TORYUM MINERALINDE TORYUM MIiKTARININ
MUTLAK OLARAK OLCULMESI
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Ozet

M.T.A. Enstitiisii tarafindan saglanan ve eser halde tor-
yum ihtiva eden numuneler laboratuvanmizda incelenmistir.

Uygulanan metod iki kisimda miitalaa edilebilir:

a) Numuneler Iginde toryumun ve diger bir radyoaktif
elementin mevcudiyeti, gamma-isinlart spektrumu analizi
yardimiyla yapilmis, ve toryumun literatiirden alinan gam-
ma-i1smlar1 spektrumu gozoniinde tutularak, sadece toryumun
ve bunun iriin elementlerinin bulundugu goézlenmistir.

b) Numuneler icindeki toryum miktarinin mutlak ta-
yininde, bir G.M. sayma sistemi —yani, toplam sayma tek-
nigi— kullanilmistir.

Standart olarak kullanilan toryumun cegitli miktarlari
numunelerden birisine ilave edilerek aktiviteler oOlciilmiis ve
bu aktivitelerle standart toryum miktarlar1 arasindaki ka-
librasyon egrisi ¢izilmistir. Bu egriden faydalanmak suretiy-
le diger nimunelerdekl toryum miktarlart tdyin edilmistir.

Niimunelerdeki toryum miktart %0.015 ve %0.33 arasin-
da bulunmustur.

Abstract

The samples, provided by the M.T.A. Institute, containing
trace amount of thorium were analyzed in our laboratory.

The applied method can be considered in two parts*

a) Investigation about the presence of thorium and
another radioactive element In the samples was done by the
gamma-rays spectrum analysis and taking the gamma-rays
spectrum of thorium from the literature into account, the

*) Dr. Fizikci, Ankara Niikleer Arastirma Merkezi.
(**)  Fizik Y. Miih., Ankara Niikleer Arastirma Merkezi.
(***) Fizik Y. Miih., Ankara Niikleer Arastirma Merkezi.
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presence of only thorium and its daughter elements was
observed.

b) In order to determine the absolute amount of
thorium m the samples a G.M. counting system —ie¢ a total
counting technique— was used

The known amounts of a thouum used as a standaid
were added to one of the samples and the activities were
measured. A calibration curve was plotted between these
activities and the known amounts of the standard thorium.
Using this curve the unknown amount of thorium in other
samples was determined.

The thorium amount in the samples was found between
the values of 0.015% and 033%.

Giris

Bu calismaya, M.T.A. Enstitiisii tarafindan saglanan nu-
muneler icinde toryum aramak maksadiyle girisilmistir. Calig-
ma Ankara Niikleer Arastirma Merkezi Reaktor ve Notron Fi-
zigi Laboratuvarinda bulunan imkanlarla gelistirilmis ve ba-
sit bir metod kullanilmigs olmasina ragmen sonuglar iyi bir du-
yarlilikla elde edilmistir.

Calisma, laboratuvar imkanlarinin, bir madde analizine bii-
yiikk bir kolaylikla yoneltilecegini belirtmek bakimindan da
onemlidir.

Caligmada, tabii radyoaktif bir elementin analizi yapilmak-
la beraber, notron aktivasyon analizi metodunu kullanmak su-
retiyle, aktif olmayan elementlerle ilgili analizlerin yapilmasi da
mumkiindir.

1. Teori

Biundigi gibi, bir radyoaktif madde, radyoaktif bozunmayi
veren

N=N, exp{-At) (1.1)
bagintisina gore parcalanir. Burada;
N = t anindaki aktif ¢ekirdek sayisi,
N, = Baslangigtaki aktif ¢ekirdek sayisi,

0
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A = Parcalanma sabiti,
t — Zamandir.

Birim zamandaki parcalanma hiz ise,
dN /dt = ~ AN (1.2)
seklindedir.

Bir radyoaktif madde, herhangi bir sayma sisteminde sa-
yildiginda, C sayma hiz1 asagidaki gibi ifade edilebilir:

C=N 7&.€..'q_ S (1.3)
Burada;

= Sayma hiz,

= Sayac¢ verimi,

C

E = Sayag¢ geometri faktori,

S

n = Oz-sogurma (self-absorption) katsayisidir.

Avogadro sayis1 a” bahis konusu radyoaktif cekirdegin
kiitle numarast A, ve radyoaktif maddenin gram cinsinden agir-
l1g1 m ise, numunede mevcut cekirdek sayisi:

N=mag,/A, (1.4)
ile verilir. Bu durumda (1.3) denklemi,
C=mi(g,/A)A € 0 S (1.5)

seklinde yazilir. Ayrica,

K=(0,/A,).A.€ 1 S (1.6)
olmak tizere,

C = Km (1.7)
bulunur.

Simdi, m kadar toryum ihtiva eden numunenin sayma hizi

d = Km (1.8)

olduguna gore, standart toryumdan, yaklasiklikla Ci1 saymasini
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verecek kadar M miktar toryum alinir ve ilk numune icine ila-
ve edilirse bu durum icin sayma hizi:

olur. ilave edilen standart toryum miktar1 numunenin miktari-
na gore cok az oldugundan, standarttan ileri gelen 6z-sofurma
niumuneninki yaninda ihmal edilebilir. (1.8) ve (1.9) baginti-
larindan,

m = (C,.M) /(C,~C) (1.10)

bulunur. Bu m degeri aranilan toryum miktarini vermektedir.
Diger taraftan, sisteme ve aktif numuneye baghh K sabiti tdyin
edilebilirse, bilinmeyen bir numunenin ka¢ gram radyoaktif
madde ihtiva ettigi de ayrica bulunabilir.

2. Deney

Deneyde, toryumun mevcudiyetinin anlasilmasi ve numu-
nelerde toryumdan bagka bir radyoaktif elementin bulunup bu-
lunmadiginin incelenmesi maksadiyla Sekil 1'de blok diyagra-
mi1 verilmig olan sistem gelistirilmistir. ~Miktar tayininde ise
Sekil 2'de gosterilen G.M. sayma sistemi kullanilmistir.

— Nzl (T1) Crystat

| I d
Fre | |bmear ] Multrcharine
! Amp f Analyzer
i
1 uppertii : Hy
! PReguator i - Suply
1

Sek | _1 y _Sayma sistemi

Bu denel diizenekte kullanilan cihazlar sunlardir:
(a), "Scintillation detector, Nuclear Chicago Model DS5"
(b), "Radiation analyzer, Nuclear Chicago Model 1810"
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(c), "Scaling unit, Nuclear Chicago Model 183B (HV Unit) "
(d), "Multichannel analyzer, Laben Model 1024".

:b HY |
Suply :
! Linear ccomr
'} Amp
(5 i |
GV l::l Lo

Sek! 2 Jc? Sayma sistem

Bu denel diizenekte ise,

(a), "G.M. Counter, RCL Model 10105" ve

(b), "Decade Scaler, Nuclear Chicago Model 186" kullanil-
mistir.

Blok diyagrami Sekil 1'de verilen denel diizenek kullanila-
rak, numune ve standardin gamma-iginlar1 spektrumlar1 alin-
mistir (Sekil 3 ve Seki 4). Spektrumlarm karsilastirilmasi, nu-
munelerde toryum bulundugunu ve bir baska radyoaktif madde
bulunmadiginit belirli bir sekilde gostermektedir. Numunelerin
bagska bir radyoaktif madde, ozellikle uranyum ihtiva etmedigi-
ni ikinci bir defa arastirmak maksadiyla, iki bias seviyesi kul-
lanilarak, numune ve standart ile zenginlestirilmis numunenin
verdigi toplam saymalarin yine kendi aralarinda oranlan tes-
kil edilmis ve sonuglar Tablo 1'de verilmistir. Oranlarin ayni
olmasmdan da anlasilacagi gibi numunelerde uranyum bulun-
mamaktadir.

Tablo 1 — Bias Seviyesi

SWde 1Wde
sayma hizi sayma hizi Ny o/Nioa
Numune 5663 35717 6 31
Standart ve Numune 7733 47821 618
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Toplam saymay1 elde etmek icin blok diyagrami Sekil 2'de
verilen denel diizenek kullanildi. Gerek numunelerde beta-akti-
vitesi gosteren baska aktif madde bulunmadigini belirtmek ge-
rekse standart ile numunelerin ayni spektruma sahip oldukla-
rin1 gostermek igin 0.75 mm kalinliginda aliiminyum kullanila-
rak, dort ayr1t numune ve standart ile zenginlestirilmis numu-
ne icin, aliminyumlu ve aliminyumsuz oOlgmeler yapilmistir
(Tablo 2). Tabloda verilen hatalar sadece Statistik sapmadan
ileri gelmektedir.

Oz-sogurma etkisinin ihmal ediiebiimesi i¢in numuneler be-
lirli kalmlikta ve diizgiin olarak hazirlanmis ve her numunenin
miktarinin ayni olmasina dikkat edilmistir. Sekii 5'te goriil-
diugi gibi, 0z-sogurma, madde miktar1 ve dolayisiyla kalinlikla
artmaktadir. Bu bakimdan, 6z-sogurma Kkatsayisinin sabit ka-
labilmesi icin biitiin Ol¢iilerde numune miktarlarinin hemen he-
men ayni olmasi saglanmistir ki bu degerler, 1.0062 gr ile
1.0066 gr arasinda degismektedir.

Bir numuneden alinan toplam sayma, yani numunenin ak-
tifliginin, igindeki toryum miktar1 ile direkt orantili oldugunu
gostermek ve (1-6) denklemiyle verilen K sabitini tdyin ede-
bilmek i¢in, herhangi bir numuneye dort ayri seferde standart
toryum 1Udve edilmistir. Numunenin aktivasyonunun icindeki
toryum miktarina (gram cinsinden) gore degisimi Sekil 6'da
goriilmektedir. Sekildeki dogrunun egimi K oranti katsayisini
vermektedir. Dolayisiyla, bu K degerinden faydalanarak her
bir numune icin toplam mutlak aktivitenin tadyini miumkiin ol*
maktadir. Denel sonuclardan, en kiiciik kareler metodu uygu-
lanmak suretiyle dogrunun egimi yam" K degeri hesaplanmis ve

K = (49.3 £ 0.6) X 10" say.'dak. gr.
bulunmustur.

Bu K sabiti yardimiyla hesaplanan, niimunelerdeki toryum
ylzdeleri Tablo 3'te verilmistir

3. Miinakasa

Niimunelerdeki toryum miktarlari, Sekii 6'dan tiyin edi-
len K sabiti yardimiyla bulunmustur. Ol¢melerin sihhatini an-
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lamak bakimindan, bes ayri numune icin, standart toryum ila-
ve etmek ve (1.10) denklemini kullanmak suretiyle miktar ta-
yini yapilmis ve bu degerler, K sabitini kullanarak bulunan de-
gerlerle karsilastirilmistir (Tablo 4). Ayrica, bu degerlere kore-
lasyon teorisi uygulanmig ve korelasyon katsayisi, r.y = 0.994
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bulunmustur. Bu da sonuclarin ¢ok sthhatli oldugunu goster-
mektedir.

Caligmada, hatalarin numunenin tartimindan da ileri gele-
bilecegi distintilmiistiir. Numunelerin gramajlart arasinda mak-
simum 0.0004 gr'lik bir sapma goriilmiis olup, numunelerin
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agirhigr 1 gr civarinda oldugundan %0.04'liik bir izafi hata bu-
lunmaktadir. Bu degerin Statistik hata limitleri icinde oldugu
gOzoniine alinarak, kiitle farkindan ileri gelen hata ihmal edil-
mistir.

Tabil halde bulunan toryum, radyoaktif denge halindedir.
Mukayese i¢in hazirlanan standart toryum ise 1906 yilinda
Th(NOj),6HaO seklinde hazirlanmigtir. O gilin icin numunelerin
verdigi spektrum tabiatiyla farkli olacaktir. Bu ise sonuclar
uzerinde biiyiik hatalar getirecektir. Bu bakimdan, toryum se-
risinin ne kadar zaman sonra dengeye ulasacaginin incelenmesi
gerekmektedir :

« Th2%? — ,He! + ;Ra* T./: = 1.38 x 101 yl
~Rarr— 1 4. Ael T/, = 6.7 yul

et — e L Th--o T/, =6.13 saat
wTh*** — ;He! 4 «Ra* Ty/: = 1.80 yu

Yukarida goriildiigli gibi, uzun yari-Omiirlii olarak, sadece
Th”-, Ra’-® ve Th™" gibi ii¢ element vardir. Ra’**den sonra
gelen diger Urlnlerin yari-Omirleri cok kisa oldugundan bunlar
denge halindedirler. Th**® ile Th--" arasindaki Th’**/Th** ora-
ninin zamana bagl degisimi, radyoaktif elementlerin denge du-
rumunu veren;

expl— At)
N =N A 2,3, . A +
(A, = 2,!""3‘,—?! (2 =22
expf~ At) expl=Act} }
+ -+
(A, =2, {a-2,) (A, -3,}) (3,~a) me_auj (A -a}

bagintisindan faydalanilarak elde edilmis ve Sekil 7'de gosteril-
mistir. Sekilden de goriilecegi gibi, standart olarak kullanilan
Th(NO,), 6H,0 ancak 40-50 yil sonra denge durumuna ulag-
maktadir. Bu sebepten, 1906 yilinda hazirlanmis standardin bu-
glin icin denge durumuna ulastii ve numuneler igindeki tor-
yum ile ayni sartlara sahip bulundugu kabul edilebilir.
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Yapilan deneylerdeki hata, sadece sayma sistemlerinin
getirdigi Statistik hatadir. Bu da '< 5 civarindadir ve sonuclar-
la birlikte verilmistir.

Bu tarz deneylerde, numune i¢inde yalniz bir cesit radyo-
aktif madde varsa G.M. sayma sistemiyle uygulanan mutlak
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sayma metodu kullamlabilir. Birden fazla radyoaktif element
bulundugunda, bu elementlerin yiizde oranlarinin tdyini gam-
ma-spektrumlarinin analiziyle mimkiindiir ki bu, biraz daha
karisik bir durum gosterir.

Tablo 2

Numune No. 18380 18379 18405 18377

Numune Miktart No. 1.0063 1.0063 10064 1.0065

Sayma Hizi,

(Al yok) 2441 2376 1801 1966

Sayma Hizi, N',

(Al var) 411 398 263 295

Eklenen Standart

Toryum Miktar: 0.0018 gr 0.0018 gr 0.0017 gr 0.0018 gr

Sayma Hizi, N,

(Al yok) 4181 4190 3465 3790

Sayma Hizi,

(Al var) 749 735 532 645

Nj/N", 5.94-0.53 5.97-0.55 6.85-0.84 6.66-0.84

N/N'_ 5.58-0.32 5.70-0.33 6.51-0.46 5.88-0.37

Tablo 3

Numune Toryum Numune Toryum
No. miktary (#) No. miktar: (%)
18435 033+0 02 18448 0.0374+0.002
18389 0.31+0.02 18464 0.024+0.001
18377 0.20£.0.01 18466 0.015+0.001
18378 0.22+.0.01 18416 0.040+0.002
18379 0.23%+0.01 18383 0.078+0.004
18405 0.18+0.01 18418 0045 £0 002
18404 0.18+0.01 18492 0.027+0.001
18432 0.15+0.01 18381 0.042+0.002
18439 0.194£0.01 18410 0.046+-0 002
18454 0.18+-0.01 18446 0.0347:0.002
18402 0.24+0.01 18486 0.043+0.002
18387 0.24+.0.01 18388 0.053+0.003
18380 0.24+0.01 18429 0.042+0.002
18384 0.114+0.01 18396 0 071+0.004
18406 0.12+0.01 18489 0 018%+0.001
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Tablo 4

Numune No. x, (mgr) y, (mgr)
18377 1.99 1.94
18405 1.82 1.84
18410 0.49 0.51
18379 2.41 2.32
18380 2.47 2.53
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