ISTANBUL TEKNIK UNIVERSITESI * FEN BILIMLERI ENSTITUSU

HAVA NUMUNELERINDE ESER ELEMENTLERIN VE Lu,La,Ga,0,, : Cr¥,
TeO,LiCl : Tm* KRISTALLERINDEKI SAFSIZLIKLARIN
NOTRON AKTIVASYON YONTEMI ILE BELIRLENMESI

€, YOKSEXOCRETIM KURULY
?mx@mmvon MERKEZ

DOKTORA TEZI
Y. Miih. Birkan BELIN

(509950036012) g
/Ll—(
N\

Tezin Enstititye Verildigi Tarih : 15 Ocak 2001
Tezin Savunuldugu Tarih : 29 Mayis 2001

Tez Damigmani :  Prof, Dr. Hiiseyin GUVEN
Diger Jiiri Uyeleri: Prof. Dr. Beril TUGRUL (ITU)

i

Prof. Dr. Galip TEPEHAN (iT0) [ 4~

Prof. Dr. Nizamettin ERDURAN (i0)) Whlm\
Prof. Dr. Metin SUBASI (YTU)) Mﬁ‘:’”

TEMMUZ 2001



ONSOZ

Tez calismalarimn her asamasinda engin bilgilerinden yararlandifim sayin hocam
Prof, Dr.Hiiseyin GUVEN’e ve hayatim boyunca bana maddi, manevi desteklerini
esirgemeyen aileme sonsuz tesekkiir ederim. Tezin yazimi sirasinda yardimci olan

Arag. Gor. Esat PEHLIVAN’a ¢ok tesekkiir ederim.

Temmuz 2001 Birkan BELIN

[



ICINDEKILER

ONSOZ _ ii
TABLO LISTESI iv
SEKIL LISTESI v
SEMBOL LISTESI vi
KISALTMA LiSTESI vii
OZET viii
SUMMARY ix
BOLUM 1. GIiRIS 1
BOLUM 2. NOTRON AKTIVASYON ANALIZI 2
2.1. Giris 2
2.2. Elementlerin Belirlenmesi ve Duyarliliklari 2
2.3. Elementel Analiz 6
BOLUM 3. DENEY DUZENEGI 9
3.1. Numune Hazirlanmasi 9
3.2. Sayim Sistemi 9
3.3. Dedektsr Veriminin Belirlenmesi 10
3.4. Reaktor Akisinun Belirlenmesi 11
BOLUM 4. HAVA ORNEKLERININ INCELENMESI 12
4.1. Agir Metaller ve Biyolojik Etkileri 12
4.2. Hava Omeklerinin Spektrumlarinin Degerlendirilmesi 13
4.3. Elementlerin ve Miktarlarinin Belirlenmesi 14
BOLUM 5. KRISTALLERDE SAFSIZLIKLARIN BELIRLENMESI 16
5.1. La,Lu,Ga,0,, : Cr** Kristalindeki Safsizliklarm Belirlenmesi 16
5.2. TeO,LiCl : Tm* Kristalindeki Safsizliklanin Belirlenmesi 22
BOLUM 6. SONUC VE TARTISMALAR 25
EKA 27
EKB 39
EKC 42
KAYNAKLAR 46

OZGECMIS 50

iii



TABLO LISTESI

Tablo 2.1.
Tablo 2.2.

Tablo 3.1.
Tablo 4.1.
Tablo 4.2.

Tablo 4.3.
Tablo 5.1.

Tablo.5.2.
Tablo 5.3.
Tablo 5.4.
Tablo B.1.
Tablo C.1.

Tablo C.2.

Tablo C.3.

Tablo C.4.

Farkl1 analitik metotlarin pg/g cinsinden duyarliliklari.
NAA ile optimum 1ginlama, sofutma ve sayma zamanlan ile
belirlenmis elementlerin duyarliliklar.
Numunelerin 1ginlandigs konumlardaki reaktdr akilari.

Cevreden alman Pb, Cd, As, Hg elementlerinin metabolik etkileri.
Hava numunelerinin miktarlari, 1ginlama siireleri ve 1sinlandiklan
yerler

Hava numunelerinde belirlenen elementlerin konsantrasyonlar
La,Lu,Ga,0,, :Cr’" kristalinin elementel analizi igin gerekli giris
verileri.

La,Lu,Ga,0,, : Cr'*kristali element konsantrasyon sonuglari.
TeQ,LiCl : Tm* kristalinde {iretilen izotoplara ait veriler.

TeQ,LiCl : Tm* kristalinin elemental konsantrasyonu.

Hava numunelerinin elementel analizi igin gerekli girig verileri.
Bazi ¢ok kisa yandmiirlii izotoplarin yaridmiirleri ve ana gama
cizgileri.

Baz kisa yandmirlil izotoplarn yandmirleri ve ana gama
cizgileri.

Uzun yandmiirlil izotoplarn yandmir ve nicel analizindeki gama
¢izgileri.

Bazi ¢ok uzun yanSmiirlii izotoplarin yandmir ve ana gama
¢izgileri.

iv

11
12

13
15

18

22
23

24
39

42

43

44

45



SEKIL LiSTESI

Sekil 2.1. ¥Br ve *™Br diizeylerinden 776.5 keV gama diizeyine katkinin
sematik olarak gosterilisi.

Sekil 3.1. Deney diizeneginin blok gemast.

Sekil 3.2. HPGe gama 151 dedektdriintin verim egrisi.

Sekil 5.1. LasLu,GasOy; :Cr” kristalinin garnet yapist.

Sekil 5.2. *!'Cr radyoizotopunun gama 1§11 enerji diizeyleri.

Sekil 5.3. 320 keV enerji bolgesindeki piklerin fiti.

Sekil 5.4.a. LasLu;GasOy, :Cr™* kristalinin 5 dakika iginlama 52.4 dakika
soputma zaman sonucunda alinmig spektrumu

Sekil 5.4.b. Aynt spektrumun yiiksek enerjili bolumd.

Sekil 5.5. LasLu,GasOy, :Cr** kristalinin 30 dakika isinlama 96480 dakika
sogutma zamam sonunda alinan gama spektrumu.

Sekil 5.6. LasLu,GasOy, :Cr’” kristalinin XRF spektrumu

Sekil A.1.a. Birinci hava numunesinin 30 dakika iginlama 5904 dakika
sogutma zamam sonunda alinan spektrumu.

Sekil A.1.b. Aym spektrumunm yitksek enerjili bolimi.

Sekil A.2.a. Birinci hava numunesinin 30 dakika iginlama 11682 dakika
sogutma zaman sonunda alman spektrumu

Sekil A.2.b. Aym spektrumun orta enerjili bolimd.

Sekil A.2.c  Aym spektrumun yiiksek enerjili bolimil.

Sekil A.3.a. Ugiinci hava numunesinin 5 dakika igmlama 11.3 dakika
sogutma zaman sonunda alinan spektrumu.

Sekil A.3.b. Aym spektrumun yiiksek enerjili bolimi.

Sekil A.4.a. Kampiis hava numunesinin 5 dakika iginlama 21 dakika
sogutma zamam sonucunda alinan spektrumu.

Sekil A.4.b. Aym spektrumun orta enerjili bolumii.

Sekil A.4.c. Aym spektrumun yiiksek enerjili bolimi.

Sekil A.5.a. Kampiis hava numunesinin 3 dakika igmnlama 1183 dakika
sogutma zaman sonucunda alinan spektrumu.

Sekil A.5.b.  Aym spektrumun yilksek enerjili bolimi.

11
16
17
17

19
20

21
22

27
28

29
30
31

32
33

34
35
36

37
38



SEMBOL LISTESI

Proeoe»
w

BZMgZa

: Atom agirhig

: Radyoizotopun dogadaki izotopik bollugu

: Elementin numune igerisindeki agirlikga ylizdesi
: Dedektoriin mutlak verimi

. Gama ¢izgilerinin mutlak gegis siddeti

: Izomerik durumun B gegis olasilig

: Radyoiziotopun temel durum bozunma sabiti

: Radyoizotopun izomerik durum bozunma sabiti
: Background ¢ikartilmig pik alam

: Avogadro sayist

: Numune miktar

: Olglim siiresi

: Sogutma siiresi

: Isinlama siiresi

: Temel diizeyin termal nétron etki kesidi

: Temel diizeyin epitermal nétron etki kesidi

: Reaktoriin termal nétron akist
: Reaktoriin epitermal nétron akisi.
- Izomerik durum bozunma sabiti

vi



KISALTMA LiSTESI

HPGe : Yuksek Saflikta Germanyum
La,Lu,Ga;0;;:Cr** : Krom iyonu katkili Lutesyum Lantanyum Galyum Garnet
TeO,LiCl :Tm*" : Tulyum iyonu katkili Telliryumdioksit Lityumkloriir

NAA
S100
AES
MS
XRF
Chem
AAS
PIXE
Ppm
ADC
PC
KeV
MCA
MeV
CdO
PbO

: Notron Aktivasyon Analizi

: Sistem 100

: Atomik Emisyon Spektroskopisi

: Kiitle Spektroskopisi

: X 151m floresans yontemi

: Kimyasal Analiz

: Atomik Absorpsiyon Spektroskopisi

: Pargacik Tesirli X 1511 Emisyonu

: Milyonda bir

: Analog Dijital Cevirici

: Bilgisayar

: Kilo Elektron Volt

: Cok Kanalli Analizor

: Mega Elektron Volt

: Kadmiyum Oksit

: Kursun Oksit

: 30 dakika 1g1nlama i¢in birinci numunenin miktar
: 30 dakika 1g1nlama igin iiglincii numunenin miktar
: 30 dakika 1ginlama igin kangik numunenin miktan
: 5 dakika 1g1nlama i¢in birinci numunenin miktar

: 5 dakika 1ginlama i¢in iglincti numunenin miktar
: 5 dakika 1ginlama i¢in kanigik numunenin miktari

: 5 dakika 1ginlama igin Kampiis numunesinin miktar
: Elektron ve Pozitron i¢in enerji harcanmig

: Elektron i¢in enerji harcanmig

: barn

: Background

: Yarilanma 6mri

: Gama Enerjisi

vii

T YERsuobEReTin KVRULE



HAVA NUMUNELERINDE ESER ELEMENTLERIN VE Lu,La;Ga;01:Cr™,
TeO,LiCl : Tm* KRISTALLERINDEKI SAFSIZLIKLARIN
NOTRON AKTIiVASYON YONTEMI iLE BELIRLENMESI

OZET

Nétron Aktivasyon Analizi, eser elementlerin nicel analizinde kullanilan ¢ok duyarl: bir
tekniktir. Bu nedenle multielement analizinde ilk bagvurulan yontemlerden biridir.
Nétron aktivasyon analizinin en énemli avantajlarindan biri matris yapisinda H, C, O,
N, P ve Si iceren orneklerde eser elementlerin belirlenmesidir. Dolayistyla, bu
yontemle matris elementlerinden gama 1gmu gelmez ve dolayistyla spekturumda
herhangi bir girisim olmaz.

Bu ¢aliymada incelenen numunelerin 1ginlamalarn, istanbul Teknik Universitesi Nitkleer
Enerji Enstitiisii TRIGA MARK-II reaktoriinde yapildi. Kisa yandmirli izotoplar
Tavsan sisteminde 5 dakika ve uzun yanomirlii izotoplar reaktdriin merkezinde 30
dakika 1sinlandi. Gama i spektrumlan 1332 keV de enerji rezoliisyonu 1.8 keV
olan yitksek saflikta bir HPGe dedektdrii ve Canberra S100 gok kanalli analizor ile
alind1. Alinan spektrumlar Sampo 90 program ile analiz edildi.

Nétron aktivasyon analizinin gevre ve kristal teknolojisi tizerine olan uygulamalari
oldukga yaygindir. Hava numunelerindeki elementlerin, ozellikle Pb, Cd ve As
incelenmesi halk saglif1 bakimindan énem tasir. Kursunlu benzin kullanan araglarda
havaya bol miktarda Pb ve Br atilir. Bu galismada, yogun trafik akigt olan Istanbul
ikinci bogaz kopriisinden alinan hava numuneleri nétron aktivasyon analizi ile
incelendi ve 22 element belirlendi. Pb, Cd, ve Fe miktarlan ise Atomik Absorpsiyon
spektroskopisi (AAS) ile tayin edildi. Kopru civan ve kirsal kesimden alinan
drneklerin elementel yapisini karsilagtirmak igin ITU Maslak kampiisiinden numune
alind1 ve aym yontemle deZerlendiridi. iki bolge arasinda Fe, Br, As, Mg, Al Ti, Cr,
Cu, Sb, La, La, Sc ve Sm miktarlannda biytk farkiliklar gorildi. Koprii
orneklerinde Br/Pb oram igin 0.58(16) ve CI/Pb oram igin ise 2.6(6) bulundu.

Lazer ozelligi gosteren kristallerde katki iyonlarmin miktarlart optik ve termal
szellikler bakimindan oldukca onemlidir. LasLu;GasOyz :Cr’™* ve TeOoLiCl :Tm*
kristal 6rnekleri notron aktivasyon analizi ile incelendi. Ilk kristalde matris yapisim
olusturan ana elementler ile birlikte Cr** katki iyonu ile Zn ve Ir safsizliklarinin
miktarlan belirlendi ve XRF sonuglan ile kargilagtinildi. Diger kristalde ise yine ana
elementlerle birlikte Tm®* katk: iyonu ile Na safsizh tespit edildi.
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DETERMINATION OF TRACE ELEMENTS IN AIR SAMPLES AND
IMPURITIES IN Lu;La;GasO0y; :Cr**, TeO,LiCl :Tm* CRYSTALS
BY NEUTRON ACTIVATION ANALYSIS

SUMMARY

Neutron activation analysis (NAA) is a very sensitive analytical technique for
performing quantitative analysis of trace elements. Therefore, it is a referee method in
multiclement determination. One of the important advantages of NAA is the sample
matrices consisting of H, C, O, N, P and Si. Thus, there will not be any gamma
radiation from the main compositions and it does not cause any interference.

Sample irradiations for this work were performed in TRIGA MARK II reactor at the
Nuclear Energy Institute of Istanbul Technical University. Samples were irradiated 5
minutes in the rabbit system for short-lived radioisotopes, 30 minutes in core for long-
lived radioisotopes. Gamma spectra were taken by HPGe detector with 1.8 keV
energy resolution at 1332 keV and Canberra S100 multichannel analyzer system.
Sampo 90 program was used in analysing.

The applications of NAA on environment and crystal industry are quite common.
Elements in aerosols, especially Pb, Cd and As are very important for human fitness.
Motors burning leaded gasoline contribute large amount of Pb and Br to the
atmosphere. In this work, air samples collected at the second bosporus bridge of
Istanbul which carries a heavy traffic load analyzed and 22 elements were determined
by NAA. Pb, Cd and Fe concentrations were determined by Atomic Absorption
Spectroscopy (AAS). In order to define the differences in the concentrations of the
elements in aerosols between bridge area and rural site, a sample collected from ITU
campus was also irradiated and analyzed. Highly differences in the quantities of Fe,
Br, As, Mg, Al Ti, Cr, Cu, Sb, La, Sc and Sm were observed between the two sites.
Based on the results of the samples from the bridge, 0.58(16) for Br/Pb and 2.3(6) for
CI/Pb ratio were calculated.

The quantities of the additive jons are very important for optical and thermal
properties in laser crystals. La;Lu,Ga;Oyz :Cr* and TeO,LiCl :Tm®" crystal samples
were analyzed by NAA. The main elements, additive ion Cr** and impurity elements
7Zn and Ir were determined in first crystal and checked by XRF method. In other
crystal, Te, Cl, Tm, as impurity Na, were determined.




1. GIRiS

Nétron Aktivasyon Analizi, bilimsel yada teknik alanda diginiilebilecek hemen hemen
her gesit rnek igerisindeki elementlerin birgogunu ppm’den daha iyi bir duyarlilikla
nicel belirleyebilen analitik bir tekniktir. Bu 6zelligi, onu dier metotlar geliskiye
diisiirdiigi zaman ilk bagvurulan metot konumuna getirmigtir.

Nétron aktivasyon ile gevre kirliligi tizerine yapilan galismalar son yillarda yogundur
ve kirliligin insan saghfina olumsuz etkisi sebebiyle sonuglar 6nem tagimaktadir.

Havanin kirlili3i ise gevre ve dolayisiyla insan saglig1 igin biiylik neme sahiptir.

Ulkemizde kurgunsuz benzin kullanimi heniiz yaygin olmadigindan Tiirkiye’de kursun
ve diger katki malzemelerinin havadaki konsantrasyonu kursunsuz benzin kullanan
tlkelere gore daha yiiksekti. Bu gercek gozominde bulundurularak hava
numunelerindeki elementlerin tespiti ve miktarlarimin belirlenmesi ile egzos gazlariin
solunan havadaki metal oranina katkisim arastirmak iizere trafigin yogun oldugu Fatih
Sultan Mehmet kopriisi lizerinden alman numuneler spektroskopik —olarak

incelenmigtir.

Calismann ikinci béliimiinde gesitli amaglar i¢in kullanilmak zere tiretilen kristallere
katilan eser miktarlardaki elementler notron aktivasyon metodu ile belirlenmigtir.
Kristale katilan katki maddeleriyle kristalin absorpsiyon, emisyon ve luminesans
ozellikleri degistifinden katk: elementlerinin ve yapiyr bozan safsizliklarn miktarim
belirlemek o6nemlidir. Bu amagla lazer ozelligi gosteren LasLuxGasOr. Cr** ve

TeOQ,LiCl :Tm®" kristalleri ele alinmgtir.

Yontemde bagvurulan reaksiyon (n,y) reaksiyonudur. Reaksiyon sonucunda olusan
herbir radyoizotop iliskili oldugu elemente ait gama radyasyonunu yayimlar. Bu gama
igtnlarnin bir HPGe dedektori ve Canberra S100 sistemi yardimiyla alinan
spektrumunun Sampo 90 program: ile analiz edilip degerlendirilmesi sonucu

elementlerin numune igerisindeki yiizdeleri bulunmugtur.



2. NOTRON AKTIVASYON ANALIZI

2.1. Giris

Nétron aktivasyon analizi, nétronlarla aktive edilen drnekte aym anda birgok izotopu
hem kalitatif hem de nicel olarak belirleyebilir. Aktivasyon sonu;:u olusan izotoplar
saniye mertebesinden yillara kadar degisen yardmiirlere sahip olabilir ve herbiri
farkl1 birgok gama 1gim yaymmlar. Bu gama 1sinlan yaniletken dedektdlerle dedekte
edilip ¢ok kanalli analizér yardimiyla spektrumlan alinir. Herbir izotop belli gama
enerjileri yayimladigindan spektrumdaki piklerin enerji kalibrasyonu sonucu hangi
izotoptan geldigi ve miktar1 ise pik alanindan belirlenir.

Herbir izotopun farkli yandmril ve bunlardan yayimlanan oldukga fazla gama 151

oldugundan analizi tamamlamak uzun zaman alir.

Bu metot eser elementleri oldukga iyi duyarlilikta belirliyebildiginden dolay: jeoloji,
cevre, arkeoloji, biyokimya, yaniletken teknolojisi, toprak analizleri v.s. gibi
alanlarda kullanilmaktadir.

2.2. Elementlerin Belirlenmesi ve Duyarhiliklar:

NAA’nde ise en dnemli adim aktive edici ve uyarici radyasyonlardir ve bunlar

atomun gekirdegi ile iligkili oldugundan kimyasal baglardan bagimsizdir[1].

Notron aktivasyon metodunda numunedeki elementleri belli bir hassasiyetle
belirleyebilmek farkli yariémiirde izotoplarin birarada olugmasindan dolayr uzun

zaman alir.

Nétronlarla reaktérde iginlama sonunda numunede olugan izotoplan yanomiirlerine
gore ok kisa, kisa, uzun ve ¢ok uzun olarak dort grupta toplayabiliriz. Bu gruplara
ait baza radyoizotoplarin dzellikleri Ek C’de verilmektedir.



Nétron aktivasyon analizinin diger eser element analiz metotlarina gore daha duyarh
olmasinin sebeblerinden biri de genellikle numunenin matris yapisinda bulunan H, O,
C, N, P ve Si gibi elementlerin nétron absorbsiyonu ile uyarilmamasidir. Y&ntemin
duyarliligi, nétron akisi, 1gmnlama ve bozunma zamanlarn gibi 1sinlama
parametrelerine, 6lgme zamani, dedektdr verimi ve geometrisi gibi 6l¢tim kogullarina
baghdir. Asagidaki cizelgede elementel analiz icin kullanilan Atomik Emisyon
Spektroskopisi (AES), Kiitle Spektroskopisi (MS), Atomik Absorbsiyon
Spektroskopisi (AAS), Kimyasal Analiz (Chem), X-Ray Floresans (XRF)
metotlarin  duyarliliklan  kargilastirmali  olarak gorilmektedir. Cizelgede de
goriildiigii gibi en hassas yontem Kiitle Spektroskopisi (MS)’dir. Diger taraftan bir
¢ok element igin NAA ve AAS de benzer duyarliliga sahiptir.

T.C. YOKSEKOGRETIM KURULD
DOKOMANTASY MERKEZA



Tablo 2.1. Farkl analitik metotlarin ug/g cinsinden duyarliliklar: [2].
Element NAA AES MS AAS Chem XRF

Al 0.001 0.5 0.002 0.8 0.0005 17
As 0.0002 10 0.0006 0.8 0.01 -
Ba 0.005 0.1 0.002 0.2 0.1 0.4
Be - 0.05 0.00008 0.02 0.008 1
Bi 0.05 0.2 0.002 0.22 0.6 2
Cd 0.009 2 0.007 0.01 0.003 2.5
Co 0.0009 0.1 0.0005 0.07 0.003 0.2
Cr 0.2 1 0.0005 0.06 0.007 0.7
Cu 0.0002 0.1 0.002 0.04 0.002 0.4
F 0.2 100  0.0002 - 0.05 1
Fe 10 1 0.0005 0.06 0.2 0.3
Hg 0.002 2 0.007 2.2 0.005 -
I 0.001 - 0.001 - 0.01 0.2
Li - 0.1  0.00006 0.02 0.003 1
Mn 0.000005 0.1 0.0004 0.02 0.005 0.2
Mo 0.01 1 0.003 0.33 0.01 1.5
Ni 0.004 0.2 0.002 0.07 0.004 0.2
Pb - 0.02 0.003 0.1 0.006 2
Sb 0.0009 2 0.002 0.3 0.004 -
Se 0.02 100 0.002 0.5 0.2 -
Si 0.009 0.5 0.002 2 0.1 -
Sn 0.02 0.5 0.004 1 0.06 -
Te 0.01 50 0.02 0.26 0.4 -
Tl 0.5 2 0.004 0.03 0.02 -
\% 0.0001 0.5 0.0004 0.9 0.01 0.15

Zn 0.02 5 0.002  0.009 0.1 0.2

Asagidaki tabloda nétron aktivasyonu ile belirlenebilecek elementlerin

duyarliklan verilmektedir [3].



Tablo 2.2. NAA ile optimum 15inlama, soguma ve sayma zamanlari ile belirlenmis

elementlerin duyarliliklar:.

Element Duyarlilik  Element Duyarlibk Element Duyarlilik
(ng/g) (ng/g) (ng/g)
Ag 0.0001 Hf 0.007 Sb 0.0009
Ar 0.0001 Hg 0.002 Sc 0.002
Al 0.001 Ho 0.00004 Se 0.02
As 0.0002 I 0.001 Si 0.009
Au 0.0002 In 0.000005  Sm  0.00009
Ba 0.005 Ir 0.00002 Sn 0.02
Bi 0.05 K 0.002 Sr 0.0009
Br 0.0001 Kr 0.002 Ta 0.009
Ca 0.5 La 0.0004 Tb 0.2
Cd 0.009 Lu 0.000009 Th 0.03
Ce 0.02 Mg 0.05 Ti 0.7
Cl 0.002 "Mn 0000005  Te 0.01
Co 0.0009 Mo 0.01 Tl 0.5
Cr 0.2 Na 0.0004 Tm 0.002
Cs 0.0004 Nd 0.02 U 0.0004
Cu 0.0002 Ne 0.4 v 0.0001
Dy 0.00000008 Ni 0.004 Xe 0.01
Eu 0.0000009 Os 0.004 w 0.0002
F 0.2 Pr 0.0001 Y 0.0002
Fe 10 Rb 0.04 Yb 0.0004
Ga 0.0004 Re 0.00004 Zn 0.02
Ge 0.00005 Ru 0.002 Zr 0.2

B, Be, C, Li, N, O, P ve S gibi elementler notron kapma etki kesitlerinin

kigikliginden ya da olusan izotopta gama gegisi olmamasindan dolayr NAA

yontemi ile tespit edilemezler.



2.3. Elementel Analiz

NAA, gama 1§inlarinin 15inlama strasinda yada 1ginlama sonrasinda 6l¢timlemelerine
bagli olarak prensipte iki kategoride toplanir.

1. Numunenin 1sinlama sirasindaki gama dedeksiyonu

2. Numunenin sogutma sonundaki gama dedeksiyonu

Bu calijmada yapilan NAA deneyleri ikinci grup dedeksiyon sistemini
kullanmaktadir.

Hizlandincilar ve radyoizotopik nétron yayimlayicilan ile de (n ,y) reaksiyonu
olusturulabilir fakat elementlerin gogu yiiksek duyarhilik vermesi agisindan niikleer
reaktérlerde yiksek termal notron akist ile iginlanir. Reaktérdeki nétron enerji
dagilimy, termal, epitermal ve hizli olmak fizere lige ayrilir. Termal nétronlar diisiik
enerjili notronlardir ve enerjileri 0.5 eV’un altindadur. Bu tip nétronlarin oda
sicakligindaki Maxwell-Boltzman dagilim enerjileri 0.025eV olarak tanimlanir ve bu
aralikta olasi iz 2200 m/sn dir [4]. Epitermal ndtronlarin enerjileri ise 0.5¢V’dan
0.5 MeV’e kadar degisir. Hizhh nétronlarin enerjileri ise 0.5 MeV’den fazladur.
Nétronlar gekirdekle Coulomb etkilesmesi yapmazlar ve termal nétronlar agir
cekirdeklerle kolayca sogurulurlar. B, Cd, Sm, Eu, Gd ve Dy gibi elementler

nétronlan ¢ok iyi sogururlar [5].

Termal nétron (n;y) reaksiyonu etki kesiti; hizli nétronlar, foton ve diger yiikli
parcaciklarin etkilesmelerindeki etki kesitlerine gére (Y,p), (v,0), (p,n) (ct,xn) oldukga
biiyiiktiir [6].

Nétron aktivasyonu (n,y) reaksiyonu sonucu dretilen bir radyoizotopun 1inlanan

numune igindeki bollugu (b) igin asagidaki esitlikten yararlanilir.

fAAsY
o 2.1)

Bu egitlikte;

m : Numune miktar



¢ : Toplam dedektor verimi

A: [lgili elementin Atom numarast

A, : Radyoiziotopun temel durum bozunma sabiti

A, : Radyoizotopun izomerik durum bozunma sabiti

T : Background ¢ikartimig pik alam

a : llgili radyoizotopun dogadaki izotopik bollugu

b : {lgili elementin numune igerisindeki agirhica ytizdesi

N, : Avagadro say1st

I, : Gama gizgilerinin mutlak gecis siddeti

t,: Olglim siiresi

t: Sogutma stiresi

t,: Isinlama stiresi

Cy = O i + Ogemn Pein Olmak lizere ;

G,y : 11gili izotopun temel diizeyinin termal nétron etki kesidi

G genr - 11gili izotopun temel diizeyinin epitermal nétron etki kesidi

¢, : Reaktoriin termal nétron akist

d.s : Reaktdriin epitermal nétron akisidir.

Yanomiir, izotopik bolluk, etki kesiti, mutlak gama gegisi degerleri ref. [7]’den
saglanmgtir.

Esitlik (2.1)’de f faktérii, ilgili gama gegisine aym izotopun izomerik durumundan da
katki geldigi takdirde eklenecek faktordir [8]. Bu durum sekil 2.1°de

gosterilmektedir.
Smpy 6.1dakika

35.3saat

By
B~ %98.6

B~ %2.4
2648.2

776.5
0keV

Sekil 2.1. 776.5 keV enerji diizeyine Br ve ®mBrun katkilar:.
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O - 11gili izotopun izomerik durumunun termal nétron etki kesiti

O, Llgili izotopun izomerik durumunun epitermal nétron etki kesiti

Esitlik (2.1)’in sag tarafinda verilen sabitlerin ve 6l¢lim degerlerinin yerine konmasi

sonucu ilgili radyoizotopun numune igindeki yiizdesi belirlenmis olur.



3. DENEY DUZENEGI

3.1. Numune Hazirlanmasi

Hava numuneleri trafigin yogun oldugu ikinci bogaz koprisi o6deme giseleri
bitigiginde General Motor Marks Inc. biyilk hacimli numune toplayicistyla zeminden 1
m yiiksege yerlestirilmis olarak alinmustir. Ornekleme igin ise 500 cm®lik filtre
kullanilmigtir. Filtreler {izerinden dokiilecek kadar yeterince kalin toz tabakasindan
alinan numune miktarlari, polietilen tiip igerisinde merkezi 1ginlama sisteminde ve kisa
yanomirlii izotoplarin tretimi igin numunenin reaktére izl gidis geligini sagliyan

tavsan sisteminde 1ginlanmugtir.

Kristal numuneleri ise kati halde yine polietilen tilp igerisinde reaktoriin merkez

1ginlama sisteminde ve tavsan sisteminde 1ginlanmusgtir.

3.2. Sayim Sistemi

Gama iginlarmin spektrum alimlarinda 1332.5 keV deki enerji rezoliisyonu 1.8 keV
olan Canberra firmasinn yitksek saflikli germanyum dedektori kullamlmugtir. Sayim
sistemi ise Canberra 8075 model 100 MHz lik Analog digital gevirici, yiiksek voltaj
moduld, sinyal yiikselticisi ve PC kontrollii Canberra S100 gok kanalli analizérden

olugmaktadir.
Canberra PC
3106D +
HV MCA
Karti
Canberra Canberra
v 2020 Canberra S100
Sinyal 8075 ADC
HPGe ¥ Y..k 1 to . Ll >
Dedektor uksetticl

Sekil 3.1. Deney diizeneginin blok semasi.



Dedektorden gelen sinyal yiiseltildikten ve ADC ile dijital hale donustiiriildiikten
sonra ¢ok kanalli analizér kartina (MCA) génderilir. Canberra S100 sistemi ile 4K,
8K yada 16K kanal olarak alinabilen spektrumlarin pikleri SAMPO 90 gama analizor
programi ile fit edilerek pik enerjileri ve alanlar: belirlenir. SAMPO 90 ile analiz i¢in
dedektor verim dosyast ve herbir spektrum igin enerji ve pik gekli kalibrasyon
dosyalar1 olugturmak gerekir [9,10]. Fit edilen pik alanlan ( ) esitlik 2.1 yerine

konularak numunedeki element yiizdeleri belirlenir.
3.3. Dedektdr Veriminin Belirlenmesi

Kullanilan dedektoriin verim egrisi 2'Am, '**Ba, "*'Cs, “Co, '“Eu ve *Na standart
kaynaklan kullanilarak dedektSr ylizeyine 6 cm mesafeden dedektdr 6niine bakir
levha (0.51mm) konularak belirlenmistir. Verim fonksiyonu olarak

NN R o

esitlizi kullanilmigtir [11]. Denel verilerin bes parametreli bu fonksiyona en kii¢ik
kareler yontemi ile fiti sonucu, parametreler igin,

A,=-5.7842 (35)

A, =0.9147 (33)

A, =-2.9088 (296)

A, =-29.512 (2275)

A;=0.039 (89)

olarak bulunmugtur.

Fit iglemi, Sigma Plot program ile yapilmustir.

Alinan spektrumlann enerji kalibrasyonlar yine aym standart kaynaklarla dedektor
ylizeyine 6 cm uzakhktan alinan spektrumlar ile yapilmustir. Bu sekilde elde edilen fit
fonksiyonu ile denel verim degerleri sekil 3.2 de gosterilmistir. Sekilden de

goriildiigii gibi uyum gayet iyidir.
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Sekil 3.2. Kullanilan dedektoriin 6 cm deki mutlak verim egrisi. Dedektoritn 8nilne 0.51 mm
kalinhiginda Cu absorblayici konulmustur.

3.4. Reaktor Akisinin Belirlenmesi

Kullanilan Istanbul Teknik Universitesi Niikleer Enerji Enstitiisti Triga Mark II
reaktoriiniin merkez ve tavsan sistemindeki akilar iki kaynak y&ntemi ile
belirlenmistir. Yiksek saflikta Cu ve Au elementleri 1sinlanarak esitlik 2.1.

yardimiyla termal ve epitermal akilar hesaplanur.

Tablo 3.1. Numunelerin 1inlandig1 konumlardaki reaktdr akilar [8].

Konum Termal Aki (¢y) Epitermal Ak1 (¢.q)
(/cm® s) (n/cm? s)
Merkez 5.6x10" 2.8x10"
Tavsan Sistemi 2.6x10% 0.65x10"

Elde edilen bu aki degerleri, daha sonra elementlerin ylizdelerinin belirlenmesinde

kullanilmigtir.

11
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4. HAVA ORNEKLERININ INCELENMESI

Hava numuneleri birgok arastirma laburatuvarinda (Proton induced X - ray emisson)
PIXE [12-16], X-ray Fluorscence (XRF) [17-20], AAS(Atomic Absorption
Spectroscopy)[21-23] ve Instrumental Neutron Activation Analysis(INAA), [24-27],
teknikleri ile incelenmis ve 30’dan fazla element ppm ve daha iyi duyarhlikta
belirlenebilmektedir.

Hava numunesindeki elementlerin konsantrasyonlarina birgok faktor etki etmektedir.
Endiistrilesmenin yanisira meteorolojik kosullar, volkan piskiirtmeleri, orman

yanginlar énemli §l¢iide etkilidir [28].

Bu konudaki ¢alismalarda havadaki Pb ve Br’un motorlu tagitlann emisyonundan
kaynaklandig: bilinmektedir [29]. Bu b¢limde hava numunelerindeki birgok
elmentle birlikte Br/Pb ve CI/Pb oranlar1 belirlenmistir.

4.1. Agir Metaller ve Biyolojik Etkileri

Asin kalabalik olmanin ve endiistrilesmenin atmosfere getirdigi kirlilikle As, Pb, Cd,
Hg gibi agir metaller insan viicudunda nemli hastaliklara sebeb olmaktadir. Mazot
yanmasindan dolay1 AsO, As,0O,, CdO, PbO zehirli oksitleri havaya kansir [30].

Tablo 4.1. Cevreden alinan Pb, Cd, As ve Hg elementlerinin gastrointestinal metabolik etkileri [30].

Pb Cd As Hg
Gastrointestinal :
10 ~5 > 80 ~95
Absorplama (%)
Biriktigi Kemik, bsbrek,  Bobrek, Sag, deri ve Beyin, karaciger,
Organlar karaciger karaciger tirnak bobrek
Biyolojik
~20 y1l ~10 y1l 10-30 saat ~70 y1l
Yarémiir

12



Tablo 4.1’den de anlasilacag: tizere havadaki agir metallerin insan sagligina olumsuz
etkileri biiyiiktiir. Bu elementlerin yamsira Ni, Cu, Co, Br, Zn ve Fe gibi elementler

de insan saglig1 agisindan 6nemlidirler.
4.2. Hava Orneklerinin Spektrumlarinin Alinmasi

Hava numunelerinden alinan miktarlar isinlandiklart yerler ve siireleri asagidaki

tabloda verilmistir.

Tablo 4.2. incelenen hava numunelerinin miktarlar: ,15inlanma siireleri ve 1ginlandiklan yerler.

Merkezi Isinlama (30 dakika) Tavsan Sistemi (5 dakika)
Numune Miktar (mg) Numune Miktar (mg)
M,, 65.3 M 11.3
M,, 86 M;, 12.3
M 34 Mo 7

Mg 4.1

Birinci numunenin 30 dakika 1sinlama 5904 dakika sofutma sonucu bolim 3’deki
sistemle almnan gama spektrumunda gozlenen izotoplar Sekil A.l.a ve A.l.b’de
gOsterilmigtir.

Spektrumda *Br’ye ait gama ¢izgileri olduk¢a belirgin bir sekilde ortaya
¢ikmaktadir. Birinci numune igerisindeki ppm mertebesinde konsantrasyona sahip
elementlerin uzun yandmiirlii radyoizotoplarimi daha iyi gorebilmek i¢in 11682
dakika sogutularak alinmug spektrum ise Sekil A2.a, A2b ve A2c’de
gorillmektedir. Numunenin sofuma zamam uzun oldugundan yandmiirleri bilyik
olan ve onceki spektrumda agik olarak gdrillemiyen 'Ba, *Fe, *Au, “Co, “'Sc,
138m, *Sc gibi radyoizotoplar rahatlikla goriilmektedir.

Kisa yaridmiirlii izotoplar1 belirlemek amaciyla alinan {iglincti numunenin(M;k) 5
dakika iginlama ve 7.58 dakika soguma zamam sonunda alman spektrumunda
gorilen en kisa yanomirlii radyoizotop 224 dakikalik *Al’dir. Diger kisa
yandmiirlii izotoplar, Sekil A.3.a ve Sekil A.3.b’de goriilmektedir.

13



Motorlu tasilarin egsozlarindan havaya yayilan eser elementleri tahmin etmek igin
kampuste bir hava numunesi alindi. Bu numunenin 5 dakika iginlanarak alinan
spektrumlarinda Uranyum elementinin fazlalif: goriilmektedir. $ekil A.4.a’da *°U
izotopuna ait olan 74.9 keV enerjili pik oldukga biiyiiktiir. Diger kisa yandmiirli
izotoplar da Sekil A.4.a, Sekil A.4.b, ve A.4.c’de goriilmektedir. Numunedeki uzun
yariSmiirlii izotoplar, sogutulduktan sonra alinan spektrumlarda $ekil A.5.a ve
Sekil A.5.b’da gosterilmistir.

29 jzotopunun yandmri 23.5 dakika oldugu igin 1183 dakika sogutulduktan sonra
Sekil A.5.a’da 74.5 keV *de pik goriilmemektedir. Bu spektrumda, **U, §° salarak
29Np’a doniistiigiinden ve bu izotopun yanomrii 2.34 giin oldugundan $ekil A.5.a’da
bircok gama piki gériilmektedir. Uzun yanomirli diger izotoplar da yine bu

spektrumda agikga goriillmektedir.
43 . Elementlerin ve Miktarlarinin Belirlenmesi

Hava numuneleri igindeki elementler, 1ginlanan orneklerin gama spektrumlarinda
goriilen piklerin enerji ve yanidmiirleri gézoniine alinarak belirlendi. Spektrumlar
iizerinde piklere ait izotoplar verilmistir. Sampo 90 ile analiz edilen piklerin alanlan
ve Ek B’de verilen giriy degerleri ile esitlik 2.1 yardimiyla Tablo 4.3’teki hava
numunelerinde var olan elmentlerin konsantrasyon degerleri hesaplanmigtir. Burada
% mertebesinde 8 element, ppm mertebesinde ise 14 elementin NAA ile belirlendigi

goriilmektedir.
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Tablo 4.3. Hava Numunelerinde belirlenen elementlerin konsantrasyonlari.

Element 1.0mek 3.0mek Kangik Ortalama  Kampus Birim

Al 3.70 4.55 5.61 4.62 (78) 2.30

Fe 3.64 5.54 4.48 4.55(77)
Fe* 4.1

Mg 2.93 333 4.47 3.57 (65) 1.87

Na 1.14 1.81 1.86 1.60 (33) 1.03 %

K 1.07 1.48 1.39 1.31(17) 1.03

Cl 0.30 0.56 0.33 0.39 (11) 0.38

Ti 0.31 0.37 0.49 0.39 (7) 0.24

Ba 0.19 0.17 0.16 0.17(3) 0.37
Pb* 0.13

Ca 850 970 960 930 (200) 870

Cu 760 460 480 570 (140) 50

Br 750 600 240 530 (210) 190

Zn 730 1200 840  920(200) 1300

Mn 650 910 810 790 (110) 800

Cr 210 170 190 (40)

A" 100 93 140 113 (20) 113
Ca* 75 pre/s
U 5 11 9 18 (12)

As 65 50 53 56 (8) 35

Sb 23 18 14 18 (4)

La 22 33 27 27 (4) 16

Sm 18 9 9 12 (4)

Sc 10 10 10 10 2)

Dy 4 4 5 4(1) 5

* . AAS ile belirlenen deBerler.



5. KRISTALLERDE SAFSIZLIKLARIN BULUNMASI

5.1. La,Lu,Ga,0,, : Cr** Kristalinin Safsizhklarinin Belirlenmesi

La,Lu,Ga,0,, kristali, Sekil 5.1°deki gibi garnet yapisinda olup, biyiitiiliirken lazer
gecisini saghyacak Cr* iyonu katilmustir. Garnet yapisi olan kristallerde iyi termal ve
optik Szellikler arzu edilir. Krom miktariin degisimi optik ve termal 6zelliklerinin
degisimine neden olur. Bu sebeple, krom konsantrasyonunun belirlenmesi kristallerin
ozelliklerinin taninmasi bakimindan 6nem tagimaktadir. Bu ¢alhismada tiim

safsizhiklarin bulunmasi amaglanmugtir.

Sekil 5.1. La,Lu,Ga,0,, :Cr” kristalinin garnet yapisi[31].

Kisa (5 dakika) 1sinlama igin La,Lu,Ga,0,, :Cr kristalinden 6.8 mg almarak reakt6riin
tavsan sisteminde ve uzun 1sinlama (30 dikaka) igin ise 4lmg numune merkezde

isinlanmastir.
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Krom elementinin kararl izotopu *°Cr dir. °Cr(n,y) *'Cr reaksiyonu ile tiretilen *'Cr’in
tek gama ¢izgisi 320.08 keV enerjidedir (Sekil 5.2). Bu izotopun yanémrii 27.7 giin
olup kristal igerisindeki miktari, 280 ppm olarak belirlenmigtir.
' SOy 27.702 giin
%9.88
%90.12 32011

L0
v

Sekil 5.2. *'Cr radyoizotopunun bozunma semasi [32].

Bes dakika iginlama sonunda elde edilen spektrumlarla kromu belirlemek zaman
almigtir. *'Cr in 320.1keV daki gama gizgisi, yanomrii 6.71 gin olan '™ Lu
izotopunun metastabil durumunun bozunmasindan kaynaklanan 319.1 ve 321.3
gizgileri ile girigim yaptifindan ve Lu’un ana element olarak kristal igerisindeki
yiizdesinin bityitk olmasindan yani aktivite fazlaligindan dolay: *'Cr piki ancak uzun
sire sogutularak alinan spektrumdan belirlenmigtir. Sekil 5.3’te bu enerji bolgesi
gorilmektedir. Uzun 1gimlama sonucunda *'Cr peakinin goriilemeyisinin nedeni '7""Lu
den gelen gama iginlanmin olusturdugn piklerin ¢ok daha bilyiik oldugundan *'Cr
izotopu gozlenememistir. Spektrumda 316.5 keV’ta en siddetli piki gorilen I
kristal icerisinde safsizlik olarak belirlenmigtir.

ANALZR DATA IPEAKS | NUCLID REPORT UTLITY EXIT
F]| TARIF QUIT
Iafﬁflsn auUIT
BECIM END FITHOD RUMMOD EICMIF QUIT
1 16384 3 4.9 R e NN T | = L~
T T T T e

4 Fll‘l'nlc magnuu

-3}

WC:KROI.IND
I'DHLINE!B FITTING
1 CHISQR/PF= 7.7B2E-8L
ERR.CORR = -9.662[-G2

fAccept ReJdect Fit
Insert Drop Midth
Linear Honlin Mixed

= 320.08 Cr 51

3213 Lu177m

318.5 Ir192

Faf - 1 ek E"ﬂ“‘-‘“ﬁ"gﬁ
/l ] Help Quit
T = = » - "

o . - - §52‘ Hee
St : E ‘; E
T e, e R A

) 1 I ] ] | 1
7R x4 ARG AR5 AR RS 70RRA 705

Sekil 5.3. 320 keV enerji bolgesindeki piklerin fiti.
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Tablo 5.1°de verilen data dosyas: ve pik alanlar ile bu kristal igin asagidaki element

konsantrasyonlann elde edilmistir. Kristaldeki ana elementlerden gelen pikler

Sekil 5.4 ve Sekil 5.5°te yer almaktadir.

Tablo 5.1. La,Lu,Ga,;0,, :Cc’* kristalinin NAA analizi i¢in gerekli giris verileri.

Izotop E, Co Oew  Tin A A L
(keV) (b)) (b) (dakika) €0)) (%)
Ga™ 629.9 28 47 852 71 0.4 0.248
Ga”™ 786.4 28 4.7 852 71 0.4 0.032
Ga™ 810.2 28 4.7 852 71 0.4 0.0201
Ga™ 834.0 28 4.7 852 71 0.4 0.9563
Ga™ 894.2 28 4.7 852 71 0.4 0.0988
Ga”™ 970.6 2.8 4.7 852 71 0.4 0.01104
Ga™ 1050.6 28 4.7 852 71 0.4 0.0691
Ga™ 1260.0 28 47 852 71 0.4 0.0113
Ga™ 1468.9 2.8 4.7 852 71 0.4 0.0355
Ga” 1596.6 28 47 852 71 0.4 0.0424
Ga”™ 1860.6 2.8 47 852 71 0.4 0.0525
Ga™ 2200.8 28 47 852 71 0.4 0.259
Ga™ 2513.8 28 4.7 852 71 0.4 0.1278
La'¥® 328.7 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.203
La' 432.5 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.029
La'® 487.0 893 11.8 2416464 139 0.9991 0.455
La'? 751.6 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.0433
La'® 815.7 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.2328
La'® 867.8 893 11.8 2416464 139 0.9991 0.055
La'® 919.5 893 11.8 2416464 139 0.9991 0.0266
La'¥ 925.1 893 11.8 2416464 139 0.9991 0.069
La'® 1596.2 893 11.8 2416464 139 0.9991 0.954
La'® 2347.8 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.0085
La'® 2520.4 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.0346
Lu!7™ 88.3 69 610 2232 175 0.974 0.1
| 308.4 309 3500 1063152 191 0.373 0.3
| 316.5 309 3500 1063152 191 0.373 0.8281
| 468.0 309 3500 1063152 191 0.373 0.4783
Zn® 11153 0.76 1.45 3517344 64 0.486 0.5075
Cr' 320.1 159 7.8 39890.88 50 0.04345 0.0983

Safsizliklar1 belirlemek igin soguma zamam degistirilerek alinan spektrumlardan

192[ 6571 ve S'Cr belirlenmistir. Bu izotoplardan gelen gama pikleri (sekil 5.5) de

verilmigtir. Kristaldeki Lu miktar1 yanomrii 6.7 dakika olan '*"Lu izotopundan

yararlanilarak bulunmustur [33].
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Sekil 5.4a. La Lu,Ga,0,, kristalinin 5 dakika 1ginlama 52.4 dakika sogutma zaman sonunda alinan spektrumu.
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Kristal icerisinde var olan ve NAA ile tespit edilemeyen Oksijen miktarini

belirlemek ve NAA bulgularimi kontrol etmek igin kristalin XRF spektrumu da

alinmig (Sekil 5.6) ve sonuglar agagidaki ¢izelgede karsilastirmali olarak verilmigtir.

30004 Lu

20004

Cmpn
Q

10004

ENERJ{ (KeV)

Sekil 5.6. La;Lu,Ga;0,, :Cr'* kristalinin XRF Spektrumu.
Kristalin XRF spektrumunda La, Lu ve Ga elementleri net bir sekilde goériilmekte

olup belirlenen yiizdeleri gizelgede verilmistir.

Tablo.5.2. La,Lu,Ga;0,, :Cr** kristali element kansantrasyon sonuglart.

Element NAA (%) XRF (%)
Ga 19.5(12) 17.6
Lu 34.1 (21) 37.4
La 28.2 (12) 27.9
O - 16.2

(1g/g)
Cr 280 -
Ir 20 (4) -
Zn 100 (15) -

Cizelgedeki verilerden kristalin %98’i Ga, Lu, La ve O elementlerinden
olusmaktadir. Diger tarafdan NAA ve XRF verilerinin uyumlan gayet iyidir. Gerek

Krom ve gerekse safsizliklar sadece ppm mertebesindedir.

5.2. TeO,LiCl :Tm,0, Kristalindeki Safsizliklarin Belirlenmesi

TeO,LiCl :Tm,O, kristali telliirid cam yapisinda olup optik ve termal ozellikleri
agisindan katihal fiziginde onem tagimaktadir. Silika ve boraks camlara gore lazer
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ozellikleri acisindan avantajlidir. Fiziksel dzellikleri, 6rnegin diisiik erime sicakligs,

yiiksek dielektrik sabiti ve iyi infared gegirgenligi szelliklerine sahiptir.

ITU Fizik boliimiinde tiretilen TeO,LiCl :Tm** kristalinde [34] katki maddesi olarak
kullamlan Tm elementi '®*Tm(n,y)"™°Tm reaksiyonundan yola gikilarak belirlenmistir.
'"™Tm radyoizotopunun gama pikleri Sekil 5.8’de agik olarak goriilmektedir.
Kristaldeki ana elementler Te ve Cl da kisa i1sinlama sonucunda alinan
spektrumlarda, Sekil 5.7.a ve Sekil 5.7.b’de birgok siddetli gama pikleri ile gdrilmiis
ve miktarlar1 da bu spektrumlardan belirlenmisgtir.

TeO,LiCl :Tm*" kristalinden 4.6 mg 4 dakikalik kisa ve 53mg uzun 1§inlama i¢in

alinan numuneler, reaktoriin tavsan sisteminde ve merkezinde 1ginlanmigtir.

Tablo 5.3. TeO,LiCl : Tm®" kristalinde nétron aktivasyonu ile diretilen izotoplara ait veriler.

Izotop E, Ou  Oepy Tin A a Iy
. kev) () (@ (dk) (%) (%)

*Na 1368.5 0.53 0311 897.54 23 1 1
*Na 27541 053 0311 897.54 23 1 0.99862
#Cl1 16424 0433 03 37.24 37 02423 0.319
Bl 2167.4 0433 0.3 37.24 37 0.2423 0424
BiTe 149.6 027 0.46 25 130 0.338 0.688
BlTe 452.2 027 046 25 130 0.338 0.182
BiTe 492.6 027 046 25 130 0.338 0.0483
BiTe 601.9 0.27 046 25 130 0338 0.0419
BiTe 605.4 027 0.46 25 130 0.338 0.00117
BiTe 6542 027 0.46 25 130 0.338 0.01527
BiTe 6959 0.27 0.46 25 130 0.338 0.00179
BiTe 9344 027 0.46 25 130 0.338 0.00874
BlTe 9484 027 0.46 25 130 0.338 0.0226

PlTe 1007.9 027 046 25 130 0.338 0.00798
PiTe 10982 027 046 25 130 0.338 0.00172
BiTe 1146.,7 027 046 25 130 0.338  0.0495

PiTe 12943 027 046 25 130 0.338 0.00482

°Tm 51.35 105 1120 185184 169 1 0.0127
"Tm 52.38 105 1120 185184 169 1 0.0224
"Tm 59.4 105 1120 185184 169 1 0.0093
"Tm 84.25 105 1120 185184 169 1 0.0326

Benzer sekilde ilgili tablolardan Tablo 5.4’te verilen element konsantrasyonu

degerleri elde edilmigtir.
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Kristaldeki Li ve O atomlari (n,y) reaksiyonu vermemesinden dolay1 Te y{izdesinden
yola ¢ikilarak Li ve O yiizdeleri hesaplanmustir. 700-750 °C de 30 dakika hava
ortaminda elektrikle 1sitilan firinda Cl iyonunun havaya karistifi ve madde kaybi
sonucu, notron aktivasyon yiizdesinin teorik degerden daha az oldugu

anlasilmaktadir. Buna gére Cl kaybi yaklagik %50°dir.

Tablo 5.4. TeO,LiCl : Tm®* kristalinin elemental konsantrasyonu.

Element Teorik (%) Konsantrasyon (hata) (%)
Te 62.98 59.06(413)
Cl 16.50 8.48(33)
Tm 1.65 1.39(3)
Li 3.12 3.18(22)
O 15.73 15.0(22)
Na - 0.10(1)

* Te iizerinden hesaplanmugtir.
Tablo 5.4°ten goriildiigi gibi nétron aktivasyon sonuglar, kimyasal sonuglarla uyum

icerisindedir.
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6. SONUC VE TARTISMALAR

Hava numunelerinin elementel yapis1 hakkindaki bu galigma, atmosferdeki Pb ve Br
miktarina motor emisyonunun katkisimin oldukga fazla oldugunu géstermektedir.
Ancak gelismis tilkeler, bu elementlerin insan saglifina zararli olmasindan dolay:
70°li yillardan itibaren kursunlu benzin kullaniminin azaltilmas: ve son yillarda da
tamamen yasaklanmasi yoluna gitmislerdir. Bu gergek gézénitinde bulundurularak
hava numunelerindeki elementlerin detayli yapisinin anlasilmas: igin g¢aligmalar

yogunlastirilmistir.

Hangi elementlerin motor emisyonundan kaynaklandigimi anlamak icin [.T.U
kampiisiinden alinan numunenin analizleri ile koprii {izerinden alinanlar
karsilagtinldidinda Br, Al, Ti, Mg, Na, Ca, As, La elementlerinin k&prii civarinda
daha fazla oldugu Al, Fe, Mg ve Ti gibi metallerin ise otomotiv par¢alarindan havaya
kanigtii anlagilmaktadir, Dy ve Sc degerlerinde herhangi bir sapma
goriilmemektedir.

B1/Pb oram ¢ok yogun trafigin oldugu tiinellerden alinan numunelerde 0.30 ile 0.50
arasinda degismektedir[20]. Bu ¢aligmada bulunan deger 0.58 (16). CI/Pb oram ise
literatiirde [13,20] hava durumuna bagli olarak 0.2 ile 13 arasinda degismektedir. Bu
caligmada oran 2.3 (6) olarak bulunmugtur.

NAA yontemi yaniletken teknolojisindé safsizliklar1  belirlemek igin de
kullamlmaktadir [35]. LLGG kristali i¢indeki safsizliklarin tiimii daha 6nce XRF ve
nbtron sagilmasi ile denenmesine ragmen Cr ve Ir gibi safsizlik elementleri
belirlenememistir [36,37). Laser 6zelligi gosteren kristal icerisindeki Cr™ iyonunun
miktar1 *'Cr’in 320.08 deki ¢izgisi "™ Lu in 319.1 ve 321.5 keV daki gama ¢izgileri
ile cakismasina ragmen NAA ile belirlenmigtir. Ayrica Ir mikarn da ppm
mertebesinde bulunmustur.
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TeO,LiCl :Tm’" kristalinin termal ve optik Ozellikleri incelenmistir {34]. Bu
ozellikler element konsantrasyonlar ile dogrudan baglantilidir. Kristal igindeki katki
elementi Tm ve ana elementlerden Te ve Cl belirlenmistir. Cl miktarindaki azalma
kristal biiyiitiiliirk{in uygulanan sicakliktan kaynaklanmis olabilir. Li ve O miktari ise
Te yiizdesinden yola ¢ikilarak bulunmusgtur.
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EKB

Tablo B.1. Hava numunelerinin elementel analizi igin gerekli giris verileri.

Izotop Enefi, 6y Ouu Tin A a I
E,(keV) () (b) (dakika) (%) (%)
*Na 1368.5 0.53 0311 897.54 23 1 1
27541 0.53 0.311 89754 23 1 0.99862
Mg 170.8 0.038 0.026 9.458 26 0.1101 0.008

843.7 0.038 0.026 9458 26 0.1101 0.718
1015.04 0.038 0.026 9.458 26 0.1101 0.28

BAl 17789 0231 0.17 22414 27 1 1
%l 16424 0433 03 3724 37 0.2423 0.319
21674 0433 0.3 3724 37 0.2423 0.424
“K 15247 146 142 7416 41 0.0673 0.1808
“Sc 889.4 272 12 120657.6 45 1 0.99984
11205 27.2 12 120657.6 45 1 0.99987
“Ca 3084.4 1.09 0.89 8.72 48 0.00187 0.921
S'Ti 320 0.179 0.118 576 50 0.0518 0.929
SICr 320.1 159 7.8 39890.88 50 0.04345 0.0983
% 143405 4.88 4.88 375 51 0.9975 1
*Mn 846.75 133 14 15471 55 1 0.989
18106 133 14 15471 55 1 0.272
2113 13.3 14 15471 55 1 0.143
2522.7 133 14 154.71 55 1 0.0099
2657.6 133 14 154.71 55 1 0.00653
*Fe 1924 128 1.7 64084.32 58 0.00282 0.0308

1099.2 128 1.7 6408432 58 0.00282 0.565
1291.6 128 1.7 64084.32 58 0.00282 0.432
%Cu 1345.77 45 497 762 63 0.6917 0.473
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[zotop Eneji G O T A a 1,
E (keV) (b) (b) (dakika) (%) (%)
®Zn 11157 0.76 1.45 3517344 64 0.486 0.5075
“Cu 1039.11 2.17 219 5088 65 03083 0.074
©m Zn 43863 0.072 09 8256 638 0.188 0.9477
As 559.1 4.5 61 1552.032 75 1 0.45
657.1 45 61 1552.032 75 1 0.06
1213.07 45 61 1552.032 75 1 0.0144
1216.08 45 61 1552.032 75 1 0.0342
*Br 6168 11 127 17.68 79 0.5069  0.0067
6652 11 127 17.68 79 0.5069  0.00108
“Br 5542 27 50 2118 81 0.4931 0.708
7762 27 50 2118 81 0.4931 0.835
619 2.7 50 2118 81 0.4931 0.434
6982 27 50 2118 81 0.4931 0.285
10442 27 50 2118 81 0.4931 0.272
13173 27 50 2118 81 0.4931 0.265
827.7 27 50 2118 81 0.4931 0.24
128h 564 59 200 392227 121 0.5721 0.7065
692.8 59 200 392227 121 0.5721  0.03744
1248h 602.5 1.7763 5551 86688 123 04279  0.9787
1690.6 1.7763 55.51 86688 123 0.4279  0.49033
131Ba 49631 88 200 16560 130 0.00106  0.468
1238 88 200 16560 130 0.00106 0.29
216.1 8.8 200 16560 130 0.00106  0.1966
1¥Ba 165 036 032 831 138 0.717 0.24
“La 1596 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.954
487 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.455
8158 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.2328
3287 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.203
925.1 893 11.8 2416464 139 0.9991 0.069
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Izotop Enerjii Gy  Gua T A a I
E, (keV) (b)  (b) -(dakika) (%) (%)
867.8 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.055
751.6 893 11.8 2416464 139 0.9991 0.0433
4324 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.029
919.8 893 11.8 2416.464 139 0.9991 0.0266
'3Sm 40.8 206 2970 66628.8 152 0.267 0.12
4161 206 2970 66628.8 152 0.267 0.21
47.08 206 2970 66628.8 152 0.267 0.085
69.73 206 2970 66628.8 152 0.267 0.0485
75.08 206 2970 66628.8 152 0.267 0.0035
8476 206 2970 66628.8 152 0.267  0.00203
103.4 206 2970 66628.8 152 0.267 0.314
%Dy 947 2650 340 140.04 164 0.282 0.036
472 2650 340 140.04 164 0.282 0.047
198 Au 411.8 98.65 1550 3881.045 197 1 0.9551
By 746 268 277 235 238 1 0.48
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Tablo C.1. Bazi ok kisa yandmilrld izotoplarin yaridmiirleri ve ana gama gizgileri [3].

Element Izotop T, ,(dakika) E, (keV)
Aluminyum K 231 1178.8
Brom Br ¥ 17.60 617.0
Klor C1* 37.30 1642.4
Bakir Cu® 5.10 1039.2
Iyot 1'% 24.99 442.9
Magnezyum Mg?¥ 9.46 1014.4
Niobyum Nb *m 6.29 871.1
Palladyum Pd o 4.69 188.9
Titanyum Ti * 5.79 320.0
Telliir Te®! 25.0 149.7
Vanadyum VA 3.75 1434.2
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Tablo C.2. Bazi kisa yartomiirlil izotoplarin yaridmiirleri ve ana gama gizgileri [3)].

Element Izotop T, (saat) E, (keV)
Arsenik As™ 26.4 559.10
Disprosyum Dy '® 2.23 94.70
Erbiyum Er ' 7.52 308.29
Galyum Ga™ 14.10 833.95
Germanyum Ge™ 1.38 264.80
Mangan Mn * 2.58 1811.2
Nikel Ni ® 2.52 1481.8
Potasyum K 12.36 1524.7
Praseodyum Pr ' 19.13 1575.9
Sodyum Na? 15.03 1368.55
VOlﬁam W 23.90 685.74
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Tablo C.3. Uzun yandmiirlil izotoplarin yaridmir ve nicel analizindeki gama gizgileri [3].

Element Izotop T,, (giin) E, (keV)
Baryum B1Ba 11.8 496.28
Brom “Br 1.47 776.50
"Kadmiyum 5Cd 2.22 336.30
Altin AN 2.70 411.80
Lantan 7.2 1.68 1596.20
Liitesyum TLu 6.71 208.36
Molibden »®Tc 2.76 140.51

Neodimiyum INd 11.06 91.10

Platin Pipt 2.80 538.87
Renyum '%Re 3.78 137.16
Samariyum %Sm 1.95 103.18
Uranyum “Np 2.36 277.60
Yitterbiyum 75Yh 4.19 396.32
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Tablo C.4. Bazi ¢ok uzun yaridmiirlli izotoplarin yaniomiir ve ana gama ¢izgileri [3].

Element ’ Izotop T,, (giin) E, (keV)
Antimon 12Sb 60.2 1691.04
Ser “iCe 32.38 145.45
Sezyum P4Cs 2.06 yil 795.76
Krom SICr 27.70 320.01
Kobalt %Co 5.27 1332.51
Europiyum 1S2Ey 12.70y1l 1408.08
Gadalonyum 1Gd 241.6 103.20
Hafniyum iy 42.50 482.16
Indiyum H4mn 49.50 189.90
Iridiyum 19y 74.02 316.49
Demir *Fe 45.10 1099.22
Civa MHg 46.59 279.17
Nikel Ni 70.78 810.75
Osmiyum 1%0s 15.40 129.40
Riibidyum %Rb 18.6 1076.63
Riitenyum 1%Ru 39.35 497.07
Skandiyum “Sc 83.85 889.26
Selenyum "Se 120.40 136.00
Glimiis HomA o 249.90 657.75
Stronsiyum ¥Sr 64.73 513.99
Tantalum 1¥2Ta 115.00 1221.28
Terbium 1Tb 72.10 879.37
Thorium 23pa 27.40 311.90
Thulium Tm 128.60 84.26
Kalay 1133n 115.10 391.71
Cinko “7n 243.80 1115.52
Zirkonyum PZr 64.60 756.72
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