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OZET

Fosfath giibreler, dogal radyoniiklitler B8y gibi ve bunlarm iiriinlerini ihtiva
eden fosfat madeni kayalarmin endiistriyel islenmesi sonucunda iiretilir.
Fosforik asit ve fosfath giibre iiretiminde olduk¢a biiyiik miktarda bir yan iiriin
olarak ortaya ¢ikan fosfojips (PG), fosforik asit endiistrisinde ciddi depolama ve
cevresel problemlere sebep olmaktadir. Fosforik asit iiretim islemi sirasinda
kimyasal olarak kalsiyuma benzeyen 22°Ra (t12=1600 yil), fosfojipste kalwr.
Fosfath giibre iireten fabrikalarin yanindaki biiyilk miktarlarda biriken
fosfojips yiginlan olduke¢a ciddi cevresel radyoaktivite sorunu ortaya c¢ikarir.
Bu ¢ahsmada, y1gin halinde (60 000 ton) bekletilen fosfojips ahgindan alinan 80
fosfojips 6rneginin, yiiksek ayirma gii¢lii germanyum dedektorii olan bir gama
spektrometresi kullamilarak dogal radyoaktivitesi olciilmiistiir. Incelenen
fosfojips 6rneklerinde 26Ra aktivitesinin ortalama olarak 546 Bq.kg! oldugu
bulunmustur. Fosfojips orneklerindeki B2Th ve “K aktiviteleri ise ihmal
edilebilecek kadar kiiciik gozlenmistir. Incelenen fosfojipsin yer seviyesinden 1
m yukarida, 1 m® yiizey alamna 1-1,5 kg’1 yayilmas1 durumunda, havaya verilen

fazladan gama radyasyon doz hizi1 ~241 nGy/h olarak hesaplanmistir.

Bilim Kod : 218
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ABSTRACT

Phosphatic fertilizers are produced from the industrial processing of rock
phosphate ores which are known to contain naturally occuring radionuclides
such as ®U and its daughter products. A high volume by-product known as
phosphogypsum (PG) from the production of phosphoric acid and phosphate
fertilizer causes serious storage and environmental problems in phosphoric acid
industries. During the phosphoric acid production process, 2Ra (t12=1600 y)
ends up in PG which has chemical analogous to calcium periodical table. Since
the stockpiles of PG near the phosphatic fertilizer plants are huge amounts, the
radioactivity contained in PG has to measured in view of environmental
radioactivity problem. In this work, the natural radioactivity in eighty PG
samples, issued from a stock of about 60.000 tones was measured by a high
resolution gamma ray spectrometer with a HPGe detector. The averaged
activity of 2°Ra in PG has been found to be 546 Bq.kg™. However, the activities
of P’Th and “K measured in PG samples are negligibly small. The extra
gamma radiation dose rate arising from 1 -1.5 kg of PG is estimated to be about

241 nGy/h from 1 m ground level applied in 1 m” surface area of field.
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1. GIRIS

Dogal uranyum-radyum (238U—226Ra), toryum (22Th), aktinyum (*°U) radyoaktif
serilerine ait radyoniiklitler ve bu serilerin disinda dogal olarak varolan *°K, vb.
radyoniiklitler ¢evredeki radyoaktivitenin en oOnemli kaynaklanmi olustururlar.
Uranyum-radyum dogal radyoaktif serisinin ana radyoniikliti 28U (% 99,2745 U,
% 0,7200 U ve % 0,0055 **U)un yanlanma siiresi; 4,468x10° yil, &zgil
aktivitesi; 0,33 pCi/g ve derisimi yerylizii kabugunda ortalama 2,7 mg/kg dir (1).
Ancak 2*U derisimi kayalann cesidine bagl oldugundan bolgeden bolgeye
degismektedir. Ozellikle fosfat (yaklagtk 120 mg/kg) ve granit uranyum igerigi

acisindan zengindir.

Su, toprak, kaya vb. cevresel oOrneklerde ve gidalarda mevcut olan degisik
radyoniiklitlerin bilinmesi ve aktivitelerinin belirlenmesi, hem saglik fizigi hem de

yer bilimi arastirmalarinda 6nemli rol oynar.

Cevresel orneklerdeki dogal radyoaktif serilere ait alfa yaymlayict radyoniiklitlerin
belirlenmesi igin, bir ¢ok radyoanalitik ydntem kullamilmaktadir. Bunlardan;
tahribatsiz olarak gama spektrometrisi ile dogrudan gama 1simn 6l¢iilmesi, kimyasal
ayirma igleminden sonra gama spektrometrik yontem ile gama isinlarinin Slgiilmesi,

alfa spektrometrisi ve sivi sintilasyon teknigi en yaygin olanlandir.

Tarimda kullanilan fosfatli giibrelerin temel malzemelerinden biri fosforik asittir
(P,05). Fosforik asidin endiistriyel iiretim iglemi fosfat filizi kayalarinin siilfirik asit
(H,S0y) ile kimyasal tepkimesiyle meydana gelir. Fosfojips; bu reaksiyon esnasinda

olusan bir yan iirlindiir (atik {iriin) (2).

Kalsiyum bakimindan zengin oldugundan fosfojipsin, tarimda toprak 1slah materyali
olarak kullanlabilirligi arastinlmaktadir(3). Giibre tlretimi esnasinda kimyasal
islemler sonucunda 22Ra, biyik Olgiide fosfojipsle birlikte ortamdan uzaklasir.
Fosfojipsin araziye uygulamastyla radyumun topraga daha sonra da diger canlilara

gecmesi, toprak islahi igin tasima ve uygulama sirasinda tozla tasinan radyoaktif



niiklitlerin solunmast, radyoaktivitenin artmasi ile toprakta ve yeralti sularinda radon

gazimn artisinin olacag: arastirilan konulardir (4).

Fosfojipsin uygulandig: arazilerde igerdigi radyoniklitlerin yeriisti ve yeralti
sularinda hareketi s6z konusu olabileceginden besin zinciriyle bu radyoniiklitlerin
canlilara ulagsma olasihg1 vardir. Radyoniiklitlerin ne kadannin bitkilere, besin
zinciriyle ne kadannin hayvanlara ve insanlara gectigi, hayvansal iirtinlerin
alinmastyla insanin alabilecegi radyoaktivite dozu, arastirilmasi gereken diger onemli

konulardir (4).

Yapilan aragtirmalara gore fosfojips yiginlanndaki 7Ra ve iiriin gekirdeklerinin
radyoaktivite derisimi, genellikle 10-1300 Bg/kg simrlan arasinda degismektedir.
Radon gazinin yaymim faktorii ise yaklasik 0,2°dir. 1992 yilinda Amerikan Cevre
Koruma Orgiitiiniin (EPA) kabul ettigi kurala gére; tarim ve insaat sektdriinde
kullanilacak fosfojipsin 22°Ra konsantrasyonu 370 Bg/kg’dan biiyiik olmamalidir (5).
Aktivitesi 370 Bq/kg olan *Ra, yaklasik 0,15 pSv.h’lik ilave doza karsilik
gelmektedir. 22Th ve “K radyoniiklitlerinden kaynaklanan ilave doz da dikkate
alinirsa bu deger daha da artar (6).

Giibre sanayisinde yan iiriin olarak elde edilen fosfojipsin, tanm alanlann ve yol
yapimi gibi diger alanlarda kullanilmasina karar verebilmek i¢in, igerdigi
radyoaktivitesinin bilinmesi gerekmektedir. Radyoaktivite Ol¢limlerinin ardindan
fosfojips kullannmimin gevresel radyolojik etkilerinin kabulii i¢in bir veri
olusturulmahidir. Bu galisma s6z konusu verileri elde etmek igin yapilmis bir 6n
arasturmadir.

Bu ¢aligmada 6rneklerin aktivite tayinleri Tiirkiye Atom Enerjisi Kurumu, Ankara
Niikleer Arastirma ve Egitim Merkezi, Niikleer Fizik Laboratuvari’nda, yatay ve
dikey geometrili yiiksek saflikta iki germanyum dedektori, ¢ok kanalli analizér ve

ilgili donamimlardan olugan gama spektrometreleri kullanilarak gergeklestirilmistir.



Bu tez giris bolimii ile birlikte alt: boliimden olusmaktadir. Birinci boliimde giris,
ikinci bolimde fosfojips ve kullamm alanlan, tigiincii boliimde temel kavramlar ve
kuram, dordiincii boliimde gama spektrometresi ve aktivite 6lgme teknikleri, besinci
bolimde deney ve Olgme islemi, altinct bolimde ise sonug ve tartisma ile
literatiirdeki ¢alismalarla kiyaslama ve degerlendirmelere yer verilmistir. Sonug ve
tarigma bolimde ayrica elde edilen veriler, Amerika Cevre Koruma Orgiitii ve
Birlesmis Milletler Saghk Komisyonu’'nun verdigi simirlarda olup olmadig

arastinlmgtir.



2. FOSFOJIPS VE KULLANIM ALANLARI

2.1. Fosfojipsin Elde Edilisi

Yerkabugu orjinli uranyum (mU), radyum (“°Ra) ve toryum (**Th) dogal
radyoaktif gekirdekler, fosfatli kayalar gibi baz1 bolgelerde normal seviyeden daha
yiiksek oranda bulunurlar (1). Fosfojips; fosfath kayalann siilfiirik asitle tepkimesi

esnasinda ortaya ¢ikan bir yan tiriindiir (7).
Ca;o(PO4)F,+10H,S04+20H,0—10CaS04.2H,0 +6H3PO4+2HF

Fosfojips; jips (CaS04.2H,0), fosfat, florid, organik maddeler ve alkalilerden
olusmaktadir.

Fosfat Silfirik
Kayasi Asit

||

Karigim

Filtreleme

R

Fosfojips

Islak Islem

l

Fosforik Asit

Sekil 2.1. Fosforik asit tiretim islemi (7)



2.2. Fosfojipsin X-Isimi Spektrometresiyle Elementel Analizi

Fosfojipsin elementel analizi ANAEM, Niikleer Fizik Bolimiinde, enerji dagilim X-
Ray Fluorescence Spektrometresi (Compact Oxford ED2000 EDXRF 50 W, 1000
mA, 190 eV’tan 5,9 keV’a kadar ¢oztiniirliikli Si(Li) dedektor) kullamlarak yapilmis

ve 60 Oornegin analiz sonuglarninin ortalamasi ¢gizelge 2.1.’de verilmigtir (3).

Cizelge 2.1. Fosfojipsin XRF metoduyla elementel analiz sonuglart.

Elementler (Kiitlece yiikksek miktarda) | Derisim (gkg")

Ca 219.4
197.8
P 53
Al 23
Fe 1.2
F Gozlenemedi

Elementler (Kiitlece diisiik miktarda) | Derisim (mgkg™)

K 255.5
Ba 129.5
Ti 116.2
Sr 90.0
Y 81.3
Zn : 65.3
Cu 28.0
Cr 23.0
Ni 16.8
Zr 10.0

Mo 4.4




2. 3. Kullanim Alanlan

Fosfojip ¢ogu iilkede, kalsiyum bakimindan zengin oldugundan (Cizelge 2.1.) daha
iyt triin almak igin toprakta katki maddesi olarak kontrollii kullaniimaktadir.
Fosfojipsin; kagit endiistrisi, ¢imento sanayi, toprak islahi, cam ve seramik iiriinler
i¢in camsilastirma (¢atr, kiremit vb.), yol dolgusu, ¢ukurlarin doldurulmasi, yapi

malzemeleri vb (9). kullamim alanlan vardir.

Radyoaktivite smnin altinda olan fosfojipsten pek ¢ok iiriin yapilabilir. Fakat yiiksek
aktiviteli atiklarin depolanmasi ve kullanilmasi, ekonomik olmamast ve gevresel

nedenlerden dolayr zordur. Kaygilardan birt de radyoniiklitlerin biyolojik yollardan

yasayan organizmalara gecmesidir. Kalsiyum’a kimyasal benzerligi nedeniyle 226Ra
oncelikle kemiklerde birikmeye yatkindir. 22Ra, « yaymlayarak bir soygaz olan
2Rn (t,, : 3,8 gin)’a dontigir. Yiksek derigsimli uranyum serisi g¢ekirdekler;
ozellikle “°Ra (yan 6mrii 1620 yil) igerdigi igin fosfojipsin ¢ok dikkatli kullanilmasi
gerekmektedir .

Fosfath giibre iireten fabrikalanin yaminda istiflenmis milyonlarca ton fosfojips
yigmlan bulunmaktadir. Sadece Samsun Giibre ve Fosforik Asit Fabrikasi’nin
yaninda 13 milyon ton yigin halinde fosfojips istiflenmistir. Tiirkiye’de Bandirma,

[zmit ve Mersin’de de giibre fabrikalart vardir.



3. TEMEL KAVRAMLAR VE KURAM

3.1. Radyoaktivite ve Bozunum Siirecleri

1800'lerin sonlarina dogru, Alman Fizik¢isi Wilhelm Rontgen, bir elektron demetinin
cama ¢arptiginda, yeni ve garip bir 15min olustugunu kesfetti. Bu 1sinlar bilinmeyen
bir yapida olduklanndan, "X isinlan" olarak isimlendirldi. Bu kesiften iki ay sonra,
Fransiz Fizik¢i Henri Becquerel, degisik elementleri siyah foto grafik plakalarla
sardigi bir deney yapti. Amaci, bu elementlerin 15in yaylp yaymadiklarini
Ogrenmekti. Becquerel, uranyum gibi bir ka¢ elementin, herhangi bir enerji girisi
olmadan enerjili 1gmnlar yaydiklarimi buldu. Becquerel'in deneyinin anlami; bazi
elementlerin enerjii X 1sinlan  yaymalanindan sorumlu olduklandir. Bu da
gostermektedir ki, baz1 elementler dogal olarak kararsizdirlar. Ciinkii bu elementler,
degisik enerji g¢esitlerini kendiliginden salmaktadirlar. X 1sinlan gibi enerjili
parcaciklar kararsiz atomlarin bozunumiarindan yayinlanmaktadirlar. Becquerel'den
sonra Fransiz Fizik¢iler Pierre ve Marie Curie de radyoaktivite lizerine arastirma
yapmuglardir. Uzun seneler siliren ¢alismalar sonunda, radyoaktif olaylardan
(radyasyon) olusan birkag degisik pargacik sinifi tantmlamislardir. Benzer radyoaktif
ozellikleri bulunan diger elementler iizerinde caligmaya baslamislar ve 1898 yilinda
radyumu kesfetmislerdir. Radyumun kegfi uranyumun sistematik incelenmesine yol

acmis, bunun sonucunda da yeni radyoaktif elementler bulunmustur.

Atomlarnn g¢ekirdeklerini teskil eden niikleonlarin oram hafif elementlerde bir iken,
agir elementlere dogru gidildikge nétronlar lehine artmaya baslar ve bir noktadan
sonra ¢ekirdek igindeki kararlilik tamamen bozulur. Radyoniiklit adi verilen bu tiir
¢ekirdekler bol miktarda niikleonlan nedeniyle kararsizdirlar ve biinyelerindeki fazla
enerjiyi radyasyon (elektromanyetik veya pargacik) yayarak dizenlemeye gahsirlar.
Iste cekirdeklerin gerek bu dogal yol, gerekse disanidan verilen bir uyanmla
bombardimam neticesinde yapay olarak parcalanmasina radyoaktivite veya

radyoaktif par¢alanma adi1 verilmektedir.



3.2. Dogal Radyoaktif Seriler

15 milyar yi1l Once gergeklesen Biiyilk Patlama (Big Bang) sonucunda olusan
hidrojen ve helyumdan; ¢ok sonra demir, karbon, oksijen, silisyum bakimindan
zengin maddeler ve agir elementler olusmustur. Bityiik Patlama’dan giines sisteminin
yogunlagsmasina kadar gegen 10 milyar yil boyunca hidrojen ve helyum; yildizlar,
novalar ve siipernovalardaki agir elementleri olusturmustur. Bu sekilde olusan
elementlerin biiyiik bir kismi radyoaktiftir fakat o zamandan beri kararl: ¢ekirdeklere
bozunmaktadirlar. Baz:1 radyoaktif elementlerin yan 6mrii diinyanmn yasina kiyasla
¢ok uzundur ve bugiin hala bunlarin radyoaktiflikleri goézlenebilmektedir. Bu
radyoaktiflik, aslinda ¢evremizin esas kismim olusturmakta ve muhtemelen diinya

benzeri gezegenlerin i¢ sicaklifindan sorumludurlar (1).

Dogal radyoaktif gekirdekler a ve B yayinlayarak Z ve A sayilanini sonugta kararli ve
hafif ¢ekirdege ulasincaya kadar azaltirlar. Bozunma islemi g¢ekirdegi, zincirin en
uzun Omiirlii diyesine gotiirme egilimindedir. Eger bu gekifdegin omrii diinyanin
yasindan daha biyiikse aktiflik buginde gézlenebilecektir. Dort dogal radyoaktif

seriden, (toryum “Th —’pPb uranyum U — ’%Pb | aktinyum 5U — “5Pb

(Sekil 3.1., Sekil 3.2., Sekil 3.3.) Neptinyum serisinin en uzun 6miirlii Giyesinin yari-
omri, yerin olusumundan bu giine kadar gegen stireye oranla ¢ok kii¢iik oldugundan

bu serideki elementler dogal maddelerde gézlenmez.

Dogada rastladigimiz elementlerin biyiikk bir kismimin atom numaras:1 81-92
arasindadir. Bunlanin digsinda atom numaras: 81°den kiigiik radyoaktif elementlerde
mevcuttur. Bunlardan bazilanna *H, 14C, g 3Rb, S, 42Ce, “7Sm, 176Lu, 1%0p¢ ve

204py, 5rnekler verilebilir.

Bu radyoaktif izotoplar ¢evremizdeki yogunlasmig kaya ve minerallerde bulunurlar,
Genellikle minerallere sikica baghdirlar ve sagh@imiza zararli degildirler. Ancak
radyoaktif serideki radon gazinin, yeryiiziindeki ¢atlaklardan ve kayalardan yiizeye

ulagip solunmasiyla saglik yomiinden sakincali durumlar ortaya gikabilir. Insaat



sektoriinde kullanilan bazi radyoaktif ¢ekirdekler igeren yap:r malzemelerinden de

radon gazi ¢ikis olasilig vardir.

52U
Pa

80 Th
Ac
88 Ra
Fr a

86 Rﬂ ﬁ'nn-ll---IlIli.ltianotlpll.ﬂiplll'-l-nih .

At

izobar 230  izobar 234

Proton Saysi

izobar 226

izobar 210 -

424 126 428 130 432 134 136 138 140 142 144 146

Sekil 3.1. U bozunum serisi ve radyoniiklitlerin yari-miirleri
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Sekil 3.2. 2°U bozunum serisi ve radyoniiklitlerin yan-6miirleri
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Sekil 3.3. 22Th bozunum serisi ve radyoniiklitlerin yan-omiirleri
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3.3. Zincirleme Bozunum Siireci

Yapilan deneysel ¢alismalar sonucunda radyoaktif bozunumun iistel bir yasaya gore
degistigi gozlenmistir. Bu yasamin tiiretilmesi de; hangi anda hangi atomun
bozunuma ugrayacaginin bilinmesinin miimkiin olmadig, rastgele bir tabiata sahip
olmasi kabul edildiginde mimkiindiir. Bu yasaya gore hangi ¢ekirdegin ne zaman
bozunuma ugrayacagi bilinemez. Ancak toplam ¢ekirdeklerin zamana bagli olarak

bozunma olasiliklari, buna bagli olarakta sayilar bulunabilir.

Bozunuma ugramis bir ¢gekirdegin gelecek bir saniye igindeki bozunma olasiligi A ile
gosterilir ve A= 1 olarak alinirsa, istatistik kuramin temel varsayimi; A’nin zamandan
ve mevcut diger ¢ekirdeklerin tip ve sayilarindan bagimsiz olmasimi gerektirir. Bu
durumda bir dt zaman aralifinda her bir atomun bozunma olasilig1 P(t)=A.dt ile
verilir. Verilen bir t zamaninda sayet N sayida bozunuma ugramamis atom varsa, dt

gibi kiiciik bir zaman aralifinda bozunuma ugrayacaklarin sayisi;

dN =-A N dt [3.1]

olur. Bu esitlikten anlasilacagi iizere kisa bir dt siiresindeki bozunma sayisi,
bozunmamis atomlarin sayisiyla (N) ve dt zaman aralifiyla dogru orantilidir. Eksi

isareti, (t) arttikga N’nin azaldigim gostermektedir. Bu taktirde bagints;

_IN [3.2]
N

seklinde yazilip, t = O iken radyoaktif atomlarin sayist Ny oldugu kabul edilerek

integral alinirsa;
N(t) = Noe™ [3.3]

elde edilir. Burada N(t); t anindaki mevcut radyoaktif atomlarin sayisint A ise

radyoaktif ¢ekirdeklerin bozunma ihtimalini veya kisaca bozunum sabitini ifade
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eder. “Es. [3.3]teki radyoaktif atomlarin sayisi yerine aktivite (A) yazilirsa:

A =ANge™ =AN [3.4]

esitligi elde edilir. Boylece bir 6rmegin aktivitesi; A, radyoaktif atomlarin sayisma

(N) ve bozunma sabitine (L) bagl: bir niceliktir.

Herhangi bir t aninda A; bozunum sabitiyle tiriin gekirdege bozunacak ana ¢ekirdek
atom saysi N; olsun. Uriin gekirdek atomlarinin sayisi N; ile gosterelim. Bunlarda 2,
bozunum sabitiyle bagka bir ¢ekirdege bozunacaklardir. A3 bozunum sabitiyle
bozunacak cekirdeklerin sayisi ise N3 olsun. Bunlara ilaveten t = 0 iken N; = Ny, N,
= Nao ve N3 = Njp oldugu kabul edilirse, zincirleme radyoaktif parcalanma asagidaki
gibi temsil edilebilir.

Uy *Th)— (*™Pa) — ..
Al A A3
N, N; N3

N; =Nip N2=Nz0=0 N3=N30=0

Aktivite, saniyedeki bozunma sayisi olduguna gore; N(3%U), N2(234Th) ve
N3(**™Pa) ¢ekirdekleri igin;

dN
I = —XlNl [3'5]
dN
= MN - AN, [3.6]
t
dN
—=MaNa AN, | [3.7]

bozunma esitlikleri yazilir. Bu ifade N)’in bozunma hizim verir. “Es. 3.6” N,
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tipindeki niiklitlerin AN, hiziyla {tretildiklerini AN, hiziyla bozunduklarini

gostermektedir. “Es. 3.7” ise N3 ¢ekirdeklerinin tiretim hizim verir.

dN
gdt%] =-A N, [3.8]
esitliginin t=0, N; = N sartlanyla integrali alindiginda;

N] - e—l,!

bu deger “Es. 3.6” da yerine konuldugunda;

dN
2 =M Npe ™ =4, N, [3.9]
dt
veya
dN
dt2 +4,N, =4 Njge ™ [3.10]

elde edilir. Bu bagmtimn her iki tarafi e ile carpilarak

dN
elz! dtZ + )“zNzelzt — XlNIOe—lltelzt [3.1 1]
veya

d

E(Nze“‘): AN et [3.12]

bulunur. Bu esitligin integrali alindiginda;
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A
Nzelzt — " lx N]oeaz—ll)‘ +C [3.13]
27 M

elde edilir. Buradaki C integral sabitinin degeri ve t = 0 da Ny = Ny = 0 degeri yerine
konularak,

C=- N 3.14
XZ —)\.] 10 [ ]

elde edilir. C’nin bu degeri “Es.3.13” de yerine konulup her iki taraf e*:'’ye
bolindiginde;

A
N, =—1 N (e¢M—e™ 3.15
2 xz_x] 10( ) [ ]

olur. Benzer sekilde [3.8] bagintisi t = 0 da N3 = N3¢ = 0 sarttyla ¢6ziiliirse,

A A
N, =N fl+—2—e™ ——2 ™ [3.16]
)"2 _)‘1 2'2 _)"1

bulunur. Boylece [3.8], [3.15], [3.16] esitlikleri yardimiyla herhangi bir t aninda

mevcut olan atomlann sayisi bulunabilir. Bu esitlikler, t = 0 da N, =N, ve
N,, =N;, =0 Ozel durumlan igin tiiretildi. Bundan sonra N, veN,;, t = 0 iken

stfir olmasalar bile N;;, N; ve N; icin genel baginthlar asagidaki sekilde

tiretilebilirler.

N, = N, e [3.17]
, .

N,=—- Nm(e‘7th —e™ )+ N,,e™ [3.18]

7\'2 _)"1
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)"1 ~A,t >"2 Mt
e : 3.19
y € [3.19]

N, :Nm+N20(1—e‘*2‘)+N,0[1+k oy -

2

seklinde olacaktir. “Es. 3.17”, “Es. 3.18” bagintilaniyla 6rnegin; *U, 2*Th ve 2>*™Pa

niiklitlerinin zincirleme bozunma durumunda, A(23 8U) = ANy, A(234Th) =MN> ve

A(P*™Pa) = A;N; aktivitelerinin zamanla degisimini verir.



16

4. GAMA SPEKTROMETRESI VE AKTiVITE OLCME YONTEMLERI

Cevresel orneklerdeki dogal radyoaktif serilere ait radyoniiklitlerin belirlenmesi icin
bir ¢ok radyoanalitik yontem kullamilmaktadir. Bunlardan en yaygin olanlar; gama
spektrometrisi, alfa spektrometrisi, siv1 sintilasyon sayimi ve orantili sayaglar ile a-f
toplam sayim gibi tekniklerdir. Sintilasyon Nal(Tl) dedektorii (verimi yiiksek,
¢ozme giicii diisiik) ve yan iletken (HPGe; verimi diisiik, ¢ozme gicii yiiksek)
dedektorlerin  kullamldigi gama spektrometrik yontem, radyokimyasal ayirma
islemlerine gerek duyulmadan dogrudan, tahribatsiz, hizl: ve radyoniiklitleri ayn

anda 6l¢me imkan saglamaktadir.

Yaniletken dedektorlerle foton Olciimlerinin amaci, kaynak tarafindan yayinlanan
fotonlarin sayis1 ve enerjilerini belirlemektir. Cogu uygulamada bu bilgi kaynak
icinde bulunan radyoniiklitlerin tammlanmasi ve kaynak igindeki bu radyoniiklitlerin
aktivitesini bulmak i¢in kullamlmugtir. Olgiimde ilgilenilen nicelik foton enerjisi
olabilecegi gibi bir foton grubunun bagil yayinlanma oram olabilir. Gama
spektrometrisinde esas amag, enerji sogurmaya karsihk gelen darbe yiiksekligi

spektrum piklerinin analizidir.

4.1. Gama Spektrometresi

Yiksek saflikta germanyum (HPGe), lityum stiriiklenmis germanyum (Ge(Li)) gibi
bir yaniletken veya talyum aktive edilmis sodyum iyodiir (Nal(T1)) gibi sintilasyon
dedektor ile birlikte bir dizi elektronik modill ve ¢ok kanalli analizériin (MCA)
uygun kombinasyonuna gama spektrometresi denir (Sekil 4.1.). Gelisen teknoloji
sonucu yiiksek saflikta germanyum (HPGe, p-tipt veya n-tipi) yaniletken dedektorler
(10" atom/cm? saflikta kristaller) yaygin olarak kullamlmaktadir (10).

Bir gama spektrometresine gelen y-1sinlar, dedektor igindeki germanyum kristali ile
etkileserek (X-1sinlan igin Si), bir elektron desik ¢ift1 olusturur ve kristal i¢inde bir
elektrik akimi meydana getirirler. Germanyum kristalde bir elektron desik ¢ifti
olugturmak i¢in gerekli enerji 2,96 eV’tur. Olusan elektronlar ve desikler, kristale
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dedektoriin sivi azotsuz kalmast durumunda dedeksiyon 6zelligini kaybetme riskide
vardir. Clinki azot sicakliginin saglanamadigl bir anda Ge igine siiriiklenmis lityum
iyonlarinin kaybedilmesi ihtimali yiiksektir. Bu temel nedenden dolay:, oda
sicakliginda muhafaza edilebilen ve germanyum atomlannin safhig 10" atom/cm®

derecesinde olan HPGe yarn iletken dedektorlerin kullamimi tercih edilmektedir.

HPGe dedektor stvi azot sicakh@inda (77 °K) calistinhir ve bu sekilde giiriiltii
sinyalinin en az oldugu durum saglamir. Dolayisiyla oda sicaklifindan ileri

gelebilecek termal etkiler giderilmis olur.

1 mm Cd

Tmm Cu G yiikselteq heslemesi

JmmFe
10 cm Pb

Sty | VAna .DA ’.
c

Yilkselteg

a2

r ~ » Omek 0n
Ge / M Yiikselteg

— e e
Dedektor

A
Sm —
Azot

Besleme

-+3000 ¥ de Bilgisayar

e e—ai——
{ ———
e ————

Sekil 4.1. Dikey geometrili gama spektrometresi

Radyoaktivite Ol¢limlerinde biri yatay digeri dikey geometrili iki p-tipi HPGe
dedektor kullanildi. Dikey geometride kullamlan dedektoriin bagil verimi %12.4 ve
¢cozuntrligi 6OCo ‘m 1332.5 keV ‘u i¢in 2 keV’tur. Cizelge 4.1.’de verilen yatay
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geometrili dedektoriin bagil verimi % 11,7 ve ¢ozinurligii aym enerji igin 1.8

keV’tur.

Deney diizenegi; Cizelge 4.1.a ve Cizelge 4.1.b’de 6zellikleri verilen iki p-tipi HPGe
dedektdr, Canberra 3105 model yiikksek voltaj gii¢ kaynagy, Canberra 2001 model bir
onyiikseltici, Canberra 2021 model spektroskopi yiikselticisi, Canberra 8075 model
bir ADC, ¢ok kanalli analizorler (Canberra 35 ve Canberra 95) ve bilgisayarlardan
olusmaktadir. Dedektore ulasan dogal fon radyasyonunu en aza indirmek igin,
dedektor zirhlanmustir. Dedektorler, demir iskeletler igine yerlestirilen 100 mm
kalinlikta kursun zirh ig¢ine konulmustur. Bu zirh da Pb-X 1sinlarini azaltmak igin 1
mm Cu ve 1 mm Cd levhalarla kaplanmigtir. Zirhlardan birinin kapag: kaldirag

digerininki ise siirgii sistemiyle agilip kapatilabilmektedir.

Dedektor enerji ve verim kalibrasyonlarinda; dedektor kalibrasyonlarinda ve
analizlerde standart metot olarak kullanilan ASTM-E181 kullanildi (11). Gama
sayim sistemi uranyum ihtiva eden bir geometrideki referans standartlar ile kalibre

edilmistir.

Cizelge 4.1.a. Yiksek saflikta germanyum dedektoriin 6zellikleri.

Dedektér modeli Canberra HPGe Detector

Bagil verim %12,4
(25 cm kaynak-dedektor mesafesinde,
7,62 cm x 7,62 cm Nal(TI) sintilasyon
dedektor verimine gore)

Enerji ayirma giicii ve pik/Compton 1,69 keV ve 42,1:1
oram

%Co’1n 1332,5 keV enerjideki yan
maksimumdaki tam genigligi
Dedektor geometrisi ve kristal tipi Kapal1 uglu, es eksenli ve p-tipi Ge

Cap1 ve yiksekligi 45 mm ve 36 mm

Pencere malzemesi, kalinlig1 ve aktif Al, 0,5 mm ve 15,9 cm”
yiizey alant _
Pencereden uzaklik 5 mm

Kriyostat ve azot kab1 Dikey geometrili




Cizelge 4.1.b. Yiksek saflikta germanyum dedektoriin 6zellikleri.
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Dedektor modeli

Canberra HPGe Detector

Bagil verim

(25 cm kaynak-dedektor mesafesinde,
7,62 cm x 7,62 cm Nal(TI) sintilasyon
dedektor verimine gore)

%11,7

Enerji ayirma giicii ve pik:Compton
orani

%9Co’1n 1332,5 keV enerjideki yar
maksimumdaki tam genisligi

1,69 keV ve 44,1:1

Dedektor geometrisi ve kristal tipi

Kapali uglu, es eksenli ve p-tipi Ge

Cap1 ve yiiksekligi

43,5 mm ve 38 mm

Pencere malzemesi, kalinligy ve aktif
yiizey alani

Al, 5 mm ve 14,6 cm’

Pencereden uzaklik 5 mm
Kriyostat ve azot kabi Dikey geometrili
4.2. Pik Alan1 Hesabi

Tek pikin net alant (Sekil 4.3.)
S=G-B
ile elde edilir. Burada;

S: Net pik alani,
G: llgili bblgedeki toplam saymm sayist,

B: Dogal fondur. Sekil 4.3.’te gdsterilen pikte B alani,

B=(;)(Bl +B,)

n

esitliginden elde edilir. Burada ;

[4.1]

[4.2]
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=
=
<
=2
<
= S
s
<
B, B,
Kanal sayisi

Sekil 4.3. Pik alam hesabi (12)

N: Ilgili pikteki kanallann sayisi,
n: Pikin sagindaki ve solundaki dogal pik kanal say1si ,

x;+n-1
By = ( Zxa ] / n fotopikin sol tarafindaki dogal fon sayiminin ortalamasi,

a=xXy

B, = ( Zx, ) / n fotopikin sag tarafindaki dogal fon sayimimin ortalamasi,

a=x,—n+l

Net pik alanindaki belirsizlik Sekil 4.3.’de gésterilen bir fotopik icin asagidaki

formiille hesaplanr.
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o JG+(E)2®_+J3Q [4.3]

2 n

¢ : Standart sapma

G : Pikteki toplam alan (sayim)

N : Ilgilenilen pikteki toplam kanal sayisi

n : Segilen u¢ kanal sayis1 (4 veya 2)

B; ve B; daha 6nce tamimlanmisti. Hesaplanan pik alanindaki sayim istatistigini

yeterli derecede vurgulamak igin, “yiizde hatas1” asagidaki formiille hesaplanir:
% Hata = mo/Np [4.4]

Np: Pik alam
¢ : Standart sapma

m : Giiven katsayisi

4.3. °Ra, ®*Th ve **K Radyoniiklitlerinin Analizinde Kullanilan Fotopiklerin

Secimi

Temiz Analitik Pik: Analiz edilecek o6rneklerde varolabilen uranyum-radyum
bozunum zincirine veya diger dogal radyoaktif serilere ait radyoniklitlerin
yayinladiklari gamalann katkisinin olmadifi (veya ¢ok az oldugu), bunlar ile
girisimde bulunmayan ve gama yayimnlanma olastliklan yiiksek olan pik anlamina

gelmektedir.

Fosfojips numunelerinin analizinde “Ra aktivitesi igin; **Biiin 609 keV lik
fotopiki ve 214Pb “in 351 keV’lik fotopiki kullamlmistir (13). 228Ra i¢in 228Ac’un 911
keV enerjili fotopiki kullanilmistir. ~ Th i¢in ~ TPin 583 keV enerjili fotopiki
kullanilmistir. 4OK aktivitesi i¢in 1460 keV enerjili fotopik kullaniimmstir (14).
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Fosfojips Spektrumu

352 keV (Pb-214 - P
( h ) 508 keV (Bi-214) Ornegi

S

10000
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100 j
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1 T g T ’

0 500 100D 1500 2000
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Sekil 4.2. MCA’dan alinmis bir fosfojips igin gama spektrumu
4.4. Aktivite Olgme Yontemleri
4.4.1. Dogrudan 6lcme

Dedektoriin mutlak verimi veya tiim enerji iizerinden fotopik verimi; kaynak
dedektér mesafesine ve kaynagin geometrisine bagh olarak yanlanma siireleri,
aktiviteleri ve gama yaymlanma olsihiklann kesin olarak bilinen, farkli
geometrilerdeki (nokta, ampul, gesitli hacimlerdeki Marinelli kabi) kat1 veya sivi
standart kaynaklar kullamlarak istenen enerji aralifinda, gama enerjilerinin bir
fonksiyonu olarak dogrudan deneysel 6lgmeler sonucunda, asagida verilen formiille

belirlenir.

n
E)= —-— 4.5
“(E) t.P, Nye™ 431
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Burada;

n : E enerjili fotopikin altindaki net alan (sayim),

t :sayim zamani,

P, : Verilen bir E enerjisindeki gama fotopikinin yayinlanma olasiligy,

No : Kaynagin aktivitesi (Bq),

A : Bozunum sabiti (In2/t5, ti2: radyoniiklitin yarilanma siiresi),

tq : Bozunum siiresi. Kaynagin referans tarihinden 6l¢me islemni igin kullamldigi tarih

arasinda gecen siiredir.

Cizelge 4.2. Verim kalibrasyonu standarti

Enof | Rodyoniit | Yamomar | Yeymlanma | Aktive | Saiveded || i

(keV) %)
88 Cd-109 462,6+0,7 giin 3,63 1,437 1,930 3,1
122 Co-57 271,79+0,09 giin 85,6 0,05533 1,752 3,0
159 Te-123m 119,7 £ 0,1 giin 84,0 0,06398 1,088 3,0
320 Cr-51 27,706+0,007 giin 9,86 1847 6,738 3,1
392 Sn-113 115,09+0,04 giin 64,89 0,2767 6,643 3,0
514 Sr-85 64,849+0,004 giin 98,4 0,3899 14,200 3,0
662 Cs-137 30,17+0,16 yl 85,1 0,2438 7,677 3,0
898 Y-88 106,630+0,025 giin 94,0 0,5472 19,030 3,0
1173 Co-60 5,272+0,001y1l 99,86 0,3055 11,290 3,0
1333 Co-60 5,272+0,001y1l 99,98 0,3055 11,300 3,0
1836 Y-88 106,630%0,025 giin 99,36 0,5472 20,120 3,0




Cizelge 4.3. Verim kalibrasyonu standard referans bilgileri
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K‘;f]aé"g EG-ML Referans Tarihi 1 Ekim 1998 | 12:00
Kaynak | 614282 | Toplam Radyoakivite 5,166 uCi
Kiitle 86,1432 gr. | Toplam Radyoaktivite 191,1 kBq

4.4.2. Standartla karsilastirma yontemi

Radyoaktif 6rneklerin aktivitelerinin hesaplanmas1 igin alternatif ve giivenilir bir

yontem de, standartla karsilastirma yOntemidir. Bu yonteme gore, Ornekleri

Olgecegimiz geometri ile aym geometride daha 6nceden aktivitesi bilinen standartlar

Ol¢iiliir. Daha sonra aym geometride hazirlanan Ornekler Olgiiliir. Standardin

aktivitesi bilindigi i¢in sayim hzlan oranindan 6rneklerin aktivitesi kolaylikla, daha

givenli bir sekilde hesaplanabilir. Bu yontemin en 6nemli avantaji, sayim hizlan

oranlanirken dedektér verimlerinin birbirini yok etmesi ve bunun sonucunda da

verime bagh hatalann ortadan kalkmas:dir.

A; : Standartin aktivitesi.

A, : Ornegin aktivitesi.

m, : Standartin kiitlesi.

m, : Ornegin kiitlesi.

ts : Standartin sayim siiresi.

t, : Omegin sayim siiresi.

¢ : Dedektor verimi.

f, : Gama yayinlanma olasihig;.

Sayim / t = Sayim iz olarak gosterilirse standardin aktivitesi;

[4.6]
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Sayim), /t,

Ay = ( x1000 [4.7]

ef, m,
Iki bagint: birbirine oranlandiginda;

(Sayim)./t, 600

f
T (48]
AX _ayﬂ‘uXIOOO

ef m,
As _ (Sayim).t,m, (4.9]
AS (Saylm)x tsms

elde edilir. (Sayim/t) = sayim lmzi olduguna gore, ifade yeniden diizenlendiginde;

A¢Ax=(Sayimhtzi);m,/(Sayimhizi),mq [4.11]
Buradan A, gekilirse;

Ax= As.(Sayim hizi1),.mg / (Sayim hizi)s.my [4.12]
elde edilir.

Cizelge 4.4., Cizelge 4.5. ve Cizelge 4.6.°da bu metodta kullamlan radyoaktif
standartlar verilmistir. Cizelge 4.7.’de standartlarin kiitle ve sayim siireleri, Cizelge

4.8’de ise standartlarda kullantlan radyoizotoplann enerji ve siddetleri verilmistir.



Cizelge 4.4. IAEA/RGU-1 (Uranyum standart1)

Element Derisim

Uranyum 400+ 2 pg/g
Toryum 1 pg/g’dan daha az
Potasyum 20 pg/g’dan daha az

Cizelge 4.5. IAEA/RGTh-1 (Toryum standarti)

Element Derisim

Toryum 800 16 pg/g
Uranyum 6,3+ 0,4 ng/g
Potasyum 0,02+ 0,01 %

Cizelge 4.6. IAEA/RGK-1 (Potasyum standartr)

Element Derigim

Potasyum 448+ 03 %
Uranyum 0,001 pg/g’dan daha az
Toryum 0,01 pg/g’dan daha az

Cizelge 4.7. Standartlann kiitle ve sayim siireleri.
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IAEA-RGU-1 IAEA-RGTH-1 IAEA-RGK-1
Sayim Siiresi 25.782 27.000 50.000
Kiitle (g) 65,2066 77,1526 72,818
Cizelge 4.8. Standartlarda kullanilan enerjiler ve siddetleri

Enerji (keV) Tzotop Siddet
3519 Pb-214(Ra) 38,90
583,1 T1-208(Th) 31,05
609,3 Bi-214(Ra) 43,30
911,1 Ac-228(Th) 27,70
1.460,8 K-40 10,70
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5. DENEY VE OLCME ISLEMI
5.1. Orneklerin Toplanmasi ve Analize Hazirlanmasi

Samsun Giibre ve Fosforik Asit Fabrikasinda iretilmis yiginlar halinde bulunan
yaklasik 60.000 ton fosfojipsten, her bir y1gin1 temsilen 10-15 cm. derinlikten, her
biri 1,5-2 kg arasinda 60 o6rnek alinmis, etiketlenerek sizdirmaz polietilen torbalara
konulmustur. Bu Omekler Ankara Nikleer Arastirma ve Egitim Merkezi’ne
getirilerek, Niikleer Fizik Bolimii, Omek Hazirlama Laboratuvan’nda ilk olarak
elenmis sonra firnda 110 'C sicaklikta 12 saatte kurutulmugstur. Tekrar elenen
omekler daha 6nceden aym geometride spektrometrelerin kalibre edildigi plastik
kaplar (Sekil 5.1.) igerisine konularak hassas terazide tartilmigtir. Daha sonra
kaplarin sizdirmazlhig1 saglanarak Radyoaktif dengeye erismesi i¢in 4 hafta
bekletilmistir.

4.2 cm

Sekil 5.1. Kalibrasyon ve dl¢ilimler i¢in kullanilan plastik 6rnek kaba.
5.2. HPGe Dedektoriin Mutlak Verim Kalibrasyonu
%12.4 verimli HPGe dedektoriinde, standart ile degisik mesafelerden oOlgiilerek her

mesafe i¢in ortalama veriler bulunmustur (Cizelge 5.1.). Deneysel olarak bulunan

veriler egriye uyarlanarak dedektorin mutlak verim egrisi elde edilmistir (Sekil 5.2.).



Cizelge 5.1. Verim kalibrasyonu verileri

Radyoizotop | Enerji (keV) Deneysel Verim Fit
Cd-109 88,03 0,048220 0,0480420
Co-57 122,06 0,049872 0,0505130
Te-123m 159 0,044386 0,0441320
Sn-113 255,06 0,030808 0,0286650
Cr-51 320,08 0,019779 0,0221430
Sn-113 391,69 0,017221 0,0173580
Cs-137 661,66 0,009981 0,0092890
Y-88 898,02 0,005383 0,0053460
Co-60 1173,24 0,004702 0,0048050
Co-60 1332,5 0,003533 0,0035920
Y-88 1836,01 0,048220 0,0480420
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Deneysel olarak bulunan veriler uygun bir fonksiyona uyarlamrsa;

Y=colnx+iciﬂ)£2 [5.1}
i=1 X

elde edilir. Fonksiyondaki sabitlerin degerleri;

co : -0,003875
¢ :-75,534378
cp : 41,977497
c3 . -7,660989
cs : 0,472935
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0.060 -
0,050 . (x4)
Inlx
Y=c,lnx +§CJ P + Densyszel
E 0,040 - —— Uyarlanan
,% cp : -0,003873
2]
:-75,534378
E 0030 - "
s c2: 41977497
i c3 : -7,660989
E: 0,020 + ¢ ¢y : 0,472935
0,010 4
0,000 : - — '
0 500 1000 1500 2000

* Ener|l keV

Sekil 5.2. %12,4 Bagil verimli HPGe dedektoriin mutlak verim egrisi

5.4. Ol¢me Islemi

Fosfojipsin aktivitesinin Olglimii iki farkli yontemle yapiloistir. Birinci yontemde
fosfojipsler gama spektrometresinde verim kalibrasyonu yapilarak dogrudan
6lgmeyle, 50 Grnek, plastik ornek kaplarinda her biri 80.000 saniye saymm siiresince
spektrumlan kaydedildi. Saymm sonuglan ¢ok kanalli analizére aktanlarak ilgili
pikler secilmis sonra spektrum verileri bilgisayar ortamina aktanlarak

radyoniiklitlerin aktiviteleri hesaplanmigtir.

Ikinci yontemde oOmekler standartla kargilagtirma yontemiyle oOlgiilmiistir. Bu
yonteme gore Once aktiviteleri bilinen aktif uranyum, toryum ve potasyum

standartlan Slgim yapilacak geometriye goére hazirlanarak dedektSre uygun
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geometride yerlestirilmis ve gama spektrumlan elde edilmigtir. Standartlarin sayim
hizlann bulunmus sonra aynt geometride hazirlanan 30 6megin her biri igin 80.000
saniye saymm siiresi uygulanmugtir. Spektrumlar ilgili radyoniiklitler analizorde
secilerek, bilgisayar ortamina transfer edilmis, bilgisayar ortaminda sayim hizlan
hesaplanan 6rnekler standartlarin sayim hizlanyla oranlanarak her 6megin ozgiil

aktivitesi hesaplanmigtir.



6. SONUC VE TARTISMA

6.1. Dogrudan Ol¢me Yontemiyle Elde Edilen Aktivite Degerleri
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Bu ¢alismada 50 ornek ilk olarak dedektoérlerde dogrudan olgiilmiis, 6lgiim sonuglar

Cizelge 6.1. ve Cizelge 6.2.’de verilmistir. Dogrudan 6lgmede tiim 6rneklerde **Ra

gozlenmigtir. Bunun yaminda Olgillen 50 Ornegin sadece 3 tanesinde 22Th

gozlenmistir. Geri kalan 47 ornekte toryum dedeksiyon limitlerinin (MDA) altina

digmistir. 11 Omekte YK gozlenmis, geri kalan 39 omekte aktivite

gbzlenememigtir.

Cizelge 6.1. Dogrudan 6l¢iilen 6rneklerdeki radyontiklit aktiviteleri

Ra-226 Th-232 K-40

Aktivite (Bg kg") MDA Aktivite (Bq.kg™") MDA Aktivite (Bq.kg™h) MDA
1 28967 | + | 7,93 891 | + | 101 <MDA 12.92
2 46435 | + | 863 <MDA 779 | <MDA 32.92
3 42634 | + | 8,82 <MDA 8,82 <MDA 30,08
4 42064 | = | 9,07 <MDA 9,13 <MDA 30,04
5 4741 | = | 717 <MDA 508 | <MDA 18,10
6 20843 | + | 813 <MDA 805 | <mDA 2732
7 444,06 | = | 955 <MDA 976 | <MDA 3362
8 36540 | + | 725 <MDA 554 | <MDA 1740
9 36579 | + | 7197 <MDA 558 | <MDa 18.17
10 39788 | + | 8,16 <MDA 8,25 <MDA 2921
11 356,84 | + | 8,10 <MDA 5,38 <MDA 20,06
12 53144 | + | 935 <MDA 740 | <MDA 12.46
13 37644 | + | 843 <MDA 564 | <MDA 20,46
14 13734 | = | 9,18 <MDA 484 | <MDA 2063
15 51137 | = | 10,13 <MDA 10,31 <MDA 37,87
16 42554 | = | 9,19 <MDA 513 | <Mpa 2132
17 505,12 | £ ] 9,95 <MDA 13,74 <MDA 31,50
18 33920 | = | 7,12 <MDA 3,69 <MDA 13,14




Cizelge 6.2. (Devam)Dogrudan 6lgiilen drmeklerdeki radyoniiklit aktiviteleri
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Ra-226 Th-232 K-40
Aktivite (Bq.kg") MDA | Aktivite (Bq.kg™) MDA | Aktivite (Ba.kg") MDA
19 374,53 | = | 8,03 28,75 +| 713 <MDA 2947
20 417,70 | = | 9,61 <MDA 1020 | <MDA 33,09
21 41041 | = | 9,77 <MDA 10,17 | <MDA 36.20
2 362,38 | + | 743 <MDA 3,93 <MDA 13,84
23 47956 | + | 9,02 <MDA 9,71 <MDA 30,67
24 452,57 | £ | 765 <MDA 5,14 98,97 | = | 25,69
25 460,68 | + | 8,385 <MDA 9,25 <MDA 2747
26 536,36 | + | 8,85 <MDA 5,61 8547 | + | 25,62
27 531,00 | + | 9,56 <MDA 9,96 <MDA 3225
28 541,66 | + | 8,72 <MDA 548 91,51 | + | 27,64
29 57690 | + | 929 <MDA 621 7197 | + | 4025
30 598,54 | + | 1437 <MDA 1027 | <MDA 31,61
31 67873 | £ | 13,71 50,36 | + | 8,13 7425 | + | 28,67
32 520,75 | + | 8,54 <MDA 540 90,59 | + | 3037
33 53527 | + [ 10,22 <MDA <MDA
34 547,01 | = [ 9.85 <MDA 8,67 <MDA 30,52
35 509,72 | = | 7,03 <MDA 592 10946 | = | 18,19
36 494383 | + | 9,60 <MDA 8,85 <MDA 2958
37 57582 | + | 9,79 <MDA 8,66 <MDA 3239
38 47987 | £ | 7,10 <MDA 544 91,57 | + | 1583
39 45894 | = | 8,81 <MDA 9,44 <MDA 2979
40 49229 | = | 7,09 <MDA 5,63 86,74 | = | 28,05
41 46841 | = | 8,57 <MDA 8,94 <MDA 29.79
2 53080 | = | 7,54 <MDA 6,02 97,09 | + | 20,15
43 530,61 | + | 9,87 <MDA 10,91 <MDA 37,69
44 50929 | + | 7,28 <MDA 5,72 7507 | = | 1899
45 4ane6s | = | 7,12 <MDA 938 <MDA 2978
46 505,62 | + | 7,18 <MDA 8,62 <MDA 28,00
47 58125 | + | 9,07 <MDA 1069 | <MDA 36,11
48 46554 | + | 699 <MDA 9,06 <MDA 28,61
49 532,06 | + | 7,29 <MDA 8,87 <MDA 3475
50 49905 | + | 928 <MDA 8,54 <MDA 3137
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MDA *: Minimum Detectable Activity (Olgiilebilecek en diisiik aktivite)

MDA’ mn uzerinde 6l¢iilen radyum, toryum ve potasyum aktivitelerinin ortalamalan

Cizelge 6.3’te verilmistir.

Cizelge 6.3. Aktivite gozlenen drneklerin ortalamalan.

Ra-226 Th-232 K-40
(50 6rnegin ortalamasi) (3 ornegin ortalamast) (11 6rmegin ortalamasi )
Aktivite (Bq.kg?) Aktivite (Bq.kg™) Aktivite (Bq.kg™)
47227 | + 10,09 29,33 + 9,77 88,43 + 3,63

6.2. Standartla Karsilagtirma Yontemiyle Elde Edilen Aktivite Degerleri

Radon gazinin kagma ihtimaline karst dort haftadan az olmamak lizere yalitilarak
bekletilmis Ornekler, dedektorlerde Olgiilmiis (Cizelge 6.4. ve Cizelge 6.5.). Daha
once aynmt geometride Olgiilen standartlarin sayim hizlan ile oranlanarak aktiviteleri

hesaplanmigtir.

Cizelge 6.4. Standartla karsilastirma yontemine gore olgiilen 6rneklerdeki
radyoniiklit aktiviteleri (Aktivite derisimi cinsinden)

Ra-226 Th-232 K-40
Aktivite (Bq.kg™) MDA* | Aktivite (Bqkg™") MDA* | Aktivite (Bq.kg?) MDA*
1 66145 | = | 954 <MDA 6,18 4781 | + | 1564
2 35573 | + | 6,44 <MDA 9,09 | <MDA 28,45
3 608,16 | + | 924 <MDA 6,27 2825 | + | 12,12
4 52756 | + | 839 <MDA 8,78 | <MDA 28,80
5 59201 | = | 876 <MDA 532 8738 | = | 1728
6 4712 | + | 807 <MDA 8,79 | <MDA 21,57
7 50009 | + | 932 <MDA 6,09 5891 | + | 13,93
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Cizelge 6.5. (Devam)Standartla karsilagtirma y6ntemine gore olgiilen 6rneklerdeki

radyoniiklit aktiviteleri

Ra-226 Th-232 K-40

Aktivite (Bq.kg') MDA* | Aktivite (Bgkg™) MDA* | Aktivite (Bqkg") MDA*
8 54044 | = | 857 <MDA 915 | <MDA 29.75
9 49598 | + | 863 <MDA 9,57 | <MDA 30,46
10| 50573| + |855 <MDA 5,57 53,99 13,03
1| 52095 = |857 <MDA 6,34 53,30 16,19
12| 52478 = |87 <MDA 882 | <MDA 30,08
B3| ss138) = (744 <MDA 5,89 59,06 14,67
14| 60531 = [9m <MDA 901 | <MDA 30,60
15| e8| = [785 <MDA 645 67,63 20,19
16| 58,60 = |897 <MDA 876 | <MDA 3027
17| s6217| + | 742 <MDA 985 | <MDA 30,34
18| 44341 = | 807 <MDA 522 84,45 17,34
19| 43694 = | 1782 927 | = | 3,0 58,80 13,50
20| 45688 | = | 877 <MDA 9,58 | <MDA 2847
21 | 46786 | + | 8,19 <MDA 541 71,98 15,38
2| 49853 = [872 <MDA 9,12 | <MDA 28,84
23| 57776 | = |89 <MDA 5,90 51,79 1349
24| 55878 | * | 743 <MDA 885 | <MDA 3243
25 | 56604 | = | 8389 <MDA 501 60,03 16,93
26 | 601,59 | = [830 <MDA 9,60 | <MDA 3115
27| 61209] = |93 <MDA 545 53,81 14,98
28 59761 = |90 <MDA 938 | <MDA 30,33
29 e8| + [o983 <MDA 5,63 63,17 20,87
30| 6329| x |937 <MDA 929 | <MDA 28,69

MDA *: Minimum Detectable Activity (Olgiilebilecek en diisiik aktivite)

Toplam 30 6mek 6l¢iilmiis, bu rmeklerin hepsinde ortalama 546,71+12,96 Bq.kg!
aktivitede *Ra gozlenmistir. 232Th,_ sadece 1 Ornekte gozlenmis, diger 29 Grnekte
dedeksiyon limitlerinin altinda kaldiindan dolayi, ihmal edilebilecek kadar diisik
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seviyededir. Orneklerdeki ortalama radyoniiklit aktiviteleri asagidaki cizelge 6.6.’da

verilmaistir.

Cizelge 6.6. Standartlarla karsilastirma yontemine goére aktivite gézlenen 6rneklerin

ortalamalan.
Ra-226 Th-232 K-40
(30 6megin ortalamast) (1 6rnek) (14 6rnegin ortalamast)
Aktivite (Bg.kg™) Aktivite (Bq.kg™") Aktivite (Bq.kg™)
546,71 | + | 12,96 9,27 | £ |3,10 30,01 | + | 8,10

Olgillen 30 omekten 14 tanesinde *°K gozlenmis, diger 16 omekte “°K
gozlenememistir. “°K  aktivitesi 28,25+12,12 Bqkg' ile 87,38+17,28 Bqkg’
arasinda degismektedir. Ortalama 30,01+8,10 Bqkg' aktivitesi bulunan *K
dedeksiyon limitlerinin altinda kalan diger 6mekler diigiiniiliirse bu degerinde ¢ok

diisiik oldugu goriilmektedir.

6.3. 2°Ra, Z?Th ve K Radyoniiklitlerden Kaynaklanan Gama Doz Hizlarinin

Hesaplanmas:

Birlesmis Milletler’in radyasyon etkilerinden sorumlu komitesinin raporlarina gére
28y, 2Th ve K aktivitelerinin doz hizina doniistirme faktorleri sirasiyla 0,427;
0,662; 0,043 olarak verilmigtir. Bu faktorler kullanilarak yer seviyesinden 1 m
yukandaki havada toplam sogurulan doz hizi:

D(nGy.h)=0,427.Cy+0,662.Cry*0,043.Cx [6.1]

ifadesiyle hesaplanir. Cy, Cr, Cy sirasityla U, Th, K ‘un 0zgil aktivitelerini
belirtir(15).
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Bu ¢aligmada kullanilan fosfojipsteki toplam sogurulan gama doz izt 2**U, *2Th ve
WK radyoniiklitlerin aktivitelerinden hesaplanmustir. 28y aktivitesi yerine “**Ra

kullamlmstir.
D(nGy.h") = 0,427.C+0,662.Cr,+0,043.Cx

D(nGy.h") = 0,427.(546,71)+0,662.(9,27)+0,043.(30,01) = 240,87 = 241

bulunur. Fosfojipslerdeki sogurulan doz hizi bu formiile gore 241 nGy.h-l (vaklasik
0,24 uSv.h') hesaplanir. Eger 2*°Th ve *°K aktiviteleri ihmal edilirse (gogu Smnekte
22Th ve ®K aktivitesi dedeksiyon limitinin altmda ¢ikmistt) sogurulan doz hiz;

D(nGy.h") = 0,427.(546,71) = 233,45 olarak hesaplanur.

6.4. Verilerin Degerlendirilmesi

Kimyasal islem sirasinda fosfath kayalann siilfiirik asitle tepkimesi sonucunda, 238U

ve lriin ¢ekirdekleri, 232Th ve iirin ¢ekirdekleri arasindaki radyoaktif denge bozulur.
Radyoniiklitler, fosforik asit veya fosfojipsteki ¢Oziintirliiklerine bagh olarak
ayrilirlar. - Th ve - Th’un bityiik bir kismu fosforik aside; - Ra, - Pb ve - Po ise
fosfojipse gegmektedir (12).

Fosfojipsteki gozlenen en aktif radyoniiklit “*°Ra’dir. Literatirdeki diger
calismalarda da farkh orjinli fosfojipsler aragtinlomsg, aym radyoniiklit bulunmustur.
226Ra, fosfath kayalann silfiirik asitle reaksiyonu sonucunda atik fosfojipse, toryum
ve potasyum ise kimyasal islemlere, safsizhiklara bagli olarak genellikle fosforik
aside (P,0s) gegmektedir (16). |
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Cizelge 6.7. Fosfat kayalarindaki radyoniiklitlerin fosforik
aside ve fosfojipse gegme orani (%). (16)

Radyoniiklitler | Fosforik Asit Fosfojips
%0 97,5 2,5
U 97,5 2,5
“2Th 93,8 6,2
“Th 93,8 6,2
**Th 93,8 6,2
%o 0,7 99,3
“**Ra 0,4 99,6
“*Ra 1,4 98,6

Cizelge 6.8. Cesitli iilkelerde iiretilen fosfojips 6rneklerinin aktiviteleri (8).

Kita Eyalet/Ulke ?2Ra (Bq.kg™)
Kuzey Amerika Florida 907
Louisiana 1100
Alberta 910
Giiney Amerika Brezilya 273-591
Avrupa Hollanda 800
Ispanya 508
Afrika Tanzanya 3219
Fas 1420

Literatirde Afrika, Avrupa ve Kuzey Amerika’da birgok arastirmacinin yaptigi

caligmalardaki 226Ra aktiviteleri 15-3219 Bq.kg-l arasinda degismektedir (Cizelge
6.7.).

Fosfojipslerdeki sogurulma doz hizi 241 nGy.h-l (yaklasik 0,24 uSv.h?)
bulunmustur. Fosfojips icerigindeki 22Th ve K aktiviteleri ihmal edilecek derecede
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diisiik olduguna gore deger doza en biiyilkk katkimin radyumdan kaynaklandigim
gostermektedir. UNSCEAR raporlarina gére diinyadaki **U, *?Th ve “’K’tan gelen
topraktaki ortalama sogurulma doz iz 43 nGy.h™""dir (yaklasik 0,043 pSv.h) (15).
Fosfojipste hesaplanan gama doz hizi, yeryiizii topragindaki diinya ortalama gama
doz hizindan 5-6 kat fazla bulunmustur.

EPA (U.S. Environmental Protection Agency), 1-1,5 kg arasindaki fosfojipsten
yayinlanan radon gazi ¢ikigi i¢in, 2664 Bq.m™2.h"' degerini maksimum limit olarak
kabul etmistir (5). Buna gore fosfojipsteki radon gazi1 gikis oram 546,71 Bq.kg™ ile
820,07. Bqkg' arasinda degigmektedir. Bu da EPA’nin verdigi limitten daha
disiiktir. EPA‘min tanimda kullanilabilmesi igin verdigi aktivite limitinin 370 Bq.kg-l
oldugu distniilirse, tannmda koruyucu tedbirlerle kullanilmas:1 (sulandirilarak,
radyumun ayngtinlmasi vb.), yani aktivitenin 370 Bq.kg ik limitin altina gekilmesi
gerekmektedir. Fosfojipsin ingaat sektoriinde (yol yapiminda vb.) kullanilabilirliginin
aynica degerlendirilmesi gerekmektedir.

Ancak yinede fosfojips dmeklerinin EPA limit degerinin tstinde ***Ra aktivitesi
icermeleri, ¢evresel bir risk kaygist dogurmaktadir. Bu nedenle, Tiirkiye’deki tiim
Fosforik Asit Giibre Fabrikalannin fosfojips atiklannmin daha genis Olgekli

incelenmesinde ¢evre ve insan sagh@: a¢isindan yarar vardir.
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