tiretim
mekanizmalari, notron aktivasyon analizi teknigi, termal ve epitermal nd&tron
spektrumlari, epitermal ndtron spektrumunun idealden sapmasini gosteren o-bigim

parametresi ve hesaplarda kullanilan niikleer veriler ve diizeltme faktorleri



tanimlanmustir. Ugiincii bolimde, 37 GBq **Am-Be izotopik nétron kaynakli 1sinlama
sistemi, kullanilan gama spektrometre sistemi ve yapilan numune hazirlama islemine ait
ayrintili bilgi sunulmustur. Dordiincii boliimde, a-bigim parametresinin belirlenmesi
icin yapilan hesaplamalar adimlar halinde agiklanmistir. Besinci boliimde ise sonuglar
tartisilmistir. Tezin ekinde, secilen monitorlere ait standart niikleer veriler, etkin
rezonans enerjileri, monitor izotoplarin (n,y) tepkimeleri i¢in enerji-tesir kesiti grafikleri
ve *Mo izotopunun 140,511 keV enerjili piki icin 6zgiil aktivitenin belirlenmesi ile

ilgili agiklama verilmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER
2.1. Nétronlarin Madde ile Etkilesmesi ve Uretim Mekanizmalar
2.1.1. Notronlar

Nétron, 1932 yilinda Ingiliz fizik¢i J. Chadwick tarafindan kesfedilen, kiitlesi
(1,676x10% g) protonun kiitlesinden (1,667x10%* g) biraz daha fazla olan ve net

elektrik yiikii sifir olan bir atom alt1 pargaciktir.

Notronlar ¢ekirdek igerisinde bagli durumda bulunurlar ve serbest halde ise
kararsizdirlar. Serbest nétronlar, 10,24+0,02 dakika yarilanma omriine sahiptir ve beta
bozunumu (Egmax=782 keV) yaparlar. Asagida ndtron bozunumunun Feynman
diyagrami goriilmektedir (Griffiths 2008):

Proton

a'—A—\
d u u
\/ N —pre
v, e
——+_ — —
W

d u d
l_v_i
Nétron
Buna gore, nétron bozunumu sirasinda, nétron dahilindeki bir d (down) kuark, bir u

(up) kuarka bozunur. Yiik degistigi i¢in bu zayif etkilesmedeki arac1 bozon W*’dir ve

bozunma sonucunda bir elektron ve bir elektron anti-notrinosu olusur.
Geleneksel olarak nétronlar enerjilerine gore asagidaki gibi isimlendirilirler:

- E~10°eV: Ultrasoguk notronlar

- E~107eV: Soguk nétronlar

-  E=KT ~0,025 eV: Termal ya da yavas nétronlar
- 0,1eV <E <100 keV: Epitermal nétronlar

- 100 - 200 keV < E < 10-20 MeV: Hizli nétronlar
- E>100 MeV: Yiiksek enerjili ndtronlar



2.1.2. Notron etkilesmeleri

Notronlarin madde igindeki davranigi, yiikli parcactk, X veya gama isinlarinin
davranisindan ¢ok farklidir. Notronlar yiiksiiz (n6tr) olduklarindan, elektronlarin ya da
cekirdegin Coulomb etkisiyle karsilasmazlar. Notronlarin maddeyle etkilesmesi
cekirdek alanlarinda gergeklesir. Notronun madde ile etkilesmesi Sekil 2.1°de sematik

olarak gosterildigi gibi iki sinifa ayrilabilir (Duderstadt ve Hamilton 1976):

a7
{toplam)
aJ; Ty
{zaptlma) {sogurulma)
| | I I I I
T Fin gy % Tin ) Ting) Tin
(esnek sapilma) (esnek olmayan {fisyon) O 2y Tin ) (1s1malt
sacilma) valkalatma)
Sekil 2.1 Noétron etkilesme tesir kesitleri
- Notronlarin sagilmasi - Notronlarin sogurulmasi
i. Esnek sacilma (n,n) i. Isimali yakalama (n,y)
ii. Esnek olmayan sagilma (n,n") ii.  Yiiklii pargacik yaymlanmasi (n,p),
(n’d)7 (n’t), (n,(x')7 (n,(x'p)
iili.  Fisyon (n,f)

iv. Spallasyon

Esnek sacilma (n,n)

Bu etkilesmede, nétron bir atom ¢ekirdegine ¢arpar ve kinetik enerjisinin bir kismini
cekirdege aktardiktan sonra, gelis yonii ve dogrultusu degiserek cekirdekten uzaklasir.

Esnek ¢arpismada ¢ekirdegin fiziksel yapis1 degismez.
Esnek olmayan sa¢ilma (n,n")

Esnek olmayan sagilmada noétron c¢ekirdege enerji aktarirlar ve bu yiizden ¢ekirdegin
icyapist uyarilarak degistirilmis olur. Notron, kinetik enerjisinin bir kismini ¢ekirdege
aktararak, gelis dogrultusundan farkli bir dogrultuda ve baslangicta sahip oldugundan

daha kiigiik bir kinetik enerji ile uzaklasir. Notronun, etkilesme dncesinde sahip oldugu



enerjiye baglh olarak, g¢ekirdekten ayrilmasindan sonra g¢ekirdek uyarilmig seviyede
kalir. Cekirdek uyarilma enerjisinin biiyiikliigline gére, gama ya da notron yayinlayarak
taban durumu enerji seviyesine doner. Esnek olmayan carpisma, notronlarin hizh

oldugu durumda gergeklesir.

- (n,n") tepkimesinde ¢ekirdek yari-kararli bir seviyede kalir.

- (n,ny) tepkimesinde uyarilma enerjisi gama 1sinlari ile disar1 atilir.

Esnek olmayan sacilma tepkimesinde kinetik enerji korunmaz ancak toplam enerji ve

momentum Korunur.
Notron sogurulmasi
Notron yakalama veya isimali yakalama (n,y)

Hedefe gelen nétron, hedef g¢ekirdekle birleserek bir bilesik ¢ekirdek (compound)
meydana getirebilir. Bu tepkime sonucunda meydana gelen izotop, uyarilmis
durumdadir ve gama yayinlayarak taban enerji seviyesine gelir. Bu tepkimeye notron

yakalama ya da 1s1mali yakalama isimleri verilmistir.

Olusan izotop kararli ya da kararsiz olabilir. Kararsiz bilesik ¢ekirdek olusmasi
durumunda cekirdek, kararli hale gelinceye kadar beta bozunumu gibi tepkimelerle

bozunur.
Yiiklii pargacik yayinlanmast (n,p), (n,d), (n,t), (n,a), (n,op)

Yiikli parcaciklarin ¢ekirdekten ayrilmasi i¢in oncelikle agilmasi gereken bir Coulomb
engeli vardir. Bu esik enerji, hedefin Z (atom sayisi) ile dogrudan iliskili oldugundan,

bu tip tepkimeler genellikle hafif ¢ekirdeklerde gozlemlenir.

(n,a) tepkimeleri ise yeteri kadar enerji salan (exothermic, exoergic) olduklarindan,
daha diisiik enerjili 6rnegin termik notronlarla bile meydana gelebilirler. Bu ekzotermik

tepkimelere érnek olarak °Li(n,a)°H ve °B(n,a)’Li verilebilir.
Fisyon

1939 yilinda Uranyum bilesiklerinin termal notronlarla bombardimant sonucu

kesfedilen fisyon, termal nétronlarla kolayca fisyon yapabilen (fissile) bir ¢ekirdegin



veya hizli notronlarla fisyon yapabilen iiretken (fertile) bir ¢ekirdegin ndtronlarla
bombardimani sonucu olusur. Notronu soguran cekirdek, olusan kritik deformasyon
sonrasinda 6nce boyun (dumbell) durumuna, sonra ise kirilma (saddle) durumuna geger.
Cekirdegin en yaygin olarak iki pargaya (binary) - diisiik bir oranla ise li¢ pargaya
(ternary) - ayrilmasit sonucu olusan pargalara “fisyon friinleri” adi verilir. Fisyon
etkilesmesinin gergeklesmesi i¢in bombardiman eden parcacigin enerjisi, ¢ekirdege
Ozgii kritik Z%/A degeri, uyarilma enerjileri ve hedef ¢ekirdegin son nétron baglanma

enerjisine baghdir (Yicel 2012).
Spallasyon

Spallasyon tepkimesi, hafif ve enerjik bir parcacigin, agir bir hedef ile gergeklesen
carpismasidir. Bu tepkime siireci iki kistmdan olusur. ilk kisim, gelen parcacigin, hedef
¢ekirdegin niikleonlar: ile yari serbest niikleon-niikleon c¢arpigmalarindan olusur. Bu
carpigsmalar birka¢ notron ve protonun anlik ¢ikmasina yol acar. Gelen parcacigin
kinetik enerjisinin bir kism1 uyarilma enerjisi olarak hedef ¢ekirdege aktarilir. Ikinci
kisimda ise g¢arpismada iretilen {iriin ¢ekirdek, diisiik enerjili proton ve nétronlarin

etkisiyle tekrar uyarilir ya da fisyon olay1 gergeklesir.

2.1.3. Notron etkilesme tesir kesiti

Notronun madde ile etkilesimleri ¢ogu zaman tesir kesiti adi verilen niceliklerle
aciklanir. Tesir kesiti, bir niikleer tepkimenin gergeklesme olasiliginin bir gosterimidir.
Birimi cm? veya barn’dir (1 barn = 10 cm?). Nétron etkilesme tesir kesitleri, her
etkilesme igin farkli olup, etkilesme isimleri ile adlandirilirlar (Duderstadt, Hamilton
1976).

Hedefle etkilesime giren notronlarin sayisi, demetteki ndtron akisi (), hedef atom
yogunlugu (N), hedef etkilesme alan1 (A) ve hedef kalinligi (x) ile orantilidir (Lamarsh
2002, Lamarsh ve Baratta 2011). Biitiin bu gozlemler bir esitlikte toplanirsa hedefin

tamami i¢in tepkime hizi,



Tepkime Hizi=c I N A X 2.1

ile verilir. Burada o, tepkime sayisinin nétron siddeti (I), atom yogunlugu (N), alan (A)
ve kalinlik (x) ile orantililiginin gostergesi olan bir orantililik sabitidir, tesir kesiti olarak

da adlandirilir.

[# tepkime]
S

_ Tepkime Hiz1

#notron] [#cekirdek 2
INAX [szs].[ 3 ]-[Cm ]-[cm]

2.2

Yukarida yapilan birim analizinde 6’nin cm? biriminde oldugu goriilmektedir.
Notronun madde ile toplam etkilesimini gosteren tesir kesiti,
SToplam =O(nn) ¥O(nn’)¥O(n,y) *Ofisyon+ Oy, F--- 2.3

seklindedir. Biitin ndtron sogurma tepkimelerinin tesir kesitlerinin toplami, toplam

sogurma tesir kesiti olarak bilinir.
Ga:Gfisyon+G(n’y)+6(n’p)+6(nla)+. .o 2.4
Burada 6., G(np) Ve Giisyon, sirastyla (n,a), (n,p) ve fisyon tepkimelerinin tesir kesitidir.

2.1.4. Notron iiretim mekanizmalari

Notron kaynaklari, niikleer reaktorler, ndtron jenaratorleri ve parcacik hizlandiricilari,
izotopik nétron kaynaklari ve kendiliginden fisyon kaynaklar1 (*°Cf, **Cm ve ?**Cm
gibi) olmak iizere birka¢ farkli grupta incelenebilir. Notron cikisina yol agan bir¢ok
sayida farkl niikleer tepkime vardir. Bu tepkimelerde, hedef cekirdek, alfa tanecigi,
proton, doteron, nétron veya gama 1sinlari ile bombardiman edildiginde uyarilmis halde
bir bilesik ¢ekirdek ortaya ¢ikar. Eger uyarilma enerjisi bilesik c¢ekirdekteki son
ndtronun baglanma enerjisinden biiyiikse, kisa omiirlii (10,24 dk) serbest nétronlarin
cikis olasiligr yiiksektir (Knoll 1979). Buna gore alfa veya gama yayinlayan bir izotop
ile uygun bir hedef malzemenin karistirilmasi yoluyla bir nétron kaynagi elde etmek
miimkiindiir. Bu notron kaynaklari, hedef #°Po,>’Am gibi radyoaktif izotoplardan
¢ikan alfa gibi parcaciklarla (°Be,'°B gibi) bombardiman edildiginden radyoaktif nétron

kaynagi veya izotopik ndtron kaynagi olarak da adlandirilir.



Agir izotoplarda nétron ¢ikisina yol agan tepkimelerin esik enerjileri oldukga yiiksek
oldugundan (o,n) veya (y,n) tepkimelerinde hedef malzeme olarak diisiik atom numarali

hafif ¢cekirdekler kullanilmaktadir.

Alfa ve gama kaynaklari i¢in tek gereksinim, yayinlanan radyasyonun nétron ¢ikisina
yol agan tepkimenin esik enerjisi tizerinde bir enerjiye sahip olmasidir (De Soete et al.
1972). Hedef malzeme olarak kullanilacak berilyum miktari, alfa yayinlayici radyoaktif
elementin aktivitesine ve yar1 dmriine, dolayisiyla kaynagin kullanilma siiresine bagl
olarak belirlenir. Izotopik nétron kaynaklarmin en 6nemli iki avantaji kolay kalibre

edilebilmeleri ve nétron ¢ikis verimlerinin uzun siire sabit kalmasidir.

Bu calismada bir adet 37 GBq’lik 2! Am-Be nétron kaynag1 kullanilmistir. 2L Am-Be
kaynaklar1 ince berilyum tozu seklindeki Berilyum oksit (BeO) ile Amerisyum oksitin
(AmO,) karistirilmasindan olusturulmaktadir. **Am radyoaktif izotopunun yar1 émrii,
432,6+0,6 yildir (LARA Database 2014). Yayinlanan alfa pargaciklarinin enerjileri 4 ile
6 MeV arasindadir. Bu diizeydeki alfa enerjisi, (a,n) tepkime esik enerjisinin iizerinde
ve notron baglanma enerjisinden yiiksek oldugundan dolay: °Be hedef malzeme olarak
kullanilir. Hedef malzemenin notron verimi, a enerjisine ve tesir kesitlerine baglidir (De
Soete et al. 1972, Budak 2008). Berilyum ¢ekirdekleri alfa pargaciklari ile bombardiman
edildiginde gerceklesmesi olasi etkilesmeler Sekil 2.2°deki diyagramda gosterilmistir.

Sekil 2.2 °Be + o etkilesmesi sonucu olusabilecek tepkimeler (Shores et al. 2003)
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Berilyum c¢ekirdekleri alfa parcaciklari ile bombardiman edildiginde, en yiiksek
olasilikla ve tipik olarak [3Be + He — (13C)* - '2C + in] tepkimesi olusur. Bu
tepkimede *C* cekirdegi cok kisa siireli (~107%-10"%) olusan bilesik cekirdektir.
Berilyumdan elde edilen nétronlarin spektrumu genis bir ndtron enerji (1-12,1 MeV)
dagilimma sahiptir. Elde edilen dagilim, *Be(o,n)*?C tepkimesinde C gekirdeginin
uyarilmis seviyede kalabilmesi ve berilyuma gelen alfa parcaciklarinin farkli enerjilere
sahip olabilmesi gibi nedenlerden dolay1 tek enerjili (monoenergetic) degildir (Beckurts
ve Wirtz1964, Ryves 1969, Karadag 2003, Budak 2008). **C cekirdeginin uyarilmis
seviyede kalmasi ndtron enerjisinin azalmasi ile sonuclanir. ***Am ¢ekirdeginden ¢ikan
alfa parcaciklariin farkli yayilma yonleri olmasi ve alfa pargaciklarinin ulagsma
uzakligina (menzil) gore, kaynaktaki berilyum hedefin kalinliginin fazla olmasi, farkli

enerjilere sahip notronlarin elde edilmesine neden olur (Sekil 2.3).

Ayrica berilyum i¢inde asagidaki tepkimeler ile diisiik enerjili nétronlar iretilebilir

(Beckurts ve Wirtz 1964).

JBe+3He—3He+5Be+3n-1.665 MeV

JBe+3He—33He+3n-1.573 MeV

3.2 MeV

8 5.4 MeV

1.0 MeV

7.7 NeV

Bagil Siddet

o 2 4 6 8 10 12
Nitron Enerjisi (MeV)

Sekil 2.3 2Am-Be izotopik kaynaginin enerjiye gore bagil nétron siddet spektrumu
(Geiger et al. 1970)
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Sonug olarak berilyum hedefte gerceklesecek 9Be(oz,n)lzc tepkimesinin tesir kesitinin,
bombardiman eden o pargaciginin enerjisiyle artmasi s6z konusudur (Karadag 2003)

(Sekil 2.4).

800

700 - ————(Shores 2003)

............ (Gibbons 1965) wa) .

500 ‘
400- R
300 - A |

200 VNN /:
100 - FoooT N
W gBe(oc,n)
0 == T T T
0 2 4 6 8
Alfa Enerjisi (MeV)

(alfa,n) Tesir Kesiti (mbarn)

Sekil 2.4 “Be(a,n)**C tepkimesinin tesir kesitinin alfa pargacig1 enerjisine gore degisimi
(Gibbons et al. 1965, Shores et al. 2003)

2.2. Notron Aktivasyon Analizi

Notron Aktivasyon Analizi (NAA), yiiksek hassasiyetli nitel veya nicel element analizi
yontemidir. Nitel analiz, olusan radyoizotoplarin yayinladigi radyasyonun cinsi, enerjisi
ve yar1 Omiirlerinin 6lgtimii ile gergeklestirilirken, nicel analiz ise, olusan radyoizotopun

ornekteki miktarinin radyoaktivite 6l¢timiiyle belirlenmesidir.

Notron aktivasyon analizi yontemi temelde, analizi yapilacak numuneye belirli bir siire
kararli bir ndtron akis1 (etkilesme tesir kesiti daha yiiksek oldugundan genelde termal
notronlar) uygulandiginda, numunenin igerdigi elementlerin kararli izotoplarinin
bazilarimin bir ndtron sogurmasiyla genellikle uyarilmig halde yeni bir izotop

olusturmalar1 prensibine dayanir.

Sekil 2.5’de, notron aktivasyonuna uygun elementler goriilmektedir. NAA’ya uygun

elementlerin analizi i¢in yaklasik dedeksiyon sinirlar1 Sekil 2.6°da verilmistir.
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@)
Al

Li [ Be B|C|N Ne
Na | Mg Al|Si|P|[S]|cl|Ar

Rb|Sr| Y |2zr|Nb|Mo| Tc|Ru|[Rh|Pd|Ag|Cd| In|Sn|Sb|Te| I |Xxe
Cs(Ba|La|Hf[Ta| W |[Re|Os| Ir [ Pt|Au|Hg| Tl |Pb| Bi | Po| At [Rn
Fr|Ra|Ac| Rf |Db|Sg|Bh|Hs|Mt|Ds|Rg

Ce| Pr [Nd|[Pm|Sm|Eu|Gd|Tb|Dy|Ho| Er |Tm|Yb| Lu
Th|Pa| U |Np|Pu|Am|Cm|Bk| Cf | Es|Fm|Md|No| Lr

Sekil 2.5 Noétron aktivasyon analizine uygun elementler (Kubesova 2012)

Sekil 2.6 Cevresel numunelerde NAA yapilabilmesi i¢in gerekli asgari element
miktarlar1 (Kubesova 2012)

Notron aktivasyon analizi, Sekil 2.5’de verilen her element i¢in avantajli degildir. Cok
kisa veya ¢ok uzun yar1 dmiirleri nedeniyle Sekil 2.7°de belirtilen baz1 elementler igin

NAA yonteminin kullanilmast miimkiin olmayabilir.
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I:I Kisa yarn-omiir (15 s < t1/2 << 5 h) =
Na | Mg Al | Si S [ Cl| Ar
K|lCa|Sc|Ti| V|[|Cr|Mn|Fe|Co| Ni |Cu|Zn|Ga|Ge| As| Se | Br
Rb| Sr| Y | Zr | Nb | Mo Ru|Rh|Pd|Ag|Cd| In |Sn|Sb|Te| I
Cs|Ba|La|Hf | Ta| W |Re|Os| Ir | Pt | Au| Hg
Ce|Pr|Nd|Pm|Sm|Eu|Gd| Tb | Dy|Ho| Er | Tm| ¥b | Lu
Th U
I:I Orta yari-omiir (5 h <t12 < 10 d) F
Na | Mg Al | Si S| Cl| Ar
K|l|Ca|Sc|Ti| V|Cr|Mn|Fe|[Co| Ni |[Cu|Zn |Ga|Ge| As | Se| Br
Rb| Sr| Y | Zr | Nb | Mo Ru|Rh|Pd|Ag|Cd| In |Sn|Sb|Te| I
Cs|Ba|La|Hf | Ta| W |Re|Os| Ir | Pt | Au| Hg
Ce| Pr|Nd|Pm|Sm|Eu|[Gd| Tb| Dy |Ho| Er | Tm| Yb | Lu
Th U
- Uzun yar-omiir (tiz = 10 d) F
Na | Mg Al | Si S | Cl| Ar

Sekil 2.7 Notron aktivasyon analizine uygun elementlerin yari-Omiirlerine gore

dagilimi (Kubesova 2012)

2.3. Termal Notron Spektrumu

Notron aktivasyon yoOnteminin performansi, analiz edilen numunenin yerlestirildigi
konumdaki termal nétron yogunlugu ile iliskilidir (Budak 2008). Bir E notron enerjisine
ya da S(E) ndtron enerji dagilimima sahip nétron kaynagi, notronlarin sagilmasina yol
acan bir maddesel ortamin merkezine konuldugunda, kaynaktan salinan nétronlar, sagict

ortam atomlari ile esnek ve esnek olmayan (inelastik) carpismalar yapar. Bu ¢arpismalar
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sonucunda notronlarin kinetik enerjileri degisir ve nétronlar, kendilerini c¢evreleyen
ortamla termal dengeye ulagincaya kadar pes pese carpismalar gerceklestirerek enerji
kaybederler. Bir siire sonra nétronlarin enerjileri ortam sicakligl ile dengeye ulagir.
Optimum enerjiye sahip nétronlar 20,4 - 20,6 °C sicaklikta termal dengede kabul
edilirler. Bu tiir enerji dagilimma sahip olan nétronlar “termal ndtronlar” olarak

adlandirilir (Beckurts ve Wirtz 1964).
Maxwell enerji dagilimi ve Westcott gosterimi

Enerji biriminde notron dagilimi, Maxwell dagilim yasasina gore E ile E + dE enerji

araliginda birim cm® hacim basma nétron sayist degisimi dn ve toplam nétron

yogunlugu n = fooo n(E)dE olmak iizere,

n(E)dE _ 2 _E E dE

e kT » [—+— .
n NG KT KT 2.5

seklinde gosterilir. Notronlarin sahip olacagi ortalama enerji, gazlarin kinetik teorisinde

oldugu gibi
3
= Joy En(E)dE w2 _E EN 3
E= Jy n@)dE fO we (kT) dE = kT 2.6

degerine sahiptir. Kinetik enerji ifadesinden, ndtron hizlarinin dagilimi, hiz biriminde

asagidaki gibi yazilabilir (Beckurts ve Wirtz 1964):

2 2
n(v)dv 4 mw e mv m
_)—_-ezk'[‘ —_— _dv 27
n VT 2KkT 2kT

Buna gore nétronlarin sahip oldugu en olast hiz,

vo(T) = /% 2.8

olur. Oda sicakligi icin (T=293.43 °K), nétronlarin bulunacagi en olas1 hiz (kT=0.0253
eV),

vr(293.43 K°) = v, = 2200 m/s

olarak hesaplanir. Ortalama nétron hizi ise,
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gl vndr oo 4 gz (v g0 2
V= T —fo e (VT) dV—\/EVT 2.9

bagintisina gore hesaplandiginda 2482,434 ms™ olarak bulunur. Bu en olas1 hiza karsilik

gelen notron aki dagilimi ise enerjiye bagl olarak,

®(E)dE
0]

= exp(~E/Ep) - [ - [F] 210

seklinde ya da notron hizina gore,

qn(x:b)dv — 2 exp(—v/vy) - [%] ) [d_v 2.11

VT

seklinde ifade edilebilir. Toplam aki ise asagidaki gibi tanimlanir (Karadag 2003):

b = fom n(v)vdv = nv = \/Z—E NV 2.12

Burada n, toplam nétron yogunlugudur (ndtron.cm™). Oda sicakliginda Maxwell hiz
dagilimima uyan termal ndtron akisi, Westcott tarafindan, bulunma olasilig1 en yiiksek
hizdaki (oda sicakligina karsilik gelen 2200 m.slik nétron hiz1 (4,05 x 102t ) ya da
kT=0,0253 eV)) nétron akisi ile karakterize edilmistir (Budak 2008). Esitlik 2.12’deki
Westcott akisi @ = nvy olarak tanimlandiginda, Maxwell dagilimma uyan tiim
noétronlar tarafindan olusturulan toplam aki,

2

CD:\/E

dp = 1,129 Py 2.13

seklindedir (Karadag 2003). Burada termal aki (®), Westcott gosterimi ile tanimlanan
akidan (®7) 2/+/m = 1,129 garpam kadar daha yiiksektir.

Herhangi bir numunede, n6tron (n,y) tepkimesi sonucu meydana gelen aktivite, yalniz
2200 m.s™ hizindaki nétronlar tarafindan degil, spektrumdaki tiim termal ve epitermal
ndtronlar tarafindan meydana getirilmektedir. Bu agidan bakildiginda, Westcott akisinin
ortak ve pratik bir gosterim olmasi1 disinda fiziksel bir anlami yoktur. Herhangi bir
izotopun termal notronlarla etkilesme olasiligi olarak tanimlanan termal nétron tesir

kesiti (o0), 2200 ms™ hizdaki notronlarla etkilesme tesir kesiti olarak kabul edilir.
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2.4. Epitermal Notron Spektrumu
2.4.1. Ideal epitermal notron spektrumu

Notronlarin yavaslatict ortam ile etkilesmeleri genel olarak elastik ve inelastik
carpismalar seklinde meydana gelir. Diisiik enerjili ndtronlar i¢in yavaslatict ortam
atomlar1 serbest pargaciklar gibi davranmazlar. Bu yiizden diisiik enerjilerde nétron
sacilma tesir kesitleri enerjiden bagimsizdir. Notron enerjileri arttikga ndtronlar
yavaglatici ortam atomlart ile dogrudan carpisarak etkilesmeye baslarlar. Epitermal
enerji bolgesinde notronlarin yavaglamasi daha ¢ok esnek sagilmalarla meydana gelir.
Enerjiye bagli notron spektrumu bu enerji bolgesinde Maxwell dagilimindan sapar
(Beckurts ve Wirtz 1964). Ideal durumda, epitermal ndtron akis1 notron enerjisi ile ters

orantili bir dagilm sergiler. @cp;, enerjiden bagimsiz bir oranti katsayisi ve birim

logaritmik enerji araliginda (AInE = In E; — In E;) olmak tizere bu dagilim,
1

Depi (E) = @epi 5 2.14
esitligi ile ifade edilir (De Corte et al. 1979a). Epitermal nétron spektrumu, noétron
enerjisi ile ters orantili oldugundan (®(E) « 1/E) ideal spektrum 1/E spektrumu

olarak da adlandirilabilir.

Esitlik 2.14°deki tanima gore gy, ideal 1/E epitermal nétron spektrumu igin,
E2 E; dE
cI)epi = fEl CD(E)dE = fEl Pepi E = Qepi (ln E; —In El) = Qepi A(]l’l E) 2.15

esitligi ile ifade edilebilir. Burada Ejve E; degerleri epitermal n6tron bolgesi i¢in segilen

alt ve tist sinir enerjileridir.

Epitermal notronlar icin enerji araligi farkli kaynaklarda farkli sekilde belirlenmis ve
kullanilmistir. Bununla birlikte genel olarak alt enerji siirmin, kadmiyumun termal
nétronlart kesme enerjisi (Ecq) 0lan 0,50 ya da 0,55 eV oldugu kabul edilir (De Corte et
al. 2003, Anonymous 2007). Bu sebeple epitermal bolge, epikadmiyum olarak da
anilmaktadir. Epitermal iist sinir degerleri 1,5 MeV’e kadar uzanmaktadir. Alt sinir i¢in
belirlenen deger, termal notron filtreleme sinir1 olarak kabul edildiginden, termal ve

epitermal ndtron akisinin ve tesir kesitlerinin belirlenmesi gibi ¢alismalarda 6nem tasir.
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Termal notron ve 1/E ideal ndtron spektrumlari {ist iiste binen siirekli bir ndtron

spektrumudur ve Sekil 2.8’de gosterilmistir (Kubesova 2012).

D(E) _4A
10~
Termal noétronlar Epitermal nétronlar
T
10 kT
10°
 §
N
=
. ————-
10 Maxwell dagihhm
fonksiyonu
1 0‘2__ gt ¥ =
-3 + t 1 } + =
10 0™ 10" 10° 10’ 10° E(eV)

Sekil 2.8 Enerjilerine gore nétron dagilimi, termal ve 1/E epitermal ndtron spektrumlari

Bir nétron kaynagindan elde edilen ve yavaslatici ortamda yavaslatilan notronlarin
epitermal enerji bolgesinde ilgili nétron enerjilerine bagh dagilimlarinin 1/E davranisi
gostermesi ve ideal olarak adlandirilabilmesi, yavaslatict ortamin bazi 6zellikleri
saglamasi ile mimkiin olabilir. Bu ozellikler asagida siralanmistir (Karadag 2003,

Budak 2008):

- Yiksek enerjili notronlarin ortamdan kagmalar1 ihtimaline karsi, ndtron
yavaglatici ortamin homojen ve sonsuz biiyiikliikte olmasi gerekir.

- Notron kaynaginin yavaglatici ortamda homojen bir dagilim gdstermesi gerekir.

- Yavagslatic1 ortamin yavaslatma giiclinlin n6tron enerjisinden bagimsiz olmasi
gerekir, bunun i¢in ise yavaslatic1 atomlarin makroskobik sacilma tesir kesitinin
(Xs) notron enerjisinden bagimsiz olmasi gerekir.

- Notronlarin  yavaglatilmast  silirecinde  yavaslatict  ortam  tarafindan
sogurulmamasi gerekir (£,=0 olmalidir).

- Yavaslatict atomlarin, idealde serbest parcaciklar gibi (ideal gaz modeline
uygun) davranmalar1 gerekir. Ancak moderator malzemesindeki H, C gibi
yavaglatici atomlar dikkate alindiginda bagli olmalari nedeniyle bu pratikte

miimkiin degildir.
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Notron 1sinlama sistemlerinin  yukarida belirtilen sartlarin  tiimiinii ayn1 anda
uygulamada saglamasi hi¢ bir zaman mimkiin olmadigin dan, ger¢ek iginlama
konumlarinda epitermal notron spektrumlarinin 1/E davranisindan sapmalar gosterdigi
bilinmektedir (Ryves 1969, Budak 2008). Bu nedenle son yillarda hesaplamalara 1/E

ideal davranigindan sapmanin etkisi de katilmaktadir.

2.4.2. Gergek epitermal spektrumlar ve a-bicim parametresi

Pratikte yavaslatici ortamlarin sinirli boyutlarda yapilmasi, yavaslatict malzemenin
notron sogurma tesir kesitinin sifirdan biiyiik olmas1 ve sagilma tesir kesitlerinin zay1f
da olsa nétron enerjisine bagl degisimler gostermesi ve Boliim 2.4.1°de verilen diger
gereksinimlerin tam saglanamamasi nedenleriyle, herhangi bir 1sinlama konumunda
epitermal nétron spektrumu ideal 1/E davranisindan pozitif veya negatif yonde
sapmalara sahiptir. Bu yiizden, notron aktivasyonu yontemi ile (n,y) tepkimelerinin
niikleer parametrelerinin belirlenmesi sirasinda, ilgili 1s1nlama konumundaki epitermal
notron spektrumunun davranisindaki bu sapma hesaba katilmalidir (De Corte et al.

1979b). Bir¢ok durumda ideal 1/E dagilimina uymayan ger¢ek ndtron spektrumu,

1ev]®
q)epi (E) = ‘-Pepi [Ele_+i 2.16
yaklasimu ile ifade edilebilir (Schumann et al. 1965 , Ryves 1969). Burada @i, gergek
epitermal aki, @gpi, 1deal epitermal aki, o ise epitermal spektrum bi¢im parametresi ya da
ideal olmayan epitermal spektrum sapma faktorii olarak adlandirilan, enerjiden bagimsiz

oldugu varsayilan bir sabittir.

Farkli reaktorlerde gerceklestirilen deneyler, o parametresinin, numune 1sinlama
konumuna, ndtron 1sinlama sisteminin boyutlarina, geometrisine ve moderator
ozelliklerine bagli olarak degistigini ortaya koymustur (Karadag 2003, Budak 2008).
Notron kaynagimin karakteristik 6zelliklerine ve 1sinlama konumuna bagl olarak, a
epitermal spektrum bigim parametresinin -0,6 ve +0,6 arasinda degerler aldigi ifade
edilmistir (Petri et al. 1992). Baska bir kaynakta ise bigim parametresinin -0,1 ile +0,1
araliginda degistigi belirtilmistir (Montoya et al. 1999). a bigim parametresinin pozitif

ve negatif degerler almasi durumlarinda ideal olmayan epitermal ndtron spektrumunun

1/E spektrumundan sapmasini temsil eden bir dagilim Sekil 2.9’da goriilmektedir. Bu
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parametre, kiiclik bir sayr olmasina karsin genis bir enerji araliginda, rezonansin

sonuglara katkisini1 6nemli derecede etkiler.

i
log @(E)

termal
spektrum

103 10° 103 108 E (V)

Sekil 2.9 1/E"™ Epitermal ndtron spektrumunun o-bigim parametresine bagl davranist

Bir reaktordeki herhangi bir konum igin gegerli olan a degerinin belli bir zamana
yayilan farkli iginlamalar sirasinda degisebileceginin ortaya atilmasi (Bode et al. 1992),
o parametresinin yeni bir numunenin analizi ile ilgilenilirken yeniden belirlenmesi
geregini ortaya koymustur. Ideal olmayan epitermal nétron spektrumu igin toplam

ndtron akist Esitlik 2.16°n1n integrali alinarak yazilabilir.

E, 1 ET%—E3%

E
Doy = [ P(E)AE = depi [ 5 dE = e 2.17

2.5. a-Bicim Parametresi Belirleme Yontemleri

Epitermal spektrum bi¢gim parametresinin (o) deneysel olarak belirlenmesi i¢in onerilen
ve ¢iplak ya da kadmiyum kilif iginde gergeklestirilen isinlamalara ait verilerin
degerlendirilmesine dayanan farkli yontemler yer almaktadir. Ik yontemler Schumann
ve Albert tarafindan gelistirilen “goklu rezonans monitori’” (Schumann et al. 1965)
yontemi ve Ryves tarafindan tanimlanan “¢ift monitor” (Ryves 1969) yontemidir. De
Corte ve digerleri tarafindan, ilerleyen yillarda, Cd kilif ve Cd-orani yontemlerinin
yaninda Cd kilif kullanilmadan i1sinlanan ve ii¢ farkli monitoér ile o parametresinin

belirlenmesine imkan veren yontemler de kullanilmistir.
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Tez calismas1 kapsaminda hesapta kullanilan yontemler asagida siralanmistir.
Yontemlerin uygulanisina ait daha detayli bilgi, tezin materyal ve yontem kisminda,

Boliim 4.5°de agiklanmistir. Bu yontemler:

- Iterasyon ydntemi
- Kadmiyum kilifli ¢ift monitér yontemi

- Ikili monitér kadmiyum orani yontemi
dir.
2.6. Kadmiyum Kesme Enerjisi ve Epitermal Notron Kesme Faktorii

2.6.1. Kadmiyum kesme enerjisi, Ecq

Notron akisina maruz kalan herhangi bir maddenin etkilestigi ndtron spektrumunda,
termal notronlarin elenmesi ve maddenin sadece epitermal ve hizli nétronlarla
1sinlanmasi, ancak maddenin yiiksek termal notron sogurma ozelligine sahip
malzemelerle filtrelenmesi ile mimkiindiir (Alfassi 1994). Bu amagla genelde
kadmiyum (Cd) ve bor (B) gibi termal nétron soguruculari kullanilir. Bunlardan
kadmiyum metali egilip bikiilebilir, kolayca sekillendirilebilir ve islenebilir
yumusakliktadir. Buna karsin bor, elementel formda sekillendirilemediginden, farkli
kimyasal bor bilesikleri, termal ndtron sogurucusu olarak kullanilmaktadir (Ehmann et

al. 1980, Stuart ve Ryan 1981, Chisela et al. 1987, D’Mellow et al. 2007, Budak 2008).

Niikleer agidan bor ve kadmiyum arasinda en onemli fark, tesir kesitlerinin notron
enerjisine bagli dagilimlaridir. Borun tesir kesiti enerjiye lineer olarak bagl bir degisim
sergilerken, kadmiyum keskin bir sogurma pikine sahip olmasi nedeniyle termal

noétronlar icin ¢ok daha 1iy1 bir filtredir.

Ayrica borun nétron sogurmasi ile °B (n,0) ‘Li tepkimesi meydana geldiginden, ilgili
tepkime sonucunda ortaya c¢ikan alfa parcaciklart 1smmlanan numune tarafindan
sogurulabilir. Bu durum numunenin 1sinmasina yol agar ve bu, bir¢ok uygulamada,

ozellikle organik numuneler incelenirken istenmeyen bir durumdur (Alfassi 1994).

Kadmiyumun kesme enerjisi altindaki nétronlart yiiksek oranda sogurmasi nedeniyle,
notron aktivasyonu ile incelenen bir numunenin kadmiyum kilif i¢ine konularak

1sinlanmasi sonucunda numunede olusan aktivasyonun yalnizca termal bolgeye gore
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yiiksek enerjili notronlardan kaynaklanmasi saglanir. Numunelerin kilifsiz ve Cd kilifla
isinlanmalar1  durumlarinin  ardindan olusan aktiviteler arasindaki farklilik termal

noétronlarin Cd tarafindan sogurulmasindan kaynaklanir (Kruger 1971).

Dogada sekiz farkli kadmiyum izotopu mevcuttur. Termal notronlar filtreleme 6zelligi
en yiiksek olan izotop, dogal kadmiyumda izotopik bollugu %12,22 ve termal ndtron
sogurma tesir kesiti 20600 barn olan ***Cd izotopudur (NIST 2014, NUDAT 2.6 2014).
3Cd izotopunun nétron sogurmasi ile 107210 saniye gibi ¢ok kisa bir siirede
3cd(n,y)***Cd tepkimesi meydana gelir. Bu tepkimelerden, 1sinlama esnasinda ani
(prompt) gama 1sinlari ¢ikar. Uzun 1sinlamalar sonrasinda kadmiyumun numune
radyoaktifligine etki etmesini engellemek amaciyla, filtreli 1sinlamalarda filtreler

¢ikarildiktan sonra, numune gama spektrometresinde sayilmistir.

Kesme enerjisi, kadmiyumun ilgili enerjinin altinda kalan nétronlart yiiksek oranda
sogurdugu enerji degeridir. Kadmiyumun nétron sogurma tesir kesiti kadmiyum filtre
kalinligina ve bi¢imine (foil, silindir vb.) bagl olarak 0,40 ile 0,55 eV civarinda keskin
bir bi¢imde azalmaktadir. (Karadag 2003, Budak 2008).

Bu calismada kullanilan, 1 mm kalinligindaki silindirik Cd kilif i¢in Cd Kesme enerjisi,
farkli kaynaklarda, termal notron dagilimimi karakterize eden Maxwell fonksiyonunun
sona erdigi en uygun sinir deger olarak onerilen 0,55 eV (Stoughton et al. 1959,
Stoughton et al. 1963) olarak kullanilmustir.

2.6.2. Kadmiyum epitermal notron kesme faktorii, Fcq

Herhangi bir numunede termal nétronlar tarafindan olusturulan aktivite ancak bir filtre
kullanilarak belirlenebilir (Bu ¢aligma kapsaminda 1 mm kalimliginda Cd filtre
kullanilmistir). Bu amagla incelenen numune kilifsiz (¢iplak) ve Cd kilif icinde
bulunacak sekilde ayr1 ayri1 1sinlanir. Numunenin ¢iplak 1sinlanmasi durumunda olusan
aktivite, spektrumdaki tiim ndtronlardan (termal, epitermal ve hizli nétronlar) ileri gelen
katkilart igerir. Cd kilif ig¢inde 1sinlanan numune ise, kadmiyum termal ndtronlari
filtrelediginden, Ecq=0,55 eV, kadmiyum kesme enerjisinden (Ecq) yiliksek enerjilere

sahip epitermal ve hizli ndtronlar (epikadmiyum nétronlar) tarafindan aktive edilir.

Epitermal nétronlarin kadmiyum kilifli 1sinlanan numunede meydana getirdigi aktivite,

aynit numunenin kilifsiz 1sinlanmast durumunda meydana getirdigi aktiviteden farklh
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olmaktadir (Mueck et al. 1973, ElI Nimr et al. 1987, Alfassi 1990, Osae et al. 1998,
Karadag 2003). Bu farklilik, kadmiyum kilif i¢inde iginlanan numunede bulunan bazi
izotoplarin rezonanslarindan biri ya da birkaginin kadmiyumun rezonanslari ile
cakismasindan kaynaklanmaktadir (EI Nimr 1990). Cd kilifin epitermal ndétron
aktivasyonunu azaltma etkisi, analizi yapilan numunenin icerdigi izotoplarin rezonans
davraniglarina 6zgii 6zellikler tasir. Bir izotop icin Cd kilifin, epitermal notronlarin
(Asp ).
(Asp)"

edilmektedir (EI Nimr et al. 1981). Burada Fcg, kadmiyum epitermal ndtron kesme

olusturdugu aktivasyonda meydana getirdigi azaltma, Fcq = bagintisi ile ifade

faktorli olmak iizere (Feq > 1), (Asp)e_pi terimi epitermal notronlarin ¢iplak 1silanan

numunede neden oldugu 6zgiil aktiviteyi, (Asp)+ ise aynit numunenin Cd kilif i¢inde
1sinlanmas1 durumunda elde edilen 6zgiil aktiviteyi temsil etmektedir. Kadmiyumun
sogurma rezonanslari ile gakisan rezonansi bulunmayan izotoplar igin Fcg=1 dir. Fcq,

sahip olduklar1 rezonans enerjilerine bagli olarak her izotop i¢in farkli degerler alabilir.

Izotopun rezonanslarindan birinin ya da birka¢inin kadmiyumun rezonanslariyla ayn1 ya
da yakin enerjilere sahip olmasi durumunda Fcg, 1’den farkli olur. Ornegin,
186\7V(n,y)187W tepkimesi goz Oniine alindiginda, 88w nin en yiiksek tesir kesitli (or
=103577 b) rezonans1 18,81 eV’ tur. Kadmiyumun o, = 24,2 b tesir kesitli rezonansi, bu
enerjiye ¢ok yakin olup 18,40 eV’luk bir tepe enerjisine sahiptir. Birbirine yakin
enerjilerdeki bu rezonanslarin, Sekil 2.10°da gosterildigi gibi c¢akigsmalar1 nedeniyle
oW nin kadmiyum epitermal notron kesme faktorii 1°den farkhi bir degere sahiptir
(Fcg=1,101) (EI Nimr et al. 1981). Bu deger epitermal nétronlar tarafindan saglanan

aktivasyonda %10 mertebesinde farklilik meydana getirir.

Tez ¢alismasinda kullanilan %Mo, **Mn ve " Au monitérleri i¢in literatiirden alinan Fcgq

degerleri Cizelge 2.1°de verilmistir.

Cizelge 2.1 98MO, SMn ve " Au monitérleri icin literatiirdeki Fcy degerleri

izotop Fca Referans

¥ Au 1,009

%Mo 1,000 El Nimr et al. 1981
®Mn 1,000
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T -— 1881 eV

18.40 eV

oot Cd, 6(n,7) 1¥6W (bam)

1 10! 102
Enerji. eV

Sekil 2.10 8w nin 18,81 eV’daki rezonansi ile **Cd’iin 18,40 eV’daki rezonansinin

iist tiste binmesi durumu (EI Nimr et al. 1987)

2.7. Termal ve Epitermal Bolgede Tesir Kesiti Davranislari

Reaktdrlerde ve notron kaynaklarindan elde edilen nétronlar tek enerjili olmayip, nétron
alanlar1 hem termal hem de epitermal (E,>0,55 eV) nétronlarin karigimi bir spektruma
sahiptir. Notron enerjileri degisiklik gosterdiginden, nétronlarla isinlanan izotoplarin
tesir kesitleri farkli enerjiler i¢in farkli olacaktir. Monitor olarak kullandigimiz izotoplar
icin tesir kesitinin enerjiye gore degisimi Sekil 2.11°de goriilmektedir. Grafigin
¢iziminde kullanilan veriler, NEA JANIS (JAva-based Nuclear Information Software)

niikleer veri tabanindan alimmistir (JANIS Software 2014).

Tesir kesiti (barn)

1E-B ‘EI—S 1E-4
Enerji (MeV)

Sekil 2.11 **"Au, *¥*w, ®Mo ve **Mn izotoplari igin enerji-tesir kesiti grafikleri (JANIS
Software 2014)
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Sekilde goriildiigii gibi, tesir kesitleri farkli enerji bolgelerinde farkliliklar gostermekte
olup, termal bolgede 1/v etkisinde olan tesir kesitleri, epitermal bolgede herhangi bir
kurala bagli degildir. Epitermal ndtronlar i¢in izotoplarin tesir kesitleri, nétron enerjileri
arttikca enerjiye bagli keskin degisimler gosteren 1/v dogrusu iizerine yerlesen bir
davraniga sahiptirler. Bu keskin degisimlerin gozlendikleri bolgeye rezonans bolgesi adi
verilir. Gozlenen rezonanslar, her farkli izotop icin farkli enerjilerde olugmakta, farkl

maksimum ve genisliklerde olusmaktadirlar.

2.7.1. Termal notron tesir Kesiti ve Westcott parametresi

Tesir Kkesitleri, termal nétron enerji bolgesinde 1/v ile orantili olarak azalan izotoplara
1/v davranmisia uygun sogurucular denir. Ideal bir 1/v sogurucusu icin herhangi bir

nétron hizinda (v) tesir kesiti,
o(v) = ‘;—0 Op 2.18

seklindedir. Burada o(v), v hizindaki notronlar igin tesir kesiti, 69, oda sicakliginda
(293,43 °K) Maxwell hiz dagilimma uyan, en olas1 hizdaki (vo) nétronlar igin tesir
kesitidir. Buna gore herhangi bir izotop igin vo=2200 m/s nétron hizindaki tesir kesiti
bilindigi takdirde, diger nétron hizlarindaki tesir kesitleri de kolayca belirlenebilir ve
referans olarak kabul edilen 293,43 °K ya da 20,43 °C’ye (oda sicaklig1) karsilik gelen
2200 m/s notron hizindaki (veya ~ 0,0253 eV enerjideki) tesir kesiti (69) ayn1 zamanda

termal ndtron tesir kesiti olarak da tanimlanir (Karadag 2003, Budak 2008).
Westcott parametresi, gr

Tesir kesiti 1/v davranisina uymayan izotoplar i¢in, 1/v davranisindan sapmasi
belirlenerek diizeltme yapilmasi gerekmektedir ve 1/v davramisindan sapmanin 6lgiisii

Westcott faktorii (gr) olarak adlandirilir:

2.19

S|

gr =

Burada o, 2200 m/s nétron hiz1 igin tesir kesiti ve G, etkin nétron tesir kesitidir

(Holden 1999, Karadag 2003).

fooo o(v)n(v) vdv

Vo fooo n(v)dv

0= 2.20
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Westcott faktorii ortamin sicakligia baglidir ve 1/v sogurucular i¢in her sicaklikta
gr = 1 dir. Bu calisma kapsaminda kullanilan monitér izotoplar igin 293,43 °K oda

sicakliginda gegerli olan Westcott faktorleri Cizelge 2.2°de verilmistir.

Cizelge 2.2 %Mo, **Mn ve " Au izotoplari icin 293,43 °K’de Westcott faktorleri

Monitor or Referans
AU 1,0051 (Karadag 2003)
%Mo 1,0008

(Budak 2008)
*Mn 1,0004

2.7.2. Rezonans integral tesir kesiti

Termal enerji bolgesinin ardindan, 0,55 eV ile 1 MeV aralifinda; tesir kesitlerinin 1/v
davranig dogrusu lizerine binmis halde, enerji ile keskin degisimler gosterdigi bolgeye
rezonans bolgesi ad1 verilir. Bu bolgede her izotop i¢in karakteristik 6zellikler (rezonans
enerjisi, rezonans genisligi gibi) gOsteren rezonans pikleri bulunur. Rezonans

enerjisinde tesit kesitleri yiiksektir.

Atom agirhigi A ve atom numarasi Z olan bir X ¢ekirdegi tarafindan sogurulan nétron,
cekirdegi A+1 atom agirlikli izotopuna, yani bilesik ¢ekirdegedoniistiiriir. Eger
notronun kinetik enerjisi, A+1 izotopunun uyarilma seviyelerinden birinde uyarilmis
bilesik cekirdek olusturmak icin gereken enerjiye esit ise rezonans durumu olusur ve

rezonans pikleri olusur.

Rezonans tesir kesiti ifadesini en kolay agiklayabilen yaklagim, Breit Wigner
yaklasimidir. Sekil 2.12°de E enerjili bir rezonans piki goriilmektedir.
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Oy (Ee) ool
Tmaks — T

Ormaks |-

Ea—maks o ] -

Sekil 2.12 Bir rezonans piki

Sekil 2.12°de goriilen, tesir kesitinin maksimuma ulastigi Eq ndtron enerjisi degeri ve
pikin yar1 yiikseklikteki tam genisligi, YYTG, monitér izotopun Kkarakteristik

ozelliklerindendir. Breit-Wigner yaklagimindan,

Eg

oy (Ec) =op F?Y (5)1/2

1
1+y2

ve y=z(E - Ep) 2.21

Burada E., kiitle merkezi enerjisi, Eg, rezonans pikinin tepe noktasina karsilik gelen
enerji degeri, I', toplam ¢izgi genisligi (YYTG), I'y 1s1mali yakalama (radiative) ¢izgi
genisligi, ve oo, toplam tesir kesitinin Eq’daki degeridir (Forget 2009) ve asagidaki gibi
yazilabilir:
A\%r

0y = 4m (=) g = 2,608 x 10°

@a+1? 1 ry 241
A2 Eg(eV) T g ve g_2(21+1) 2.22

Burada g, agirlik fonksiyonu, J, bilesik c¢ekirdek rezonans durumu spini, I, hedef
cekirdek rezonans durumu spini ve A, ntronun indirgenmis De Broglie dalga boyudur

(L =M2m) (Yiicel 2012).

Epitermal notron enerji bolgesinde, iki farkli ndtron enerjisindeki tesir kesitlerini
birbirleri ile iliskilendiren bir kuralin olmamasi ve izotoplarin bu bolgedeki tesir
kesitlerinin, termal bolgede oldugu gibi, belli bir enerji referansinda ifade edilememesi
nedeniyle, epitermal ndtronlar tarafindan meydana getirilen aktivasyon hesaplanirken
g0z Oniine alinacak tesir kesitinin belirlenmesi termal ndtron tesir kesitine kiyasla daha
karmagik bir siire¢ gerektirir. Daha 6nce de belirtildigi gibi, izotoplarin epitermal enerji

bolgesindeki tesir kesitleri ndtron enerjisine bagh olarak ani artiglar seklinde gozlenen
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rezonanslara sahiptir. En genel tanimiyla rezonans integral tesir kesiti, kadmiyum kesme
enerjisi (0,50-0,55 eV) iizerindeki epitermal notron enerjilerinin toplam tesir kesiti

olarak kabul edilir. Buna gore, herhangi bir izotop i¢in rezonans integral tesir kesiti (Ip),
o dE
I = fEca O'(E)? 2.23

seklinde verilir (De Corte et al. 1981). Burada Ecq4, kadmiyum kesme enerjisi ve o(E), E

enerjili notronlar i¢in tesir kesitini ifade eden bir fonksiyondur.

Kadmiyum kesme enerjisinden (Ecqg) sonra 1/v davranisi devam ettigi ve rezonans
pikleri de 1/v dogrusunun iizerine bindigi i¢in Esitlik 2.23’de verilen integral iki
kisimdan olusur. Rezonans integral tesir kesitinin igerisinde rezonanslardan gelen
katkiya ilave olarak, 1/v bolgesinden gelen bir katki da s6z konusudur. Bu durumda

matematiksel olarak rezonans integral tesir kesiti,
IO = IIO + Il/V 224

seklinde iki katkinin toplami olarak ifade edilebilir. Burada |j, indirgenmis rezonans

integral tesir kesiti olup, sadece rezonanslardan ileri gelen katkiy: ifade eder. Iy, ise
kadmiyum kesme enerjisinden sonra da devam etme egiliminde olan 1/v karakterinin
epitermal enerji bolgesindeki kismindan rezonans integral tesir kesitine gelen katkidir.

Ideal bir 1/v sogurucusu i¢in 1/v katkist (Iyp),

oo vnOo dE (o] E 1/2 dE E
Ly = fECd (%)? = %o fECd (EO) E 209 R’% 2.25

seklinde belirlenebilir. Bu esitlikte Eg=0,0253 eV (vo = 2200 m/s nétron hizina karsilik
gelen notron enerjisi), 6o, 2200 m/s ndtron hizi i¢in tesir kesitidir. Esitlik 2.23, 2.24 ve

2.25°den, indirgenmis rezonans integral tesir kesiti (1;) asagidaki sekilde bulunur.

1 _ [ VoOo dE_ . &
Uy =[5 (G(E) — )?_ Iy — 20, /ECd 2.26

Kullanilan nétron kaynagindan elde edilen spektrumun ideal 1/E davranisindan sapma

miktarini belirleyen epitermal spektrum bicim parametresi (o), numunede epitermal

notronlarin olusturdugu aktivitenin belirlenmesi sirasinda hesaba katilmalidir. Sonugta
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incelenen bir izotopta olusan aktiviteye epitermal ndtronlar tarafindan saglanan katki,
izotopun cesitli rezonanslarindan ileri gelen katkilarin toplamidir ve izotopun tesir kesiti

davranigi ile nétron spektrumunun sekline bagl olarak degismektedir.

Izotoplar igin rezonans integral tesir kesiti degerleri, yalmzca ideal 1/E epitermal ndtron
spektrumu esas alinarak literatiire girmistir. Bu bakimdan ideal 1/E nétron
spektrumundan sapmalar gosteren gercek epitermal notron spektrumlart (1/E')
kullanilarak belirlenen rezonans integral tesir Kkesitleri, literatiir degerlerinden farkli
olmaktadir. Bu yiizden 1/E"® davranist ile tamimlanan epitermal notron 1sinlama
alanlarinda gerceklestirilen deneylerle belirlenen rezonans integral tesir kesitlerinin
ideal 1/E epitermal nétron spektrumu i¢in dondstiiriillmesi gerekir (Ryves 1969, De
Corte et al. 1979b, L Moens et al. 1979, EI Nimr et al. 1981, Karadag 2003, Budak

2008). Gergek 1/E'™ epitermal nétron spektrumu icin rezonans integral tesir kesiti,
Ip(0) = (1eV)* [ o(E)—= 2.27
0 Ecq El+a .

bagmtis1 ile verilir. Burada o, epitermal ndtron spektrumunun bi¢im parametresi ve
lo(at), epitermal notron spektrum bigim parametresine bagli rezonans integral tesir
kesitidir. 0=0 durumu, ideal 1/E epitermal ndtron spektrumuna karsilik gelir ve a=0
durumu igin verilen Esitlik 2.27 ifadesi Esitlik 2.23 ile esdegerdedir. Ip ile lo(a)
arasindaki doniigiim bagintisi, Esitlik 2.26°da verilen indirgenmis rezonans integral tesir

kesiti, 1/E"" epitermal notron spektrumu i¢in yeniden yazilirsa,

dE

! [} 2 (1 V)(x E 1/2
Uo(@) = (1eV)® [ (o(B) —*22) o = 1o () — Ry, () 2.28

elde edilir. Burada I,(a), epitermal nétron spektrum bigim parametresine bagli

indirgenmis rezonans integral tesir kesitidir. Ip(a) ile lo arasindaki doniisiim bagintisi,

lo() = (1eV)® [(Io — 20, ( %o )1/2) L2 (E—O)m] 2.29

ECd E;‘} (20(+1)Egd ECd
seklinde yazilabilir. Burada E;, etkin rezonans enerjisi degeridir.

Tez calismasi kapsaminda kullanilan monitorlere ait rezonans integral tesir kesiti

degerleri Cizelge 2.3 de verilmistir.
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Cizelge 2.3 %Mo, *>Mn ve ¥’ Au izotoplarma ait rezonans integral tesir kesitleri

izotop I, (barn) Referans
AU 1550,00 + 27,90
%Mo 6,96 + 0,47 (Kolotov et al. 2004)
»Mn 13,90 + 0,46

1 barn=10% cm?

Etkin rezonans enerjisi (E,),
B == (1ev) 2.30
0

seklinde tanimlanmistir (Ryves 1969). Herhangi bir izotopun etkin rezonans enerjisi,

rezonanslarinin sayisina, enerjisine, sogurma ve sagilma 6zelliklerine baghdir (Karadag

2003). Esitlik 2.26°da, Ec4=0,55 eV ve E¢=0,0253 eV degerleri yerine yazildiginda,

IIO = IO - 20'0 ' /;:T(; = IO - 0,4290'0 2.31

elde edilir. Esitlik 2.29°da, Ec4=0,55 eV ve E(=0,0253 eV degerleri yerine yazildiginda,

' _ _ 200(1eV)*  [Eg _ 04290

Fo() =To(e) Qa+DEY; [Eca lo(e) (2a+DEg, 2.32
Esitlik 2.31 ve 2.32, Esitlik 2.33’de yerlerine yazildiginda,

=_a _ 04290 _

E = (Io(a) —(za+1)Egd) /1y — 0,4290, 2.33
IO ((x) — 10—0,42900 0,42900 234

B (a+1EY,

bulunur (Moens et al. 1979). Bu esitlik, E, ve o’nm bilindigi durumlarda, Iy degeri ile

Ip(a) arasindaki iligkinin belirlenmesini ve bu iki parametre arasindaki doniisiimlerin
tanimlanmasini miimkiin kilar (Budak 2008). (2 - /EE—O = 0,429) oldugundan, ilgili
Cd

bagintilar ancak Ecg=0,55 eV (kullanilan kadmiyum kilif kalinligi 1 mm) ve E(=0,0253
eV (ortam sicakhign 293,43 °K) oldugunda gecerlidir. Bu calismada kullanilan E,
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degerleri Cizelge 2.4’de ve genelde hedef olarak kullanilan izotoplar i¢in etkin rezonans

enerji degerlerine ait genel bir ¢izelge Ek 2’de verilmistir.

Cizelge 2.4 ®*Mo, *>Mn ve *" Au monitérlerine ait etkin rezonans enerjileri

Monitor E. (eV) Referans
AU 5,65+0,40
%Mo 241,00+48,20 (Kolotov et al. 2004)
*Mn 468,00+51,48

2.7.3. Rezonans integrali - termal tesir kesiti oran1 (Qo)

Son yillarda, kO-yontemi gibi standart hale getirilmis analitik NAA yontemlerinde,
rezonans integral tesir kesiti (lp) ve termal notron tesir kesitinin (cg) ayr1 ayr kullanmasi

yerine, bunlarin orani olan Qo, sik¢a kullanilmaktadir. Gergek spektrum sartlarinda bu

oran (Qo),

Qo (o) = 2 veya Qq(a) = -4 2.35
8TO0

]

seklinde ifade edilir. Burada gr, termal nétron tesir kesitinin 1/v den sapmasini gosteren
Westcott diizeltme faktoriidiir (Bolim 2.7.1).

0,429

Esitlik 2.34°de m

kismi, sadece o parametresine baglidir. o parametresinin bu

fonksiyonuna C, denilirse, Esitlik 2.34, Esitlik 2.36’ya doniistiiriilebilir.

Ip(a) = % + C,0p 2.36
ve
Q) =222 4 ¢, 2.37

Ancak, bu esitlikler sadece Ecq=0,55 eV ve E(=0,0253 eV oldugunda gegerlidir (De
Corte et al. 1981).
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Cizelge 2.5 98M0, %Mn ve ¥ Au monitorlerine ait 00, lo ve Qo degerleri

i o (barn) lo (barn) Qo (=lo/00)
Monitor
Not 1 Not 2
Ay 98,700+0,099 1550,00+27,90 15,70+0,28
%Mo 0,131+0,003 6,96+0,47 53,10+3,35
>*Mn 13,200+0,185 13,90+0,46 1,05+0,03

Not 1: Termal (oo) Ve epitermal (lp) ndtron tesir kesitleri (Kolotov et al. 2004)

Not 2: Termal — epitermal nétron tesir kesiti oran1 (Qo=l¢/c) (Kolotov et al. 2004)

2.8. Nétron Oz Sogurma Etkisi (G, Ve Gepi)

Notron aktivasyonu amaciyla nétron alanina konulan bir malzeme, kaynagin o
konumdaki termal ve epitermal akisinda bir bozulmaya sebep olabilir (Karadag 2003).
Bu akinin bozulmasina sebep olan etki, iki kismi bilesenden olusur; aki ¢okmesi (flux
depression) ve notron 6z sogurmasi (neutron self shielding) (Kruger 1971, Karadag
2003). Aki ¢okmesi, genelde reaktorlerdeki gibi yiiksek notron akilarinda, yakit veya
kontrol ¢ubuklar1 gibi nétron sogurucularinin civarinda sik¢a meydana gelir. Bu tez
calismasinda (Boliim 4’de hesaplanan) akinin diisiik olmasi sebebiyle aki ¢cokmesi etkisi
thmal edilmistir. Yiksek akili notron kaynaklarinda ise ndtron isimlama kaviteleri

numune boyutlarindan kii¢iik tutularak numune civarinda aki ¢okmesi engellenebilir.

Notron 6z sogurmasi, numunenin i¢ine niifuz eden ndtron akisinda meydana getirdigi
azalma olarak tanimlanabilir. N6tron kaynaginda belirli bir konumda 1sinlanan bir
numuneye gelen ndtron akisinin bir kisminin, numune i¢ tabakalarina tam niifuz
edemeden, dis katmanlarda sogurulmasi sebebiyle, i¢ tabakalar daha diisiik bir nétron

akisina maruz kalirlar.

Notron 1sinlamasma tabi tutulan numune igindeki ortalama ndtron akismnmn (¢),
numunenin yerlestirilecegi konumda ve herhangi bir numune yokken ol¢iilecek sabit
nodtron akisina (¢pg) orani, 6z-sogurma faktorii (G) olarak ifade edilir (Anonymous 1970,
Karadag 2003).

G= 3/d, 2.38
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Termal ve epitermal nétron 6z sogurma faktorleri, sirasiyla Gu Ve Gepi 15mnlanan
numune icerisindeki elementlerin nétron sogurma ve sagilma tesir kesitlerine, kaynak—
numune geometrisine ve numune sekline (foil, silindir v.b.) bagl olarak ayr1 ayri
hesaplanir (Karadag 2003). Notron 6z sogurma etkisini deneysel olarak elimine etmek
veya analiz agisindan ihmal edilebilir derecede tutabilmek i¢in 1sinlanacak numunenin
inceltilerek veya seyreltilerek kullanilmasi gerekmektedir. Ancak pratikte, numune
miktarinin azaltilamadig1 veya seyreltilemedigi durumlar vardir. Bu durumlarda nétron
0z sogurma etkileri giderilemez. Isinlanan madde miktarini diisiik tutarak ndtron 6z
sogurma etkisi azaltilirken analizin analitik hassasiyeti de diiser (Kenna et al. 1966). Her
ne kadar 1sinlama siiresi uzun tutularak doyum aktivitesine ulasilsa ve numune gama
dedektoriinde miimkiin oldugunca uzun sayilsa da izotopik bollugu veya termal -
epitermal ndtron sogurma tesir kesiti diisiik olan elementler icin, hassasiyetin artirilmasi

adina 1ginlanan madde miktarinin artirilmasi zorunludur.

Bu tez calismasinda kullanilan monitorler icin termal ve epitermal ndtron 6z sogurma
faktorleri, Beckurts ve Wirtz’in tanimina uygun olarak hesaplanmistir (Beckurts ve
Wirtz 1964).

Cizelge 2.6 98MO, Mn ve ¥ Au monitorleri icin hesaplanan Gy, ve Gep; degerleri

. Isinlama . G Belirsizlik Gepi Belirsizlik
Monitor Konumu Foil Not 1 % Not 1 %
Manuel Au-1 0,9393 0,05 0,2575 0,14
197Au
Pnomatik Au-2 0,9383 0,05 0,2552 0,14
Manuel Mo-1 1,0000 0,01 0,5614 3,25
QBMO
Pnomatik Mo-2 1,0000 0,01 0,6084 3,25
Manuel Mn-1 0,9814 0,04 0,7202 1,98
55|v|n
Pnomatik Mn-2 0,9815 0,04 0,7208 1,98

Not 1: Beckurts ve Wirtz 1964°de verilen yaklasima gére yapilmstir.

2.9. Termal - Epitermal Aki Oram (f)

Aktivasyon analizi ¢alismalarinda numunenin 1sinlandigi konumdaki termal ndétron
akisinin epitermal notron akisina oranmin (termal - epitermal aki orani) bilinmesi,

incelenen numunede bulunan bir izotopun konsantrasyonunun ya da niikleer
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Ozelliklerinin  belirlenmesini  kolaylagtirmast ve analiz hassasiyetini artirmasi
bakimindan o6nemlidir (Budak 2008). Termal - epitermal aki orami (f), ko-NAA
yonteminde ndtron akisini karakterize etmede yaygin olarak kullanilan onemli bir
parametredir. Termal - epitermal aki orani,

_ P

p 2.39

epi

bi¢iminde ifade edilir. Burada ®y,, termal ya da kadmiyum kesme enerjisi altindaki
(subcadmium) akidir. n, ndtron yogunlugu (ndtron/m®) olmak iizere, vo=2200 m/s
hizindaki nétronlar referans alinarak tanimlanan termal nétron akist ®w= n.vg’'dir.
Diger taraftan ®epj, 1/E"* dagilimi ile gdz 6niine alan birim enerji basina epitermal
noétron akisidir (Budak 2008). Herhangi bir 1sinlama konumu i¢in f, termal - epitermal
aki oraninin deneysel yolla belirlenmesi i¢in uygun monitor izotoplar segilir ve bunlarin
Cd kalif i¢inde ve Cd kilif olmaksizin 1sinlanmasi sonucunda elde edilen aktivitelerden
Cd oranimin elde edilmesi sonucunda f,

f=2@5% g 1) 2.40

groo G

seklinde “Cd farki” yontemiyle belirlenir. Burada Gu Ve Ggp terimlerinin sirasiyla
termal ve epitermal 6z sogurma faktorlerini ifade ettigi bu ifadede gr, ndtron
spektrumunun 1/v davranisindan sapma miktarin1 belirleyen Westcott faktorii, Fcy,
kadmiyum kesme faktorii, oo Ve lp(a) ise 1s1nlanan monitor izotopun termal ve rezonans
integral tesir kesitleridir. Rcg, “Cd oran1” yontemi geregince, 1sinlama konumu igin
gegerli Cd oranidir (Ja¢imovi¢ et al. 2003, Mustra et al. 2003, Jonah et al. 2005, Moon
et al. 2007, Budak 2008).

Monitorlerin  ¢iplak ve kadmiyumlu 1sinlanmalart sonucu kazandiklart 6zgiil
aktivitelerin oranina “kadmiyum oram (cadmium ratio)” adi verilir. Esitlik 2.41,

kadmiyum oran1 (R¢q) formiiliidiir.

Rea = (Asp) /[ (Asp) " /Fea] 2.41

Termal ve epitermal ndtronlarin karisimindan meydana gelen nétron alaninda 1sinlanan
elementin herhangi bir izotopu i¢in atom basina tepkime hizi, hem termal hem de

epitermal ndtronlardan ileri gelen katkilarin toplamidir. Buna gore toplam tepkime hizi,
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RS_ = thhgTGO + q)epi IO ((X) 2.42

seklinde ifade edilebilir. Ayni 1smmlama sisteminde, ayni 1smmlama konumunda,
kadmiyum kilif i¢ine konularak isinlanan elementin s6z konusu izotopu i¢in gecerli
tepkime hizi, termal nétronlar Cd kilif tarafindan sogurulacagi i¢in epitermal ndtronlarla

etkilesimden kaynaklanir. O halde epitermal nétron tepkime hizi,
Ry™ = @y () /Feq 2.43

olarak ifade edilir. Kadmiyum kilif epitermal nétronlarin bir kismini sogurarak
filtreleyecegi i¢in tepkime hizi belirlenirken Fcg faktorii hesaba katilmalidir (Ryves
1970 , Budak 2008). Esitlik 2.43, Esitlik 2.44’de yerine yazilarak diizenlenirse,

Dy, 8100 = Rs,termal =Ry —Fcq- Rs+ 2.44

Termal nétron 6z sogurma faktoriiniin de hesaba katildigi termal aki formiili Esitlik

2.45’deki gibi belirlenir.

1
g100Gwm

by, = (Ry™ — F¢q "R 2.45

Uygun bir monitor izotop ya da izotoplarin, kadmiyum kilifsiz ve kadmiyum kilif icinde
olacak bi¢cimde ayr1 ayri 1sinlandiginda, gama spektrometresinden elde edilen v-
spektrumu verilerinin degerlendirilmesiyle termal notron akisi deneysel olarak tespit

edilir. Epitermal n6tron akis,

_ 1 groo, Gm
Depi = Py Rea =D 1o@ Gep 2.46

bagintisiyla elde edilir.
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3. MATERYAL VE YONTEM
3.1. Numune Hazirlama Islemi

Incelenen numunenin tahribatsiz olarak isinlandiktan sonra dedeksiyonu temeline
dayanan enstriimantal notron aktivasyon analizi yontemi (INAA), bir¢ok uygulamada
herhangi bir radyokimyasal ayristirma siireci gerektirmediginden, numune hazirlamasi
diger yontemlere gore oldukga kolay ve pratiktir. Bu ¢alismada incelenen elementler,
herhangi bir kimyasal tepkime olasiligt olmayan, yiiksek saflikta metal formda
secilmigtir. Foiller tartim isleminden sonra teflon silindirik tiipler (NAA tiip) icine
(kaynakta 1g1nlama konumunun sabit kalabilmesi i¢in) yerlestirilmistir. Tiim numuneler

sertifikali ve yliksek safliktadir.

3.2. Notron Isinlama Sistemi

Bu tez ¢alismasinda, Sekil 3.1°de sematik kurulumu goriilen ve aktivitesi 37 GBq olan
'Am-Be izotopik nétron kaynag kullanilmistir. Nétron kaynagi, A.U. Niikleer
Bilimler Enstitisii’nde su, parafin ve boroksit, ahsap ve kursun malzemelerinin 6zel bir
konfigiirasyonu olarak tasarimlanmis ve 2010 yilinda kurulmustur (Yiicel et al. 2014).
Bu 1sinlama tinitesi TAEK tarafindan yerinde dogrulanan doz dlgiimleri sonucunda 11
Ocak 2012 yilinda lisanslanmigtir. Kaynak sisteminde, numuneyi 2-3 saniyede
kaynaktan yaklagik 30 metre uzakliktaki laboratuvara transfer edebilen bir pnomatik

sistem de bulunmaktadir.

Bu kaynaktan yayimlanan yiiksek enerjili nétronlarm spektrum iizerinden ortalama
enerjisi 4,43 MeV’dir. Ancak, 10" s gibi kisa siirede (o.,n) tepkimesiyle gegici olusan
bilesik cekirdegin Bc” uyarilmis durumlarindan dolay1 agiga ¢ikan nétronlar; farkl
enerji gruplarinda (1,0; 3,2; 4,43; 5,4 ve 7,68 MeV) yaymlanir ve notron ¢ikis siddeti
(yield) disiik olmakla birlikte, ntron enerji spektrumunda, maksimum enerjisi 11-12,1

MeV’e kadar ulasan nétronlar da salinir.

Nétron 1sinlama sistemi, **Am radyoizotopundan ¢ikan en siddetli 59,54 keV (% 35,9)
olmak iizere farkli enerji ve siddetlerde gama isinlarina, kaynaktaki nétron iiretimi
siirecinde “Be(a,n)*?C tepkimesiyle olusan **C’nin uyarilmis seviyesinden yaymlanan

4,43 MeV’lik (0,6 gama/ndtron) gama 1sinlarina, su ve parafin igerigindeki hidrojen
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atomlart 1H(n,y)zH tepkimesi sonucu yayinlanan 2,223 MeV (%100) enerjili ani gama

1sinlarma karsi, 15 cm kalinliginda kursun tuglalarla zirhlanmistir (Yiicel et al. 2014) .

Tezde kullanilan nétron 1smnlama sisteminde, hizli nétronlar su ve parafinle
yavaglatilarak miimkiin oldugunca termalize (ortalama nétron enerjisi ~ 0,0253 eV)
edilmislerdir, yani ortalama hizlart 2200 m.s™ (27920 km/saat)’dir. Ismlama sistemi,
olas1 nétron ve gama 1sinlarina karsi boroksit ve kursun malzemeler kullanilarak uygun
sekilde zirhlanarak 6zel bir tasarimla kiibik bir yapida diizenlenmistir (Sekil 3.1).
Isinlanacak numuneler, kaynaga uygun bir mekanizma ile iletilir. Termal akis1 belirli bir
degerdeki her bir konumda her bir monitér kadmiyum kilifli ve ¢iplak olmak iizere
yeterli siire 1sinlandiktan sonra gama spektroskopi laboratuvarina 6l¢iim igin transfer
edilir. Radyoaktif hale getirilen numuneler kalibre edilmis bir gama sayim sisteminde

Olculir.

Beton Duvar

Kursun(16 cm)

Boroksit (55 cm)
Parafin + Boroksit
Parafin
o
g Su (R=95 ¢cm)
§ 0.35 cm Pb + 1.7 cm Parafin
]

Sekil 3.1 I Am-Be nétron kaynak 1s1inlama iinitesinin {istten goriiniisii

3.3. Gama Spektrometresi

Olgiimler, Cizelge 3.1°de &zellikleri verilen bir kuyu tipi HPGe dedektdr (Canberra
GCW4023) ile yapilmistir. Dedektor, ortamdaki dogal fon radyasyonunun etkisini en
aza indirmek icin Canberra Model 747 zirh1 ile zirhlanmistir. Zirh, 9,5 mm
kalinligindaki ¢elik iskelet i¢cinde 10 cm kalinliginda kursundur. Ayrica zirhin i¢ kismi,

72-88 keV enerji araligindaki kursun X-1silarmi 6nlemek amaciyla 1 mm kalinliginda
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kalay ve kalay X-isinlarin1 (24-28 keV) onlemek i¢in 1,6 mm kalinliginda bakir ile

kaplanmaistir.

Cizelge 3.1 HPGe dedektoriiniin 6zellikleri

Dedektor geometrisi ve kristal tipi Kapali uglu, es eksenli, p-tipi
Bagil verimi % 44,8
Aktif hacmi ~218 cm®
a 66,5 mm

Ge kristali Cap )

Yikseklik 67 mm

Kuyu ¢apt 23 mm
Dedektor kuyusu e p. .

Kuyu derinligi 35 mm
Enerji ayirma giicii 122 keV (*'Co) 1,16 keV
(FWHM) 1332,5 keV (*°Co) 2,0 keV

Bu calismada kullanilan gama spektrometresi, yiiksek saflikta Germanyum (HPGe)
dedektoriine ulasan gama i1smlarinin enerjisiyle orantili olarak olusan pulslarin bir
onytikselteg ve yiikseltecte islendikten sonra elde edilen sinyalin analog sayisal
dondstiiriicide (ADC) sayisal hale getirilmesi ve c¢ok kanalli analizériin (MCA)

hafizasinda spektrum olarak kaydedilmesine imkan veren bir sistemdir.
Gama spektrometre yontemi;
- Radyoaktivite 6lgtimiinde giivenilir, hizli ve pratik bir yontemdir.

- Numune hazirlama islemi, karmasik islemler gerektirmez ve spektrometre,
tahribatsiz olarak dogrudan gama isinlarimin dedektorlerle (yaygin olarak

HPGe) dlclimiine dayanir.

- Tek bir sayimda, spektrum icindeki birgok sayida gama yaymlayici
radyoniiklitin tanimlanmasina ve nicel olarak aktivitelerinin olgiilmesine

imkan verir (Solmaz 2008).
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4. DENEYSEL VERILERIN DEGERLENDIRILMESI
4.1. Fotopik Alaninin Belirlenmesi

Radyoaktif bozunma, zamanda rastgele meydana gelen bir olaydir ve bu yilizden belirli
bir zaman periyodunda dedekte edilen bozunma sayisi higbir zaman kesin olarak
belirlenemez ancak, ortalama bir deger ve bir belirsizlik ile belirlenebilir. Hedeflenen
gercek degere en yakin her ortalama degerin dogrulugunun tahmin edilmesinde 6l¢tim
sayisinin artirilmast ve bunun bir belirsizlikle ifade edilmesi yaygin bir uygulamadir.
Ancak bu ¢alismada monitor izotoplar i¢in ilgilenilen piklerin alanlar1 i¢in ortalama bir
deger, daha uzun siireli sayim toplanarak uygun bir sayim istatistiginde elde edilerek
saglanmistir. Foillerin uzun siireli 1sinlanmasi1 ile yaklasik doyum aktivitesine
ulagildiktan sonra, HPGe dedektorde miimkiin olan en wuzun siireli Olgiimler

gerceklestirilmistir.

Niikleer olaylar, Binom dagiliminin sonsuz sayida zaman araliklar1 i¢in sinirlandirilmig
versiyonu olan Poisson dagilimina uyar (Anonymous 2002). Bu dagilim, gézlenen olay

say1st arttik¢a simetriklesir ve Gauss dagilimina benzer.

Bu rastgelelikten kaynaklanan istatistiksel dalgalanmanin disinda, dedektor sisteminden
ve dogal fondan kaynaklanan bazi dalgalanmalar da mevcuttur. Bu sebeple, ¢cok kanalli
analizorde olusan pik, tek bir kanalda degil, bir ortalama kanal etrafinda Gauss egrisi
seklinde olusmaktadir. Bu Gauss egrisinin yar1 yiikseklikteki tam genisligi (YYTG),

dedektoriin ¢é6zme giicliniin bir gostergesidir (Sekil 4.1).

Puls
Vitkselligi Cozme Giica R=1Y10
vhe———— ! Eo
] S —
Y12 T

I
|
]
1
]

Eo Enerii

Sekil 4.1 Dedektor ¢ozme giicii (Knoll 1979)
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Olusan fotopik Gauss egrisi seklindedir ve standart sapmasi 6’dir ve YYTG, 2,356dur.
Pik alani, ilgilenilen enerjideki pikin altinda kalan alandan Compton siirekliliginin

cikarilmasiyla elde edilir.

Teoride, sayimlarin pik alanindaki dagilimlar1 birbirlerinden bagimsizdir ve pik alanm
Ol¢timii pik alan1 dahilindeki her bir kanalda bulunan sayimlar1 basit toplamidir. Ancak,

pratikte bu hesap, bir dogal fon sayimi ¢ikarilmasi islemi gerektirmektedir.

Gama spektrumunda piklere dogal fon sayimndan ileri gelen katki birgok dis etkenden
kaynaklanabilir. Birgok durumda, dogal fon, numuneden veya ortamdaki radyasyondan
gelen diger gama i1smlarinin zith ve dedektordeki Compton etkilesmelerinden
kaynaklanan bir Compton siirekliligini temsil etmektedir. Cevrede dogal olarak bulunan
niiklitler ve numune igerisindeki ilgilenmedigimiz diger niiklitlerin tamami pik
alanindaki bu dogal fon etkisine yol agarlar. Ayrica dogal olarak bulunan “°K gibi
radyoniiklitlerden gelen dogal fon pikleri de olusabilir. Ozellikle bu piklerin olusmasi
durumunda dedektor ortamindan hi¢bir numune yokken alinan uzun siireli spektrumlar

kullanilir.

Burada goz onilinde bulundurulmasi gereken bir durum, pik altinda kalan toplam (gross)
alan kesin olarak belirlenebilirken, dogal fon degerlerinin sadece tahmin
edilebilmesidir. Pik alaninin altinda kalan sayimlarin hangisinin fotopikten ve
hangisinin dogal fondan kaynaklandigi bilinemez (Gilmore 2008). Dogal fon hesab1 i¢in
pik kenarlarindaki kanallardan disar1 dogru her iki yonde esit sayida kanallar alinarak bu
sayimlarin ortalamasi alinarak ilgilenilen bolgedeki dogal fon (Compton siirekliligi)
bulunabilir (Esitlik 4.1).

N, =G-B=[3L,C]- —[(Ci5la G + 2L, )] 41

Pik alanindaki belirsizlik ise, toplam (G) sayimin ve dogal fon (B) sayiminin varyanslari

toplaminin karekokii alinarak bulunur.

var(N,) = var(G) +var(B) - u(Np) = [Var(Np) ]1/2 4.2
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4.2. Ozgiil Aktivitenin Belirlenmesi

Bir numune ndétron 1sinlarina maruz kaldiginda, 1sinlama konumundaki nétron akist,
numune miktar1 ve numune i¢inde yer alan her bir izotopun nétronlarla etkilesim tesir
kesiti ile orantili sayida niikleer tepkime olusur. Birim zamandaki tepkime sayisi
(tepkime hiz1), numune i¢inde bulunan izotoplarin tesir kesitlerinin enerjiye bagh
biiyiikliigii ile dogru orantili oldugundan, ayni numune dahilinde bulunan farkl

izotoplar igin gegerli tepkime hizlari farkli degerlere sahip olacaktir.

Kararlt bir izotopun nétron sogurmasi sonucunda meydana gelen (n,y), (n,a), (n,p) igin
bu tepkime hizi, olusan uyarilmis durumdaki bir bilesik c¢ekirdekten yayinlanan,
genellikle y 1sinlarinin bir gama spektrometresi ile dedekte edilmesi yoluyla izotopun

aktivitesinin belirlenmesi sonucu hesaplanir.

Notron 1sinlamasi sonucunda olusan ve 1sinlanan elementin birim kiitlesi bagina verilen
aktivitesi Ozgiil (spesifik) aktivite olarak tanimlidir (Budak 2008). Bu aktivitenin
belirlenmesi i¢in numuneden elde edilen y spektrumu analiz edilir. Belirli bir
sayim/6lgme siiresi (live time, t;) sonunda, numunenin HPGe dedektorlii gama
spektrometresinde elde edilen gama spektrumundaki ilgilenilen bir fotopikin net sayim
alan1 N, ise, numunenin aktivitesiyle iligkili gama sayim hiz (saylm.s'l), net sayim

alaninin dl¢lim siiresine boliinmesiyle belirlenir.

Notron aktivasyonunda ayni miktar numune i¢in 1simlama siireleri farkli olabilir ve
dolayisiyla numunelerin aktiviteleri de farkli olacaktir. Bu farkliligi ortadan kaldirmak
icin tim sayimlar, 1sinlama siirelerine (irradiation time, t;) gore bir doyum diizeltme

faktoriine(saturation factor, S) gére normalize edilir.

Numune nétron kaynaginda 1silanip sayim sistemine gelinceye ve sayimi baslaymcaya
kadar gecen zamana bekleme zamani (waiting time) denir ve ty ile gosterilebilir. Bu siire
icinde numunede olusan radyoaktif ¢ekirdeklerin bir kism1 bozunacak ve dogal olarak
bu bozunma sayim siiresince de devam edeceginden, numunenin ndtron kaynagindan
alindig1 andaki aktivitesinin 6l¢iilmesi esas alinacaktir. Bu gegen siireler goz Oniine

alinarak, aktivite hesaplar1 yapilirken gerekli bekleme siireleri i¢in diizeltmeler yapilir.
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Bu tezde numunenin kadmiyum kilifsiz 1ginlanmasi eksi isareti (-) ve kadmiyum kilifl
1sinlanmast durumu ise arti isareti (+) olarak gosterilerek ve sayim hizi (sayim.s™),
1sinlanan elementin miktarma boliinerek, birim kiitle basina 6zgiil aktivite (Asp)

— _ Np/te
sp wSDC

+ _ Np/tc

A g A
Sp wSDC

ve A 4.3

esitliginden hesaplanir. Burada Ag,, Ozgiil aktivite (sayim.st.g™") olup, S, doyum

faktorii; D, bozunma faktorii ve C, sayim siiresi diizeltme faktoriidiir.

Doyum diizeltme faktorii, numunenin 1sinlama siiresi (t;) sonunda doyum aktivitesine

ulagma oranini verir.
S=1-—e™t 4.4

Bozunma diizeltme faktorii, isinlanmasi sona eren numunenin aktivitesinde, gama
sayim sisteminde 6l¢iim baslatilincaya kadar gegen siirede (tq) meydana gelen azalmay1

ifade eder.
D=e M 4.5

Sayim siiresi diizeltme faktorii, sayim siiresince devam eden radyoaktif bozunmadan
kaynaklanan ve ozellikle kisa yar1 6miirlii radyoaktif c¢ekirdekler i¢in dnem kazanan

aktivite diizeltme faktoridir.

1_6—7\'([-

C= i 4.6

Esitlik 4.9°da 6l¢me esnasinda gecen gercek zaman (t;) kullanilir.

Ozgiil aktivite kavrami, dedektdriin ilgilenilen gama piki enerjisi icin gecerli
dedeksiyon verimini (g) ve ilgili izotopun bu enerjide gama yayinlama olasiligim
kapsamadigr icin ayni radyoaktif izotopun yayinladigi farkli gama piklerinden elde

edilen 6zgiil aktiviteler farkli degerlere sahip olacaktir.

Ozgiil aktivite i¢in belirsizlik hesabi, “Kragten yontemi” kullanilarak yapilmistir

(Kragten 1994, 1995).
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Bu calisma sirasinda kullamlan **’Au ve *>Mn monitérlerine ait 6zgiil aktivite degerleri,
yukaridaki sekilde hesaplanmus, ancak ®*Mo monitériiniin 140,511 keV enerjili piki i¢in
ozgiil aktivite hesabinda **Mo’in iiriinii olan *™T¢’in de 140,511 keV enerjili gama
yaymasindan kaynaklanan girisim nedeniyle 6zel bir yol izlenmistir. Molibden 140,511
keV piki i¢in izlenen yol, EkK 4’de agiklanmistir. Bolim 4.2.1°de agiklanan aktivite

diizeltmeleri yapilmis 6zgiil aktivite degerleri Cizelge 4.1°de verilmistir.

Cizelge 4.1 ™" Au, ®*Mo ve *>Mn  monitérleri igin hesaplanan 6zgiil aktiviteler

Monitor Foil stnlama il Ao +

konumu [sayim.s™.g"] [sayim.s™.g”]

- Au-l  Manuel 229,309-+5,646 24,145+0,596
Au-2 Pnomatik 290,448+7,154 34,057+0,841

o Mo-1  Manuel 0,038+0,001 0,018+0,001
Mo-2 Pnomatik 0,051+0,002 0,029+0,001

o Mn-1  Manuel 35,621+0,985 0,859+0,054
Mn-2 Pnomatik 42 846+1,172 1,084+0,061

A, - Ozgiil aktivite [sayim.s™.g"]
(-) : Ciplak 1ginlama
(+) : Kadmiyum kilifli 1iginlama

4.2.1. Aktivite diizeltme faktorleri

Dogru ve kesin bir aktivite hesabi i¢in uygulanmasi gereken diizeltmeler, gama 1511 6z
sogurma diizeltmesi, gercek zamanli ¢akisma diizeltmesi, spektral girisim diizeltmesi,

radyoaktif bozunma diizeltmesi, Ol¢iim siiresi diizeltmesi ve rastgele yigilma

diizeltmesidir.
K = feoi Xfs Xfr 47
fd Xfc

Burada fs, gama 1511 6z sogurma diizeltmesi; feoi, gercek cakisma toplam etkisi (true
coincidence summing effect) diizeltmesi; f;, rastgele yigilma(random coincidence)
diizeltmesi; fy, radyoaktif bozunma diizeltmesi ve f;, Olglim siiresi diizeltmesi

faktorleridir.
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fg, radyoaktif bozunma diizeltmesi ve f;, Ol¢iim siiresi diizeltmesi faktorleri, Bolim

4.2’de 6zgiil aktivitenin belirlenmesi kisminda kullanilan formiille hesaba katilmistir.
Gama 15101 6z sogurma diizeltmesi faktorii, f;

Gama-igin1 6z sogurma (self absorption) diizeltmesi, gama 1ginlarinin madde igerisinde
sogurulmalarin1 hesaba katmak i¢in yapilmasi gereken en Onemli diizeltme
faktorlerinden birisidir. Ozellikle 200 keV y-1s1m1 enerjilerinin altinda baskin bir
faktordiir. Diizeltme, numunenin veya kalibrasyon kaynaklarin i¢inden gegcen gama
1sinlarinin, numune matrisi ve yogunlugu nedeniyle sogurulmasi sonucunda, fotopik
sayiminda olusan kayiplar1 diizeltmek icin uygulanir. Ozellikle yiiksek atom numarali
elementleri iceren ve yliksek yogunluklu matrislerde gama 1511 6z sogurma etkisi ihmal

edilemeyecek seviyelerde olabilir.

Kullanilan monitorler icin hesaplanan gama 6z sogurma diizeltme faktorleri Cizelge
4.2’de mevcuttur. Hesapta kullanilan kiitle azalim katsayilart ps NIST XCOM
veritabanindan alinmistir (NIST XCOM 2014).

Gercek cakisma toplam etkisi diizeltme faktorii, fco;

Gercek zamanl cakigsma (TCS), ayni ¢ekirdekten yayinlanan iki gama 1s1minin ayni anda
dedektor dahil tiim spektrometrenin ¢6zme zamani i¢inde etkilesmesi sonucu, dedektore
gelen iki veya daha fazla sayida gama 1sininin sogurularak tek bir gama 1511 olarak

algilanmasidir.

TCS etkisinin en baskin oldugu durum, kuyu tipi dedektdr kullanilmasidir. TCS etkisi,
ancak, numune aktivitesinin numuneyle aynit geometride olan ayni radyoniiklitin bir

standardiyla karsilagtirilarak hesaplanmasi durumunda ihmal edilebilir (Gilmore 2008).

Bu tez calismasinda ise bdyle bir ihmal etme durumu olmadigindan, gercek cakisma
toplam etkisi faktorii hesabinda GESPECOR MCNP simiilasyon programi kullanilmistir
(GESPECOR Software 2014). Kullanilan monitérler i¢in hesaplanan TCS diizeltme

faktorleri Cizelge 4.2°de mevcuttur.

Rastgele y1gilma etkisi diizeltme faktorii (f,)
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Rastgele yigilma, spektrometrenin ¢ézme zamani iginde, sistemde art arda olusan iki
veya daha fazla pulsun gelmesi sonucu, ayni veya farkli enerjili art arda pulslarin es

zamanli olarak dedekte edilmesinin bir sonucudur.

Bu tez calismasi kapsaminda her 6l¢iimde kontrol edilen 6lii zaman her 6l¢giimde ~%0,1
seviyesinde kalmistir. Bu yiizden, rastgele yigilma diizeltmesi uygulanma geregi

duyulmamustir.

Cizelge 4.2 Hesaplanmis dedeksiyon verimleri ve diizeltme faktorleri

ol Isinlama E, (keV) fs Af feoi Afeoi 3 Ag
0i
konumu Not 1 Not 2 Not 3 Not 4

Au-1  Manuel 1,0092 0,0248 0,9956 0,0009 0,3110 0,0003
411,8021(2)

Au-2  Pnomatik 1,0092 0,0248 0,9956 0,0009 0,3110 0,0003

Mo-1 Manuel 1,0973 0,0113 0,9715 0,0003 0,5609 0,0002
140,5110(7)

Mo-2  Pnomatik 1,0651 0,0117 0,9713 0,0004 0,6049 0,0002

Mn-1  Manuel 1,0013 0,0022 0,9988 0,0012 0,16576 0,0002
846,7638(19)

Mn-2  Pnomatik 1,0013 0,0022 0,9988 0,0012 0,16576 0,0002

Not 1: Gama enerjisi, E, (LARA Database 2014)

Not 2: Gama 6z sogurma diizeltme faktori, f; (NIST XCOM 2014)

Not 3: Gergek ¢akigma toplam etkisi diizeltme faktor, f.,; (GESPECOR Software 2014)
Not 4: ilgilenilen enerjideki dedektor verimi, ¢ (GESPECOR Software 2014)

4.3. Atom Basina Tepkime Hizimin Belirlenmesi, R

Bir notron yakalama tepkimesi A(n,y)B seklinde ifade edilebilir. Bir tepkimenin

meydana gelme olasilig1 tepkimenin tesir kesiti, ¢ ile ifade edilir (Bolim 2.1.3).

A harfi ile gosterilen hedef ¢ekirdekten, B harfi ile gosterilen iirlin ¢ekirdeginin iiretim
hiz1 dd% = o®N,’dir. Burada No, hedef ¢ekirdeklerin sayisidir. Buna goére ®(E) notron

akisina tabi tutulan numune i¢indeki her bir izotop i¢in birim zamanda atom basina

meydana gelen niikleer tepkime sayisi R ile ifade edilir ve
Ry = [o(E)®(E)dE 4.8

bagintisi ile tanimlanir. Burada o(E), ilgili izotopun notronlarla etkilesme tesir kesitidir

ve @(E), E ile E+dE enerji araliginda nétron aki yogunlugudur (ndtron.cm.s™).
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A(n,y)B tepkimesinde iiretilen B niiklitlerinin kararsiz olduklar1 ve bir A bozunma

sabitine sahip olduklar diigiiniiliirse, B’nin bozunma hizindan, B niiklitlerinin aktivitesi:

A(Bq) = — 8B = ANy = oR, (1 —e7)

" 4.9

tiiretilir. Bozunma basima gama yayinlanma olasiligi, f, (foton/bozunma) ve ilgilenilen
gama enerjisi i¢in dedektoriin numune geometrisindeki dedeksiyon verimi, edikkate

alinarak, tepkime hizi,

_AptM

— Agy™ M
Rs — _°sp
GNAV fyS

+
= ve R
BNy fy € §

4.10

esitliklerinden hesaplanir. Burada (-) indisi, ¢iplak 1sinlamayi, (+) indisi ise kadmiyum
filtreli 1sinlamay1 temsil etmektedir. Atom bagina tepkime hizi, numune igindeki
elementin bir veya birden fazla sayida bulunabilecek izotoplart i¢in farkli degerlere
sahip olacaktir. Bu calisma sirasinda kullanilan monitorlere ait, yukarida anlatilan

sekilde hesaplanmig tepkime hizi degerleri Cizelge 4.3°de verilmistir

Cizelge 4.3 " Au, ®Mo ve **Mn monitérleri i¢in hesaplanan tepkime hizlari

Monitor Foil fsnlama Rs Ry
konumu [tepkime/atom.s] [tepkime/atom.s]
10, Au-1 Manuel (2,522+0,062)x10™ (0,266+0,007)x10™*°
Au-2 Pnomatik (3,195+0,079)x10™*° (0,375+0,009)x10™*°
o Mo- 1 Manuel (0,973+0,066)x10% (0,476+0,032)x10*
Mo- 2 Pnomatik (1,208+0,081)x10% (0,694+0,047)x10%*
o Mn- 1 Manuel (1,983+0,050)x10%° (4,785+0,300)x10%
Mn- 2 Pnomatik (2,385+0,065)x10%° (6,037+0,300)x10%

R; : Atom basina tepkime hiz1 [tepkime/atom.s]
(-) : Ciplak 1ginlama
(+) : Kadmiyum kilifli 1g1nlama

4.4. Termal Notron Akisinin Belirlenmesi

Herhangi bir filtre ile kaplanmadan 1ginlanan herhangi bir izotop i¢in, nétron alaninda

olusacak tepkimeler hem termal hem epitermal hem de hizli nétron alanlarinin (hizlh

notron akis1 thmal edilmektedir) katkisini igerir. Atom basina tepkime hizi,
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Rs™ = Pungrog + Pepi ~Io() 411

seklinde ifade edilir. Ayni 1s1nlama sisteminde, ayni 1sinlama konumunda, kadmiyum
kilif i¢ine konularak isinlanan elementin s6z konusu izotopu i¢in gegerli tepkime hizi,
termal notronlar Cd kilif tarafindan sogurulacagi i¢in epitermal nétronlarla etkilesimden

kaynaklanir. O halde epitermal notron tepkime hizi,
Ry™ = @y - () /Feq 4.12

olarak ifade edilir. Kadmiyum kilif epitermal nétronlarin bir kismini sogurarak
filtreleyecegi icin tepkime hizi belirlenirken Fcg faktorii hesaba katilmalidir. Esitlik
4.12, Esitlik 4.11°de yerine yazilarak diizenlenirse,

8700 = Rgo = Ry~ — Feq Ry 4.13

Termal ve epitermal ndtron 6z sogurma faktorlerinin de hesaba katildigi termal aki,
Esitlik 4.14°deki gibi belirlenir.

1
810G

Dy, = (R — Gepi "Feq - Rs+) 4.14

Manuel ve pnomatik 1sinlama konumlari igin hesaplanan termal ndtron akilari,®yp,

sirastyla 2,97x103i%2,54 ve 3,76X103i%2,55 nétron.cm 2.5 dir.

4.5. Epitermal notron akisinin a-bicim parametresinin belirlenmesi

Epitermal spektrum bi¢im parametresinin belirlenmesi i¢in onerilen ve genellikle Cd
kilif icinde gercgeklestirilen 1sinlamalara ait verilerin degerlendirilmesine dayanan farkl
yontemler vardir. Bu c¢alismada, numunelerin 1sinlanma konumlarma 06zglii o
parametresinin belirlenmesinde, iterasyon yontemi olarak adlandirilan ve ¢oklu monitor
yontemi, kadmiyum kiliflt ¢ift monitdr yontemi, ikili monitér kadmiyum orani yontemi
kullanilmistir. Uygulanan yontemlere ait detaylar asagida verilmistir. Yapilan biitiin
hesaplamalar icin belirsizlik kaynaklari ilgili boliimlerde verilmistir. Ozellikle iteratif
olan a-bigim parametresi hesaplarinda ve diger birbiriyle Kkorelasyonlu olan
fonksiyonlar i¢in toplam belirsizlik tahmini bir Excel veri sayfasi kullanilarak “Kragten

yontemi” ile hesaplanmistir (Kragten 1994, 1995).
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4.5.1. Iterasyon yontemi

Epitermal spektrumun bigim parametresinin hesabi i¢in kullanilan parametrelerin bir
kisminin  bigim parametresine bagli olmasit sebebiyle mutlak bir hesap
yapilamamaktadir. Bunun yerine iteratif yontemlerin kullanildigi ¢éziimler uygulanir.
Bunlardan biri, o-bigim parametresinin bir dogrunun egimi olarak bulunabilecegi

iterasyon yontemidir. Buna gore,

Qo — 0,429
fGen 0,429
Gepi*(Rcqg—1)  QRa+DEE,

In =a-InE, 4.15

Buradaki f faktorii, termal-epitermal akilarin oranidir ve agsagidaki gibidir.

Ge i

f= Qo(a) ' G:; ' (RCd - 1) 4.16
Termal - epitermal aki oraninin da bigim parametresine bagli olmasi, iterasyonun
zorlugunu artiracagindan Qg degeri a ile en az degisen monitér bulunur ve bu monitor
icin Qo=Qo(a) kabul edilerek bir f degeri hesaplanir ve diger hesaplarda bu deger

kullanilir. *” Au monitérii igin hesaplanan f degerleri Cizelge 4.4’de verilmistir.

Sekil 4.2°de Qo(a)/Qo oraninin o ile degisiminin bir grafigi verilmistir ve burada Qo(ct)

degeri a ile en az degisen monitdriin Y Au oldugu belirlenmistir.

=
S —Altin
=] . —Tungsten
Molibden
: —Mangan

-0.5 -0.4 -0.3 -0.2 -0.1 0 0.1 0,2 0.3 0.4 0.5

Epitermal Notron Spektrumu Bicim Parametresi (o)

Sekil 4.2 Qo(a)/Qo oraninin a ile degigimi
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Cizelge 4.4 Manuel ve pnomatik 1ginlama konumlari i¢in hesaplanan termal-epitermal

aki oranlari

Isinlama konumu f
Manuel 36,76+%1,86
Pnomatik 32,32+%1,87
. Qo — 0,429 . .. =, ..
Hesaplar sonucunda elde edilen In—jp— cms— degerlerinin InE,’ye gore

Gepi (Rca—1)  Qa+DEE,
grafikleri manuel ve pnomatik konumlar i¢in Sekil 4.3’de verilmistir (Turuncu renkli
cizgiler, belirsizligi gostermektedir) ve grafiklerden bulunan a-bigim parametresi

Cizelge 4.5°de verilmistir.

Cizelge 4.5 Manuel ve pnématik 1sinlama konumu igin iterasyon yontemiyle hesaplanan

a-bigim parametreleri

Isinlama konumu a-parametresi
Manuel -0,0343+%6,99
Pnématik -0,0350+%36,08
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0,429
(2a + DEZ,

S

y=-0.0343x
-0.3 o= -0.0343+0.0024

Q, — 0,429

f' Gen
Gg,pi . (R,_—d -1)

In

MANUEL ISINLAMA KONUMU

a
cd

0,429
(Za + 1)E

Q, — 0,429

f' Gen
Gg,pi . (R,_—d -1)

Mo-98

y=-0.0350x
0.4 a=-0.0350+0.0126

In

PNOMATIK ISINLAMA KONUMU
-0,5

Sekil 4.3 Iterasyon yontemine gore o hesabi

4.5.2. Kadmiyum kilifl ¢ift monitor yontemi

Iki farkli monitdr, 1 ve 2 olarak numaralandirilacaklardir, Cd-kilifli olarak sabit bir
isinlama konumunda isinlanir. (n,y) tepkimesi sonucunda radyoaktif hale gelen
monitdrlerin aktiviteleri mutlak verim egrisi iyi bilinen bir dedektér ile dlgiiliir. iki
monitdr de ndtron 6z sogurma etkisi ihmal edilebilecek kadar seyreltilmis ise (ndtron 6z
sogurma etkisi konusuna Bolim 2.8’de deginilmistir) ve iki monitér de 1-2 eV
enerjilere kadar 1/v davranigina uyumlularsa (o(v) ~ 1/v), Ryves yaklagimina gore
(Ryves 1969), asagidaki F(a) fonksiyonundan isinlama konumunun o bi¢im
parametresine ulasilabilir (De Corte et al. 1981 , Kucera et al. 1999 , Khoo et al. 2007).
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.
P = (rmtfin et duls. 4 =

Burada Asp;i 1’inci izotop icin 6zgiil aktivite ve (+) indisi, 1sinlamanin kadmiyum kilifli
yapildigini temsil etmektedir. M, 1sinlanan elementin atomik agirligt; 6, izotopik
bolluk; f,, gama yayinlama olasilifi; Fcy ise Kadmiyum epitermal ndtron kesme
faktoridiir (Bolim 2.6). Bi¢im parametresi, o, Esitlik 4.17°den grafik ¢izilerek veya
iteratif yontemle fonksiyonun kokleri bulunarak belirlenebilir. Bu ¢aligmada “kadmiyum
kalifli ¢ift monitor yontemi” ile yapilan hesaplamalar sonucunda ulagilan o degerleri

Cizelge 4.6°da verilmistir.

Cizelge 4.6 Isinlama konumlari igin kadmiyum kilifli ¢ift monitér yontemiyle

hesaplanan a-bi¢im parametreleri

Isinlama konumu a-parametresi
Manuel -0,151+%7,58
Pnomatik -0,154+%7,81

Cizelge 4.7 Isinlama konumlari igin kadmiyum kilifli ¢ift monitér yontemiyle

hesaplanan termal-epitermal aki oranlari

Isitnlama konumu f
Manuel 47,95+%4,78
Pnomatik 41,81+%4,89

4.5.3. Ikili monitér kadmiyum oram yontemi

Esitlik 4.16’da verilen termal-epitermal aki orani, monitorden bagimsiz sadece ndtron
kaynaginin 1sinlama konumundaki nétron akilarina bagli oldugundan kullanmilan her

monitdr i¢in ayni olmalidir. Buna gore 1 ve 2 numarali monitorler i¢in asagidaki esitlik

bulunur.
Gepi | _
o |06 g2 (Rea -], _, ‘18
£ Gepi - )
> oo g2 Reg 1]

Boliim Hata! Basvuru kaynag bulunamadi.’de agiklanan Rezonans integrali - termal

tesir kesiti oran1 (Qo(a)) Esitlik 4.18’de yerine konuldugunda,

o1



=0 4.19

(Rea—D1 _ [Q0—042912- [Gepi /Gun ], [

E ];%+Cq
(Reg =1z [Qo—042911 [Gepi /Gen | [Er17°+

I7%+Cq
ifadesine ulasilir (De Corte et al. 1979b, De Corte et al. 1981, Kucera et al. 1999, Yiicel
et al. 2004). Bu esitligi sifir yapan a degerleri iterasyonla elde edilir.

Bu yoéntemin avantaji, monitdr niikleer verilerinin (M, 6, f,, oo) ve dedektdr verim
degerlerinin (¢;) isleme katilmamasidir. Ancak hesaplama dogrulugu i¢in monitoriin
kadmiyumlu ve ¢iplak olarak 1sinlanmasi sonrast gama spektrometresinde ayni
konumda Olciilmesi gerekmektedir. Bu yontemin kullanimindaki dezavantaj ise
monitdrlerin hem ¢iplak olarak hem de kadmiyum kilif icerisinde 1sinlanmasi
gerekliligidir. Bu islem uzun zaman gerektirdiginden, deney sonuglar1 kisa siirede elde

edilemez.

Tez c¢alismast kapsaminda kadmiyum orant yontemiyle hesaplanan o-bigim

parametreleri Cizelge 4.8°de verilmistir.

Cizelge 4.8 Isinlama konumlart i¢in kadmiyum orani yontemiyle hesaplanan a-bigim

parametreleri

Isinlama konumu a-parametresi
Manuel -0,0528+%13,20
Pnématik -0,0548+%14,55

Cizelge 4.9 Isinlama konumlari i¢in kadmiyum orani yontemiyle hesaplanan termal-

epitermal aki oranlari

Isinlama konumu f
Manuel 40,46+%4,42
Pnomatik 35,70+%5,24

4.6. Epitermal Notron Akisinin Belirlenmesi

Bir nétron 1sinlama sisteminde, kadmiyum filtreli ve c¢iplak olarak 1sinlanan

monitorlerin gama spektrometre yontemi ile kazandiklar1 6zgiil aktivitelerin ve ilgili
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1sinlama konumundaki tepkime hizlarinin bulunmasinin ardindan, Bolim 2.9’da da
gosterildigi gibi epitermal aki,

By
q)epi = Dy (Rea =1 Tp(a) Gep 0

seklinde bulunur. Burada Ip(a) rezonans integralinin detaylar1 Boliim 2.7.2°de verilmis
olup,

19—0,4290 0,4290

— 421
E¢ (a+1DEY,

Io(a) =

seklinde ifade edilir. Goriildiigii gibi rezonans integrali, a-bigim parametresinin bir
fonksiyonudur.a-bigim parametresinin iteratif yollarla 6l¢iilmesi (B6liim 4.5) sonucunda
ulasilmis rezonans integral tesir kesitleri ve hesaplanmis epitermal ndtron akis1 degerleri

Cizelge 4.10°da verilmistir.

Cizelge 4.10 Isinlama konumlari i¢in hesaplanan 97 Au rezonans integral tesir kesitleri

ve termal-epitermal aki degerleri

Isinlama “ Dy, lo(a) Depi

konumu [n.cm?s™] [barn] [n.cm?s™]
Manuel 0,0528+%13,20  2,97x10%+%2,54 1700+%2,19 0,74x10°+%4,98

Pnoématik  0,0548+%14,55  3,76x10°+%2,55 1700+%2,29 1,06x10%:%5,06
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5. SONUC VE TARTISMA

Bu calismada, nétron aktivasyon analizi teknigi kullanilarak Ankara Universitesi
Niikleer Bilimler Enstitiisiinde bulunan 37 GBq ***Am-Be izotopik nétron kaynagmnin
epitermal ndétron spektrumunun idealden sapmasmin bir gosterimi olan a-bigim
parametresi, iki farkli 1sinlama konumu i¢in, niikleer ozellikleri iyi bilinen monitor
izotoplar kullamlarak (*°Mn, ®Mo ve ¥’Au) ii¢ farkli yontemle deneysel olarak
belirlenmistir ve karsilastirilmistir. Bu yontemler Bolim 4.5°de ayrintili olarak
aciklanmistir. Tim 1smmlamalar Sekil 3.1°’de sematik olarak gosterilen 1sinlama
sisteminin iki farkli 1isinlama konumlarinda (manuel ve pnomatik) gergeklestirilmistir ve
radyoaktif hale gelen monitor izotoplar, kuyu tipi bir HPGe dedektorde yaklasik 47-
geometrisinde sayilmistir. a-bi¢im parametresinin belirlenmesi amaciyla iterasyon
yontemi, Cd oran1 yontemi ve Cd kilifli ¢ift monitér yontemi kullanilmis ve sonuglar,

Cizelge 5.1°de verilmistir.

0
iterasyon Yontemi
0,03 $ Cd Oram Yontemi
-0,06 {
-0,09
-0,12
Cd Kilif Yontemi
0,15 {
a MANUELISINLAMA
‘0 -

018 KONUMLU

0

Iterasyon Yontemi
-0,03 } Cd Qrani Yontemi
-0,06 {
-0,09
0,12
Cd Kilif Yontemi
0,15 {
PNOMATIK

018 . ISINLAMA KONUMU

Sekil 5.1 Kullanilan farkli yontemlerle ulasilan a-bi¢im parametresi degerleri
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Cizelge 5.1 Manuel ve pnomatik 1sinlama konumu i¢in hesaplanan o-bigim parametresi

degerleri

a-parametresi Isinlama konumu
Kullanilan yontem Manuel Pnomatik
Iterasyon yontemi -0,0343+%6,99 -0,0350+%36,08
Cd orani yontemi -0,0528+%13,20 -0,0548+%14,55
Cd kilifli ¢ift monitér yontemi -0,1505+%7,58 -0,1537+%7,81

Isinlama konumlarina ait termal-epitermal aki oranlari, farkli yontemlerle hesaplanan a-

bicim parametrelerine gore hesaplanmis ve sonuglar Cizelge 5.2°de verilmistir.

60
Cd Kilif Yontemi
50
_ Cd Oram Yéntemi {
Iterasyon Yontemi
40 $
]

30

20

10

f MANUELISINLAMA
0 KONUMU
60
50 Cd Kalif Yontemi
Cd Orani Yontemi i
40 iterasyon Yontemi {
L

30

20

10

f PNOMATIK
0 ISINLAMA KONUMU

Sekil 5.2 Kullanilan farkli yontemlerle ulasilan termal-epitermal aki oranlari
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Cizelge 5.2 Manuel ve pnomatik 1sinlama konumu igin hesaplanan termal-epitermal aki

oranlari

f Isinlama konumu
Kullanilan yontem Manuel Pnomatik
Iterasyon yontemi 36,76+%1,86 32,32+%1,87
Cd oran1 yontemi 40,46+%4,42 35,70+%5,24
Cd kalifli ¢ift monitér yontemi 47,95+%4,78 41,81+%4,89

Sekil 5.1 ve Cizelge 5.1°de gorildigi gibi, a-parametresinin elde edilmesi igin
kullanilan yontemlerden iterasyon ve Cd orani yontemleri, birbirlerini destekleyici ve
yakin sonuglar verirken, Cd kilifli ¢ift monitér yontemi, diisiik belirsizlikli ancak
digerleriyle uyumsuz sonuglar vermistir. Ayrica farkli yontemlerle belirlenmis a-bigim
parametreleri kullanilarak hesaplanan termal-epitermal aki oranlari (f), yontemlere gére

Sekil 5.2 ve Cizelge 5.2’deki gibi bir dagilima sahiptir.

Cd kilifli ¢ift monitdr yonteminde sadece Cd kilif igerisinde yapilan i1sinlamalar
kullanildigindan foiller sadece 0,55 eV iizerinde enerjiye sahip ndtronlar ile 1ginlanmis
ve bu sebeple de Cd-nétron soguruculugu nedeniyle diisiikk akili notron alanlarinda
yeteri kadar aktivite elde edilememistir. Ayrica Cd kilifli ¢ift monitor yonteminde
(Bolim 4.5.2) kullanilan denklemler c¢ok fazla parametre icermektedir. Bunlardan
birka¢1 son yillarda kesinligin artirilmasi amaciyla ko faktorii adi altinda birlestirilmis
olmalarina ragmen, hesaplarda kullanilan dedektor verimi degeri, hesabin giivenilirligini
kisitlamaktadir. Dedektor verimi ve ko degerlerinin (Cd kilifli ve ¢iplak i1sinlanan
numuneler aynt konumda sayilmak kosuluyla) iterasyon yonteminde ve Cd oram
yonteminde kullanilmiyor olusu, bu yontemleri daha kolay, pratik ve gilivenilir

yapmaktadir.

Notron kaynagina farkli uzaktikta bulunan manuel ve pnomatik 1sinlama konumlari i¢in
aradaki kursun gibi destekleyici diger malzemeler nedeniyle termalizasyon ayni
derecede gergeklesmemistir ve bu nedenle a-bigim parametrelerinin farkli bulunmasi
beklenen bir durumdur. Ancak, hesaplama kesinliginin (%13,2-14,5) ayn1 mertebelerde
bulunmasi ve iteratif bir yontem olmasi (grafikten egim hesabi gerektirmemesi)

nedeniyle, diisikk notron akisi veren izotopik notron kaynaklari (241Am-Be, 238Pu-Be,
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21%0_Be gibi) kullanilarak kurulan nétron 1sinlama {initelerinde kadmiyum oranlarina
dayanan a-bigim parametresi belirleme yonteminin, en giivenilir sonuglart verdigi

sonucuna ulagilmistir.

Tez ¢alismasinda Kragten yontemi kullanilarak bulunan a-bigim parametresi belirsizlik
degerleri, daha Onceki ¢alismalarla uyumlu bulunmustur (Kragten 1994, 1995).
Calismada, De Corte’un da belirttigi gibi, yiikksek a parametresi degerleri i¢in (o ~ £0,1)
belirsizlik %5 ve %10 arasinda iken sifira yaklasan daha hassas a degerleri i¢in (o ~
+0,01) belirsizligin %50 veya daha fazla oldugu sonucuna ulasilmistir (De Corte et al.
2003). Bu da belirsizligin, laboratuvar performansindan ziyade biiyiik oranda veri
tabanlarindan alinan degerlerin hassasiyetlerine bagli oldugunu ve belirsizligin daha
diistik elde edilmesinin ancak literatiirdeki verilerin gelistirilmesiyle miimkiin

olabilecegini gostermektedir.

Bu calismadaki 37 GBq ?**Am-Be nétron 1sinlama iinitesinde meveut, wsinlama konumu
1 (manuel konum) ve winlama konumu 2 (pnomatik konum) i¢in o-bi¢im parametresi
sonuglart sirasiyla -0,0528+%13,20 ve -0,0548+%14,55°dir. o-bi¢cim parametresi, bir
notron alaninin karakterize edilmesinde belirlenmesi gereken en onemli ve belirleme
siireci en zahmetli bir parametre oldugundan, dikkatli ve 6zenli bir analitik yontem
uygulamay1 gerektirir. Gelecekte, bdyle bir 1sinlama tinitesinde ko-NAA analitik
yontemi veya mutlak NAA yontemi kullanilarak numunelerde belirli elementlerin nicel
analizi i¢in belirleme sinirlar1 (limit of detection) tespit edilerek, elementel derisim

analizi yapmak miimkiin olabilir.
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Mo, >>Mn ve ~' Au Monitorlerine ait Standart Nukleer Veriler
Etkin rezonans enerjileri
Monitor izotoplarin (n,y) tepkimeleri i¢in enerji - tesir Kesiti grafikleri

%Mo - 140,511 keV Enerjili Pik i¢in Ozgiil Aktivitenin Belirlenmesi
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Ek1 %Mo, >®*Mn ve ' Au Monitérlerine ait Standart Niikleer Veriler

Ek Cizelge. 1 a-bicim parametresinin belirlenmesi i¢in se¢ilen monitorlere ait standart niikleer veriler

Atom . _
1zotopik ) E. Fca Qo
Monitor Agirhg ty, (saniye) E, (keV) f, oo (barn)  Iy(barn) or Ko
1 Bolluk 0 (eV) (9)) (IO/gT-GO)
M (g.mol™)
Not 1 Not 2 Not 3 Not 4 Not 5 Not 4 Not 6
YAU  196,96655(2) 1 232,80(7)x10°  411,8021(2) 0,9554(7) 5,65(40) 0,991 98,700(99) 1550(28) 1,0051  15,70(28) 1
BMo 95,94(1) 02413  237,42(5)x10°  140,5110(7) 0,0452(24) 241(48) 1,000  0,131(3)  6,96(47) 1,0008 53,10(335) 4,18x10°
Mn  54,938049(9) 1 9,2836(17)x10° 846,7638(19) 0,9885(3)  468(51) 1,000 13,200(185) 13,90(46) 1,0004  1,05(3) 0,496

Not 1: Nucléide Gamma and Alpha Library (LARA Database 2014)

Not 2: Etkin Rezonans Enerjisi (Kolotov et al. 2004)

Not 3: Kadmiyum Filtre Epitermal N6tron Kesme Faktorii (EI Nimr et al. 1981)
Not 4: Termal (o,) ve Epitermal (lp) Notron Tesir Kesitleri (Kolotov et al. 2004)
Not 5: (Karadag 2003, Budak 2008)

Not 6: (De Corte et al. 1981)
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Ek 2 Etkin Rezonans Enerjileri

Bu tez ¢alismasinda kullanilan E, degerleri, V.Kolotov ve F. De Corte’un 2004 tarihli
calismalar1 “IUPAC Database”den alinmistir (Kolotov et al. 2004).

Ek Cizelge. 2 Hedef olarak kullanilan izotoplara ait etkin rezonans enerjileri (E,)

Hedef izotop E.(eV) Hedef izotop  E, (eV) | Hedef izotop E, (eV)
= 44700 By 4300 12Ce 1540
“Na 3380 zr 6260 Mipy 296
*Mg 257000 %Zr 338 YoNd 874
ZTAl 11800 %Nb 574 “8Nd 236
0g;j 2280 %Mo 241 5ONd 173
¥l 13700 %Mo 672 1525m 8,53
“K 2960 %Ru 776 154Sm 142
*sc 5130 2Ru 181 ey 5,8
0T 63200 YRu 495 12Gd 16,7
Sy 7230 1%3Rh 1,45 1%8Gd 48,2
ocr 7530 108pg 39,7 190Gd 480
*Mn 468 1%pq 950 9Th 18,1
e 637 Yag 38,5 %Dy 224
»Co 136 %Ag 6,08 %Ho 12,3
N 14200 ed 207 170y 129
83Cu 1040 Bin 6,41 19Tm 4.8
®Cu 766 o [ 1,56 4vh 602
%Zn 2560 125 107 7evh 412
%8Zn 590 1ogp 128 Ly 16,1
"Ga 154 1225 424 it 29,6
"“Ge 3540 1245 74,2 181Ta 10,4
*Ge 583 121gh 13,1 180y 20,5
"As 106 1235 28,2 %Re 34
"Se 29,4 130Te 2950 Y¥'Re 41,1
"0Se 577 127) 57,6 198 2,21
Br 69,3 383¢s 9,27 198pt 106
8By 152 'Ba 69,9 YAu 5,65
®Rb 839 ’Ba 143 %Hg 93,5
¥Rb 364 ¥Ba 15700 22Hg 1960
84Sy 469 139 a 76 22Th 54,4
sogr 795 10ce 7200 28y 16,9
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Ek 3 Monitér izotoplarin (n,y) Tepkimeleri icin Enerji - Tesir Kesiti Grafikleri

Grafiklerin ¢iziminde kullanilan veriler, NEA JANIS (JAva-based Nuclear Information
Software) niikleer veri tabanindan alinmistir (JANIS Software 2014).
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Ek4 %Mo 140,511 keV Enerjili Pik icin Ozgiil Aktivitenin Belirlenmesi

Molibden foilleri kadmiyum kilifla ve ¢iplak olarak nétron akisina maruz birakip, bir
gama spektrometresiyle spektrum toplandiginda, en yiiksek pikin 140,511 keV enerjide
olustugu gdzlemlendi. Bu durum beklentileri karsilar niteliktedir. Zira, *Mo(n,y)**Mo
tepkimesi sonucunda salinan vy 1ginlarinin arasinda en yiiksek olasilikla 140,511 keV

enerjili y 1sinlar yaymnlanir (% 89,6+1,7 (LARA Database 2014)). Ancak **Mo’in iiriinii

99m

olan ™" Tc ¢ekirdegi de kararsiz olup ayni enerji de ¢ok yiiksek intensite ile gama

yayinlar (% 88,5+0,2 (LARA Database 2014)). Spektrumda 140,511 keV enerjide

99m

olusan fotopike, ~6 saatlik yar1 6mrii sebebiyle ™ Tc’den gelen katki hayli fazladir.

Sadece *Mo’den gelen katkinin bulunabilmesi i¢in, 140,511 keV’de olusan fotopik icin
asagidaki yontem izlenir (Yiicel et al. 2004).

l99I‘I"ITc
(6.015 saat)

@

%84.7 B

99 0
Mo @ % 100 IT

(65.94 saat) E,~140.511 keV
Y2= % 89.06

%153
E~140.511 keV

vi= % 4.52 ©)

PTe
(2.1x107 yil)

Ek Sekil 4 ®*Mo-*"T¢ bozunumunun basit bir gdsterimi (Yiicel et al. 2004)
NMo +Tc /tc
P
A2K1—21Kp fy 1
w [( A2—A1 ) + (fy_2F12> Kl]

Burada 1 ve 2 rakamlari, **Mo ve ®™Tc¢’i temsil etmekte, N, ™, spektrumda 140,511

Ay (PMo + P°™T¢) =

keV enerjili pikin altindaki (background etkisi ¢ikarilmis) toplam alan, t;, sayim siiresi,

w, kiitle (g), Aj, ilgili izotopun bozunma sabiti (A=In2/ty), Ki=S; x D; x C; ve f,;, ilgili
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izotopun 140,511 keV enerjide gama 1511 yaymnlama olasiligi ve Fiz, Mo izotopunun
99™T¢ izotopuna bozunma kesridir (% 84,7). **Mo aktivitesi,

f.
A, (°°Mo) = <f y; ) X Agp (°°Mo + ?°™Tc)
y,2F12

seklinde belirlenir. Burada,

i Yo 00452 o9y » 10-2
f,,F1,/ 08906 x 0,847

bulunur. Buna gore %Mo izotopuna ait 0zgil aktivite,

NII;/IO +Tc /tc

w[(%) +5,992 x 102K |

Ay (PMo) = 5,992 x 107% x

esitliginden hesaplanir.
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