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Doktora Tezi
OZET

METAL KATKILI HIDROKSIAPATIT YAPAY KEMIiK TOZLARININ GAMA
ISINI SOGURMA PARAMETRELERININ HESAPLANMASI VE ELEMENTEL
ANALIZI

Oguz Kagan KOKSAL

Karadeniz Teknik Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Fizik Anabilim Dali
Danisman: Prof. Dr. Gokhan APAYDIN
2019, 113 Sayfa, 7 Sayfa Ek

Bu ¢alismada, 1slak kimyasal yontemle iiretilen Hidroksiapatit (HAp) yapay kemik
tozlarna demir, kobalt, bakir ve ¢inko elementlerinin ¢esitli konsantrasyonlarda
katkilanarak elde edilen numunelerin, ¢esitli spektroskopik yontemler kullanilarak; sogurma
parametreleri hesaplanmis ve elementel analizleri yapilmustir.

Numunelere katkilanan metallerin yapiya girdiginin tespiti i¢in Oncelikle EDX ve
SEM analizleri gergeklestirilmistir. Daha sonra tiim numunelerin Harici X-1s1n1 tiiplii Enerji
Dagilimli X-151n1 Fliioresans (EDXRF) sistemi yardimiyla element konsantrasyonlar tespit
ve Ca/P oran1 elde edilmistir. Kimyasal analiz neticesinde elde edilen yiizde
konsantrasyonlar1 kullanilarak teorik kiitle sogurma katsayilar1 hesaplanmistir. Deneysel
kiitle sogurma katsayilarinin hesaplanmasi icin numuneler 2*!Am ve *2Eu kaynaklarindan
¢ikan Gama 1s1n1 fotonlari ile uyarilmistir. Numuneden gegen fotonlar sirasiyla, ultra diisiik
enerjili germanyum (Ultra-LEGe) ve yiiksek saflikli germanyum (HPGe) detektorleri ile
sayllmistir. Sonug olarak yapay kemik ile gercek kemik tozlarindan elde edilen deneysel

kiitle sogurma katsayilar1 birbirleri ile ve teorik degerler ile kiyaslanmistir.

Anahtar Kelimeler: Hidroksiapatit, SEM, EDXRF, Kiitle Sogurma Katsayisi, Gergek
Kemik
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Doctoral Thesis
SUMMARY
CALCULATION of GAMMA RAY ATTENUATION PARAMETERS AND
ELEMENTEL ANALYSIS FOR METAL SUBSTITUTED HYDROXYAPATITE
ARTIFICIAL BONE POWDERS
Oguz Kagan KOKSAL

Karadeniz Technical University
The Graduate School of Natural and Applied Sciences
Physics Graduate Program
First Supervisor: Prof. Dr. Gokhan APAYDIN
2019, 113 Pages, 7 Pages Appendix

In this study, the samples obtained by adding various concentrations of iron, cobalt,
copper and zinc to the Hydroxiapatite (HAp) artificial bone powders produced by wet
chemical method using various spectroscopic methods; attenuation parameters were
calculated and elemental analyzes were performed.

Firstly, EDX and SEM analyzes were performed to determine that the metals added
to the samples entered the structure. Then, all samples were detected with the help of the
Energy X-ray Fluorescence (EDXRF) system with External X-ray Tube and Ca/P ratio was
obtained. The theoretical mass attenuation coefficients were calculated by using the percent
concentrations obtained as a result of chemical analysis. The samples were stimulated by
gamma ray photons from the 2**Am and *>2Eu sources for the calculation of the experimental
mass attenuation coefficients. The photons passing through the sample were counted with
ultra low energy germanium (Ultra-LEGE) and high purity germanium (HPGe) detectors,
respectively. In conclusion, experimental mass attenuation coefficients obtained from

artificial bone and bone were compared with each other and with theoretical values.

Key Words: Hydroxyapatite, SEM, EDXRF, Mass Attenuation Coefficient, Real Bone
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1. GENEL BILGILER

1.1. Giris

Giliniimiizde uygulama alan1 ve 6nemi gittikce artan biyouyumlu, giivenilir ve etkin
olan biyomalzemeler, insan viicudundaki organ veya canli dokularin tedavilerinde
kullanilmak, islevlerini yerine getirmek veya desteklemek amaciyla kullanilan
malzemelerdir. Belirli siire zarfinda veya siirekli olarak viicut sivilari ile temas halindedir.
Biyomalzemelerden beklenen en 6nemli 6zellik bu sivilarla ¢ok etkilesmeyen veya kendisini
cevreleyen organlarin degisimlerine engel olmayan bir 6zellige sahip olmasi beklenir. Bu
durum biyouyumluluk diye adlandirilir. Hidroksiapatit (HAp) yapay kemik tozu boylesi bir
numune Ornegi olarak karsimiza ¢ikmaktadir. Hidroksiapatit (HAp), kalsiyum ve fosfor
elementlerinin olusturdugu bir ¢esit kalsiyum fosfat bilesigidir. Saf HAp, Ca10(PO4)s(OH)
veya Cas(PO4)3(OH) seklindeki bir formiille gosterilir. Hidroksiapatit (HAp), kemik
hasarlarinda yaygin olarak kullanilmasi sebebiyle bu tiir tedavilerde tercih edilen baslica
biyomalzemelerin basinda gelir. HAp biyomalzemeleri, yapay ve dogal temelli olmak iizere
iki cesit yolla iiretilirler. Bunlardan karisik ancak giivenilir olan1 yapay yoldan elde edilen
tipleridir. HAp’1in biyolojik yapiya uygunlugu ve biyoaktif bir malzeme olmasina ragmen,
mekanik o6zellikleri agisindan zayif bir tutum sergilemesi implant malzemesi olarak
kullaniminm1 zorlastirmaktadir. Bu sebepten dolay1 biyouyumluluktan 6diin vermeden daha
saglam HAp bazli kompozitlerin iiretim ihtiyact dogmustur. Giiniimiizde hidroksiapatit
(HAp) bazli biyokompozitler HAp Aliimina, HAp-zirkonya, HAp-biyocam ve HApw
(visker) gibi kompozit malzemelerden olusmaktadir (Demirkol, 2013).

1.1.1.Calismanin Amaci

Hidroksiapatit (HAp) yapay kemik tozlarinin biyouyumlulugu (Vamze vd., 2015),
kemik dolgu malzemesi (Wong vd., 2004), yapr iskelesi (Nie vd., 2015) ve metal kaplama
malzemesi (Sun vd., 2009) iizerine cesitli calismalar mevcuttur. Ustelik yapay kemik
tozunun kemige baglanma 0Ozelligi olarak bilinen biyouyumlu ozelligi biyomedikal
uygulamalarda yaygin olarak metal kaplamada kullanilmasini saglamaktadir.(Akazawa ve
Ueno, 2015; Duraccio vd., 2015; Razavi vd., 2015). Metal implantin hareketsizlestirilmesi

ve yiikiin iskelete aktarilarak, kemik atrofisi probleminin iistesinden gelmeye yardimci



olmasi 6zelligi ortaya konulmustur (ltokazu vd., 1998; Kehoe ve Stokes, 2011; Liu vd.,
2005; Minguez vd., 1990). Dayaniklilik, egilme direnci, kirtlma toklugu ve asinma direnci
gibi, yiik tastyict olmayan uygulamalar (dis kokii ikame maddeleri, kistik kaviteler,
periodontal ceplerin doldurulmasi ve omurga fiizyonlar1 vs.) i¢in bile yeterli mekanik
Ozellikler halen oOnemlidir. Hidroksiapatit (HAp) yapay kemik tozlarinin iiretilmesi
sonrasinda karakterizasyonun yapilmasi ve sonug¢ olarak da nasil bir adsorban o6zelligi
tasidigi bilgisi arastirilmistir (Hasret, 2010). Farkli sanayi atiklari kullanilarak tiretilen yapay
kemik tozlarinin adsorban olarak kullanilarak atik sulardan agir metallerin tekrar elde
edilmesi konusu arastirilarak HAp numunelerin baska bir 6zelligi ortaya konulmustur
(Demir vd., 2015). Biyolojik ve sentetik hidroksiapatit (HAp) yapay kemik tozlarinin
polilaktik asit (PLA) ve polipropilen (PP) polimer kompozit malzemelrine eklenerek elde
edilen yeni malzemenin hazirlanigi, karekterizasyonu ve nihayetinde viicuda uyumu ile
bilgiler ortaya konmustur (Tasdemir vd., 2016). Metalik biyomalzemelerin elektro kaplama
yontemi ile HAp numunelerinin kaplanmasi, karakterizasyonu, modelleme ve yapay zeka
uygulamalari incelenmistir (Coskun vd., 2016). Al203, ZrO, ve TiO2 seramik katkilarinin
dogal hidroksiapatit yapay kemik tozunun sinterlenmesinin bu numunenin mekanik
ozellikleri iizerindeki etkileri aragtirilmigtir (Ozden vd., 2012). Sol-jel iiretim metoduyla elde
edilen 316L paslanmaz ¢elik lizerine hidroksiapatit (HAp) yapay kemik tozu kaplamasi
yapilmis ve malzemenin korozyon 6zellikleri arastirilmistir (Azem ve Funda, 2008). Hizli
implantasyon yontemi ile uygulanan HAp numunesi ve titanyum plazma sprey kapli
implantlarin histolojik, histomorfometrik ve klinik olarak kiyaslamasi yapilmistir (Karabuda
vd., 1999). Metal katkili yapay kemik tozlarindaki, ¢calismalara baktigimizda ise Bizmut ve
Stronsiyum ile katkilanmis yapay kemik tozlarinin yapisal, mekanik ve termal 6zellikleri
aragtirtlmistir  (Ahmed vd., 2019). Farkli bir yontemle Selenyum ve Stronsiyum
elementlerini ayn1 anda birlikte katkilanarak yapay kemik tozlarimin iiretilmesi, yapisal ve
biyouyumluluk 6zellikleri arastirtlmigtir (Wei vd., 2019). AZ61 magnezyum temelli
substratlar iizerinde yliksek hizda oksijen yakit1 ve alev piiskiirtme yontemleri ile biriktirilen
nanoyapili yapay kemik tozu kaplamalarinin mikroyap1 ve korozyon davraniglari iizerine
karsilagtirmali bir g¢alisma ortaya koyulmustur (Mardali vd., 2019). Kemik dokusu
miithendisligi i¢in yapay kemik tozu/zein kompozitinin mekanik ve osteojenik farklilagma
performansi gelistirilmistir (Lian vd., 2019). Sol-gel mikrodalga yardimci yontemiyle
sentezlenen metal katkili (Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Zn) kalsiyum hidroksiapatitin yapisal analizi

gergeklestirilmistir (Robles-Aguila vd., 2017). Hidroksiapatit yapay kemik tozlari ile ilgili



heterojen katalizde sentez, yap1 ve uygulamalar ile ilgili derleme bir ¢alisma yapilmistir
(Fihri vd., 2017). Sogurma ¢alismasi olarak ger¢ek kemigin yani sira yag ve kas drneklerinin
belirli gama enerjilerindeki sogurma katsayilar1 ¢alisildigi goriilmektedir (Akar vd., 2006).
Bu calismada yapay kemik tozu ve katkili yapay kemik tozunun kiitle sogurma katsayisi
calisilmamig ve gergek kemik i¢in diger sogurma parametlreri hesaplanmamustir.

Uretilen yapay kemik tozlarmin insanlarin kemik tedavilerinde kullanilmas: fikri akla
bir takim sorular1 da beraberinde getirmektedir. Kemik hasarlarinda kullanilacak element
katkilt yapay kemik tozlarmin insanlarin kemikle ilgili tedavilerinde kullanilacagi ve
dolayisiyla bazi radyasyon 1sinlarina maruz kalacagi (Rontgen filmi, magnetik rezonans MR
cektirme gibi) diisiiniilmektedir. Bunlara ek olarak kemik kanseri ve kemige metastaz
yapmis bagka kanser tiplerinin tedavilerinde yiiksek enerjili gama fotonlar1 yayan kaynaklar
kullanilmaktadir. Bu kaynaklar kullanildiginda metal katkili ve katkisiz yapay kemik
tozlarinin gercek kemige gore ne kadar bir radyasyon sogurdugu bilgisi nem arz etmektedir.
Zira ger¢cek kemikten daha fazla radyasyon sogurmasi istenilen bir durum degildir. Cok
diisiik radyasyon sogurmasi sebebiyle de goriintiilleme tekniklerinde yeterince iyi goriintii
elde edilemeyebilir. Kanser tedavilerinde ise bu durum hastaya daha fazla radyasyon
verilmesine sebep olabilir ki bu da hasta sagligi agisindan istenilen bir durum degildir.
Metastaz sonucu kemige sigramis kanser tedavilerinde radyoaktif Samaryum-153
kullanilmaktadir. Samaryum-153 kemige ilgi duyan ona niifuz eden bir yapiya sahiptir ve
hidroksiapatit ile birlikte kemik dongiisiindeki bolgelerde yogunlastigi bilinmektedir. Bu
radyoaktif numunenin yayimladigi enerjilere bakildiginda 103-810 keV araliginda oldugu
goriilmektedir. Prostat kanserinin gercek kemige metastaz yapmasi sonucu kemige
uygulanmis ve tedavi edildigi belirlenmistir (Sartor, 2004). Ancak metal katkili yapay kemik
tozlarinda durum ortaya konulmamistir. Bu bilinmezliklerin asilmasi i¢in 6ncelikle gama
15101 kiitle sogurma katsayilarinin hesaplanmasi gereklidir. Gegmis ¢aligmalara bakildiginda
bu tiir numunelerin ¢esitli 6zellikleri ve farkli kullanim alanlarindaki yeri arastirilmis ancak
ne kadar radyasyon sogurdugu bilgisi sorusuna cevap aranmamugtir. Bu ¢aligma ile bu
eksikligi gidermek ve HAp tipi numunelerin gama 1sinlariyla atomik diizeydeki
etkilesimlerini daha detayl1 bir bigimde inceleme firsat1 da bulunmus olacaktir.

Bu doktora tezi ¢aligmasi igin demir (Fe), kobalt (Co), bakir (Cu) ve ¢inko (Zn) katkili
hidroksiapatit yapay kemik tozu numuneleri islak kimyasal yontem kullanilarak farkli
konsantrasyon degerlerinde metalin yapiya katkilanmasi suretiyle hazirlanmistir. Bu

metallerin cesitli yapay kemik tozuna katkilama sebepleri vardir. Katkisiz yapay kemik



tozunun magnetik oOzelliklerinin arttirmak i¢in demir elementi yapiya katkilanmistir.
Boylelikle bu iyilestirme medikal goriintiileme tekniklerinde iyi sonu¢ vermesini
saglayabilir. (Duguet vd., 2006; Gupta ve Gupta, 2005; Jain vd., 2008; Lu vd., 2007,
Pankhurst vd., 2003; J. Wang vd., 2008). Ancak radyasyonu tutma durumu oldukga fazla
olmasi durumu da akla gelmektedir. Kobalt elementinin katkilanacak bir bagka element
olarak secilme sebebi ise sert dokularin iyilestirilmesinde heniiz degerlendirilmemis
olmasidir. ikinci sebep ise diamagnetik saf hidroksiapatit numunesinin tersine manyetik
alanda sonlu manyetik bir moment saglar ve yillardir cerrahi implant olarak uygulanan
alasim metalleri olarak da kullanmilmistir. (Patel vd., 2012). Bakir ve ¢inko metallerinin
eklenmesinin sebebi ise metal katkisiz yapay kemik tozuna kiyasla antibakteriyel
ozelliklerinin yiiksek olmasindan kaynaklanmaktadir (Chen vd., 2010; Ito vd., 2005;
Moonga ve Dempster, 1995; Yamaguchi vd., 1987).

Bu c¢alisma mevcut numunelerinin gama 1sinlart yardimiyla kiitle sogurma
katsayilarinin hesaplanmasini amaclar. Metal katkili HAp’in kiitle sogurma katsayilarini
teorik olarak hesaplayabilmek i¢in metal katkili halin elementel igeriginin bilinmesi
zorunlulugu vardir. Ayrica Ca/P oranini belirlerken kalsiyum ve fosfor elementlerinin
konsantrasyonlariin belirlenmesi elzemdir. Bu amaca ulasabilmek i¢in g¢esitli X- Isin1
Fliioresans (XRF) teknikleriyle numuneler elementel olarak incelenmistir.

XRF spektrometresi (Enerji ve dalga dagilimi) biyolojik, ¢evresel veya endiistriyel
orneklerin nitel ve nicel element analizi i¢in yararh bir aractir. XRF'nin ppm diizeyinden
yiizde agirlik oranina; element araligi olarak Sodyum (Na) 'dan Uranium'a (U) kadar genis
element analizlerinin yapilmasint miimkiin kilmasi ayrica hizli ve numuneye zarar
vermemesi bu teknigin analiz i¢in uygun bir teknik oldugunu gostermektedir (Apaydin vd.,
2010).

Bu ¢alismada element katkili hidroksiapatit (HAp) nanoparcacikli yapay kemik tozu
numunelerinin kimyasal analizleri, harici X-1g1n1 tiipii tabanli, i¢ boyutlu ve ¢ok fonksiyonlu
bir enerji dagilimli X-1511 floresan spektrometresi sistemiyle gerceklestirilmistir. Molar
olarak Ca/P oraninin yaklasik 1,667 seklinde ayarlanmasiyla iiretilen numunelerin XRF
spektrumlart nicel olarak Axil Dos sistemli ve WinAxill paket programi kullanilmak
suretiyle analiz edilerek bu kritik oran dogrulanmistir. Bunun i¢in AGH Bilim ve Teknoloji
Universitesi'nde (Krakow, Polonya) mevcut olan molibden hedefli harici X-1sin1 tiiplii
EDXRF teknigi kullanilmistir. Bu sistemde birincil hedef olarak da molibden kullanilmistir.

Bu sistem kullanilirken standart metot sayesinde Ca, P, Fe, Co, Cu ve Zn elementlerinin



nicel olarak belirlenmesi gergeklestirilmistir. Elementler, analiz edilmeye ¢aligilirken analiz
i¢in olmazsa olmaz iki sart olan;

o Tekrarlanabilirlik

e Tekrar iiretilebilme

ilkeleri de ayrica goz oniinde bulundurulmustur.

Tekrarlanabilirlik ayn1 kullanici tarafindan ayni laboratuvarda ayni test yontemi ile
ayni XRF teknigi ile kisa bir siire igerisinde belirlenen bir element konsantrasyonunun
standart sapmasi olarak anlagilir. Ornegin tek bir numune pellet olarak varsa bunu birden
fazla olgtiigliniizde sistemin tekrarlanabilirligini elde etmis olursunuz. Bu hata bilindik bir
numune ile belirlenmelidir. Bu hata numune hazirlama hatasindan daha diisiiktiir ve XRF
teknigi i¢in Ol¢lim hatasina denk gelmektedir. Eger pellet olarak bir numuneyi birden fazla
olacak sekilde hazirlaylp bu numuneleri 6l¢erseniz numune hazirlamanin ve XRF
metodunun tekrarlanabilirligini elde etmis olursunuz. Numune hazirlamadaki hata genellikle
Olciim hatasindan daha biiylik oldugundan onun tekrarlanabilirligi numune hazirlama
metodunun kalitesini isaret etmektedir.

Tekrar iiretilebilme ayni analitik ilke ile fakat degistirilmis bazi durumlar altinda
(6rnegin farli XRF cihazlar1 ile farkli kullanicilar tarafindan farkli laboratuvarlarda)
belirlenen bir element konsantrasyonunun standart sapmasi olarak anlasilir. Bu, miimkiin
oldugunca 6zdes ve homojen olan bir numunenin degisik laboratuvarlara gonderildigi ve
belirtilen test yontemi ile analiz edildigi yeterlilik testleri i¢in gecerlidir. Ayni, art arda yeni
hazirlanmis bir numunenin bir element konsantrasyonunun standart sapmasi ayni
laboratuvarda bir yil igerisinde belirlenirse laboratuvar tekrar iiretilebilme olarak bilinir.
(Rainer Schramm, 2012).

Yani tek bir numune ve tek tip XRF sistemi ile analiz yapmak pek de saglikh
goriinmemektedir. Ayn1 numuneden {iger tane pellet formda hazirlanip bir XRF teknigi
kullanilarak analiz yapildiktan sonra yine ayni numuneyi ayni1 formda ayarlayip bir diger
XRF teknigi ile analiz etmek elementel analiz agisindan daha saglikli sonuglar ortaya
koyacaktir. Boylelikle analiz sonuglarmin gilivenirliligi saglanmis olacak ve sogurma
parametrelerinin hesaplanmasinda ve yorumlanmasinda elde edilen analiz sonuglarinin
giivenilir oldugu ortaya konulmus olacaktir.

Uretilen metal katkih HAp numunelerinin kimyasal karekterizasyonu EDX-SEM
sistemleriyle gerceklestirilmis daha sonra ise molibden (Mo) hedefli harici X-1gm tiiplii
molibden (Mo) birincil hedefli EDXRF sistemi ile yapilmistir. Bu analizler sonucunda elde



edilen verilerle HAp numuneleri ile sigir kemigi numunelerinin X-151n1 sogurma katsayilari
hesaplanmistir. Bu calismada biyomedikal uygulamalar i¢in incelenen numunelerden ne
kadar radyasyon sogurdugu bilgisi ortaya konulmustur.

Elementel analiz yapilirken;

e Ca/P oranmin 1,667 olup olmadigini test etmek

o Katkilanan metal konsnatrasyonlarin ne kadar yapiya girdigini belirlemek
Amaglar1 edinilmistir. Elde edilecek karigim formiilii sayesinde teorik olarak kiitle sogurma
katsayilar1 hesaplanmaistir.

HAp numunelerinin en 6nemli karakteristik 6zelliklerinden birisi olan Ca/P oraninin
yaklasik 1,667 olmasidir. ikinci husus ise yapiya eklenen elementlerin istenilen atomik
konsantrasyonda olup olmadig bilgisidir. Zira istenilen diizeyde katkilama olmamigsa bu
katk1 oranlari saglanana dek numune iiretim siireglerinin tekrarlanmasi gerekmektedir.

Analiz sonuglarindan elde edilen veriler 1$181inda her bir numune i¢in % konsantrasyon
degerleri elde edildi. Daha sonra ise belirli degerlerde saf kemik tozuna demir (Fe), kobalt
(Co), bakir (Cu) ve ¢inko (Zn) metallerinin katkilanmasi suretiyle elde edilen numunelerle
katkisiz yapay kemik tozu ve gergek kemigin kiitle sogurma katsayilart gama isinlari

yardimiyla hesaplandi.

1.1.2.Gercek Kemik ve Ozellikleri

Kemik, kan destegini alan ve gesitli hiicrelerden olusan canli bir yapidir. Canli hayati
boyunca hig yara izi birakmamasi ve kendini yenileme gibi 6nemli bir 6zelliginin bulunmasi
bu yapinin dinamikligini gostermektedir. Viicutta mekanik bakimdan sagladigi dayanimin
yani sira Kalsiyum ve fosforca zengin olan mineral deposudur. Kemikler canli varliklarin
iskelet sistemini olusturmakla beraber kolajen ana faz icerisinde HAp Kristalleriyle
desteklenmis dogal kompozit bir yapiya sahiptir. Canlinin cinsine, yasina ve cinsiyetine gore
degismekle beraber, kemik agirlik¢a yaklasik olarak %20 oraninda organik matristir (%90
kolajen ve %10 yaglar, proteinler, polisakkaritler); kemigin %70'i mineral ve % 10'u sudan
olusmaktadir. Kemigin mineral kisminin ana yapisi kalsiyum, fosfor ve oksijen atomlari ile
olusmaktadir. Ote yandan mikroyapisal 6zelligindeki cesitlilik ise Na*, Mg*?, K*, (CO3)?,
F, CI" ve H2O bilesik ve elementlerinden kaynaklanmaktadir. Kemikteki mineral, temel
olarak hidroksiapatit (HAp) olarak adlandirilan yapay kemik tozunun kristal yapisina

benzeyen bir ¢esit kalsiyum ve fosfat apatitidir. Kemigin ana bilesen olarak kollojenden



olusan organik kismi yumusak bir yapiya sahiptir. Ancak kemige sertlik 6zelligini veren
bilesen hidroksiapatittir. Asagidaki tabloda kemigin kimyasal bilesimi yer almaktadir
(Hench ve Wilson, 1993; Ipekoglu vd., 2004).

Tablo 1. Kemige Ait Kimyasal Bilesim

Bilesim Agirhikca % Miktan

Kalsiyum 34,8

Fosfor 15,2

Ca/P mol orani 1,71
Sodyum 0,9

Potasyum 0,03
Karbonat 7,4

Flor 0,03

Klor 0,13

Pirofosfat 0,07
Toplam inorganik Mineraller 65
Toplam organikler 25
Su 10

1.1.3.Biyomalzemeler

Son donemlerdeki teknolojik gelismeler, tip alanindaki yatirnmlarin neticesinde
aragtirmalarin etkinligini olumlu yonde etkilemistir. Teknolojinin uygulamali tibba aktarimi
sayesinde baslayan gelismeler ve uygulamalar, biyomedikal alaninda da pek ¢ok yenilige
sebebiyet vermis ve mithendislik ¢aligmalarinin da destegi neticesinde tipta kullanimi yaygin
ve uygun olan biyomalzemeler gelistirilmistir. Genel bir ifadeyle tanimlamaya calisirsak
biyomalzemeler canli viicudunun eksiklerini gidermek maksadiyla biyolojik sistemlerle
etkilesime girmesi amacglanan viicutla iyi bir uyum gosterebilen dogal kaynakli veya 6zel
olarak laboratuarlarda ortaya cikarilan metal, plastik, ¢elik, seramik gibi malzemelerdir
(Williams, 1987). Yukarda anilan amaglarla, hatir1 sayilir oranda gelismelerin gorildiigii

biyomalzeme alaninda, viicudun hasarli, hastalikli veya kullanilamaz durumundaki



bolimleri i¢in 6zellikle tasarlanmis, canli biyolojik organizmalarla etkilesime gectiginde
uyum i¢inde islev gorecek ve herhangi bir yan etki gostermeyecek yeni malzemelerin
gelistirilmesi i¢in gayret sarfedilmektedir. Bu alandaki gelismelere 6rnek verilecek olunursa;
e Yapay eklem baglantilarinda genel enfeksiyonlarin ortadan kaldirilmasina yonelik
yapilan miicadelede kullanilacak kaplamalarin iyilestirilmesi,
e Doku ve organlarin yeniden olusturulmasinda iskelet yapisini olusturacak
malzemelerin tercih edilmesi gosterilebilir (Hench ve Wilson, 1993).
Biyomedikal uygulamalarin temeli travmaya ugramis, hastalikli veya normal
fonksiyonlarin1 yerine getiremeyen viicut organ ve dokularinin iyilestirilmesi veya ayni
fonksiyonu yerine getirebilecek sekilde tasarlanan yapay bir sistemle (implant, protez)
degistirilmesine dayanmaktadir. Dolayisiyla, cerrahi islemden sonra Yerlestirilen
biyomalzeme, istenilen islevi yapabilecek sekilde miimkiinse hastanin hayati boyunca
giivenli bir sekilde viicutta iglevini yerine getirmelidir. Bu yapay malzemeler; kalp pili gibi
viicuda yerlestirilebilen elektronik sistemler olabildigi gibi eklem protezleri, suni kan
damarlari, dis implantlari, kalp kapakegiklari, yumusak dokular, goéz igi lensler gibi
uygulamalar da olabilmektedir. Baz1 durumlarda gegici olarak viicut igerisine konulan
biyosistemler hasarli dokulara destek olmak maksadiyla kullanilmaktadirlar. Bunlara; kemik
vida ve plakalari, fiksatorler, yumusak dokular1 birlestirmede kullanilan ipler vb. 6rnek
olarak gosterilebilir (Pasinli, 2004).
Cesitli uygulama alanlarinda yeri olan bu sistemler, canli viicudunun gosterdigi degisken
ozelliklerin oldugu durumlarda kullanildiklarindan bu sistemlerin etkin olmalari i¢in {iretim
asamalarinda cesitli 6zellige ve fonksiyona sahip malzemelere gereksinim duyulmaktadir.

Biyomalzemelerden beklenen temel 6zellikler;

e Zehirli ve kanser yapici 6zelligi olmamali,
e Mekanik agidan yeterli dayanikliliga sahip olmali,
e Viicutta olugsmasi normal olan tepkimeler disinda herhangi bir tepkimeye sebep
olmamali,
e Asinmaya ugramamali,
e Zamanla ¢oziinmesi arzu ediliyorsa ¢oziinme hizi kontrol altina alimabilmelidir
(Williams, 1987).
Yani kisaca genel manada bir biyomalzeme, biyouyumlu olmasi, zehirli olmamasi,
biyobozunur ise biyobozunma iiriinlerinin zehirli etkiler gostermemesi, gerekli fiziki

ozelliklere sahip olmasi (mekanik dayanim, 1slanabilirlik, yogunluk, vb.) gerekir.



1.1.4.Hidroksiapatit Yapay Kemik Tozu

Hidroksiapatit kemik ve dis tedavilerinde kullanilan biyomalzemedir. Kemik ve dis
minesinde oldugu gibi bir organizmanin dokularinin ¢ogu hiyerarsik yapiya sahiptir. Bu
hiyerarsik yap1 kemigin mekaniksel 6zelliklerini 6nemli 6lgiide belirler. Hidroksiapatit
(HAp) nano 6l¢ekli olmasi dolayisiyla bu hiyerarsinin en alt seviyesini olusturur. HAp, dis
minesinde ve insan kemiginde dogal olarak bulunan inorganik bir bilesiktir (Dubey ve
Tomar, 2009). (HAp) oncelikle kalsiyum ve fosforun sitokiyemetrik olarak 1,667 oldugu bir
bilesiktir (Dorozhkin, 2007; J. Y. Kim vd., 2000; Rangavittal vd., 2000).

(HAp) onun miikemmel biyolojik uyumlulugu (Vamze vd., 2015) sebebiyle kemik
dolgu malzemesi (Wong vd., 2004), yap: iskelesi (Nie vd., 2015) ve metal kaplama
malzemesi olarak (Sun vd., 2009) kullanilmaktadir. Ustelik HAp’in kemige baglanma
ozelliginden dolayr biyomedikal uygulamalarda; yaygin olarak metal kaplamada
kullanilmasini saglamaktadir (Akazawa ve Ueno, 2015; Duraccio vd., 2015; Razavi vd.,
2015). Metalik alt tabaka, tasarlanan mekanik 6zellikleri sagladigindan dolay1 yeni kemik
biiylimesi i¢in oste iletken bir yiizey elde etmek amaciyla (HAp) numunesini kullanirlar. Bu
numune metal implantin hareketsizlestirilmesi ve yiikiin iskelete aktarilarak, kemik atrofisi
probleminin istesinden gelmeye de yardimci olur (ltokazu vd., 1998; Kehoe ve Stokes,
2011; Liu vd., 2005; Minguez vd., 1990). Dayaniklilik, egilme direnci, kirilma toklugu ve
asinma direnci gibi, yiik tasiyici olmayan uygulamalar (dis kokii ikame maddeleri, kistik
kaviteler, periodontal ceplerin doldurulmas: ve omurga fiizyonlar1 vs.) icin bile yeterli

mekanik ozellikler giincelligini korumaktadir.

1.1.5.Hidoksiapatit Yapay Kemik Tozunun Yapisi ve Ozellikleri

Bir ¢esit apatitik mineral olarak taninan hidroksiapatit, kemigin temel kalsiyum fosfor
(CaP) bilesenidir. Insan viicudunda yer alan kemik ve dis gibi sert dokularin temel inorganik
yapitasi olarak bilinmektedir (Suzuki vd., 1984). Hidroksiapatinin fizikokimyasal, mekanik
ve biyolojik 6zellikleri agagidaki Tablo 2’de ifade edilmektedir (Murugan ve Ramakrishna,
2005).
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Tablo 2. Hidroksiapatinin fizikokimyasal, mekanik ve biyolojik 6zellikleri

Ozellik Deger
Molekiil formiila Ca10(PO4)s(OH). veya Cas(PO4)3(OH)
Ca/P orant 1.667
Kristal Yapisi Hekzagonal
Bozunma Sicakligi >1000 °C
Biyoaktiflik
Biyouyumluluk Yiiksek
Hiicresel uygunluk
Kemik iletkenligi
Biyobozunma Diisiik

Hidroksiapatit temel olarak kalsiyum ve fosfor elementlerinden olusmus bir

bilesiktir. Molekiiler yapis1 asagidaki Sekil 1°de gosterilmektedir (OH™ iyonlar1 bagl).

Sekil 1. Hidroksiapatit Numunesinin Molekiiler Yapisi (Rivera-Muiioz, 2011)

Acik formiilii ise Cas(PO4)3(OH) seklindedir. Onlarca ¢esit apatitik yapist memeli

kemiginde bulunmasiyla 6énem arz etmektedir. Karakteristik 6zelligi ise yaklasik olarak
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icerdigi kalsiyum elementinin fosfor elementine molar olarak oraninin 1,667°¢ yakin

olmasidir.

1.1.6.Islak Kimyasal Cokeltme Metodu

Islak kimyasal ¢oktiirme, Kalsiyum igeren 1M’lik bir ¢6zelti ile fosfat iceren 0,6M’l1ik
bir ¢Ozelti hazirlanir. Sonra yeterli OH iyonu baglayabilmek i¢in NaOH kullanilarak
¢ozeltinin sahip oldugu pH degeri arttirilir. Hazirlanan bu iki ¢6zelti birbirine yavasca
karistirtlir. Asagidaki reaksiyon ile bu iki bilesen iyonik diizeyde birleserek hidroksiapatitt
numunesinin ¢okmesi gergeklesir.

5Ca(N0s3),. 4H,0 + 3NH,H,PO, + 7NH,OH — Cas(P0,);0H + 10NH,NO; + 7H,0

Iyon eklemede ise 1M’lik kalsiyum nitrat yerine, kalsiyum ve numuneye eklenecek
iyonun toplamda 1 mol olacag1 sekilde bir ¢ozelti hazirlanir. Ornegin atomik yiizde olarak
%?2 bakir katkilanacaksa 1 litre ¢6zelti i¢cin 0,98 mol kalsiyum nitrat ve 0,02mol bakir nitrat
konularak bir ¢ozelti hazirlanir ve yukardaki temel islem gibi pH degeri 10’a ayarlanir.
Ardindan fosfatli ¢cozelti metal iceren ¢ozeltiye eklenerek ¢oktiirme islemi gergeklestirilir.
Coktiirme esnasinda manyetik karistirma islemi yarim saat siireyle ve daha sonra ultrasonik
karistirma bir saat siireyle uygulanir. Bu islemlerin sonunda ¢oziinmez bir ¢okelti elde
edilerek hidroksiapatit yapay kemik tozlari elde edilmis olunur.

Bu metot dahil olmak iizere yaygin yontemler (Saeri vd., 2003; Wojasinski vd., 2015),
hidrotermal (Asl vd., 2015; Suchanek vd., 2015), hidroliz (Mechay vd., 2012; M. C. Wang
vd., 2015), mekanokimyasal (Adzila vd., 2013; Zakeri vd., 2013), sol-jel (Malakauskaite-
Petruleviciene vd., 2015; S. Singh vd., 2015), ve elektrokimyasal yontemleridir (Coskun
vd., 2014; Lin vd.,, 2011). Bu yontemler Nano-hidroksiapatit tozu iiretmek igin
kullanilmistir. Islak kimyasal ¢oktiirme yontemi, gergeklestirme kolayligi, diisiik maliyet ve
parcacik buiyiikligii dagilimindaki homojen olmasi nedeniyle umut verici goriinmektedir.
Son yillardaki arastirmalar, bir sentez islemine katilan ¢ozeltideki kimyasal tiirlerin
reaktivitesinin 1slak kimyasal ¢oktlirme ¢ozeltisinin ultrasonik calkalama ile uyarildigini
gosterdi (Koksal vd., 2018). Bu tiir bir ¢calkalama, siv1 ve kati reaktifler arasindaki heterojen
reaksiyonlari, ayn1 anda ortaya ¢ikan mikro kabarciklarin olugmasi, biliylimesi ve ¢okiisii
olarak karakterize edilebilen kavitasyon adi verilen bir kavram ile etkin bir sekilde

hizlandirabilir (W. Kim ve Saito, 2001). Kavitasyon, bu tiir siddetli 1sinlama islemi ile
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uyarilabilir ve parcacik boyutunu ve iirliniin yiizey aktivasyonunu azaltan katilarin
¢oziinmesi-¢okelmesine neden olur (Barbosa vd., 2013; de Campos vd., 2007; Gedanken,
2004).

1.1.7.Enerji Ayrimh X-151m Floresans Spektroskopisi (ED-XRF)

X-151n1 floresans spektroskopisi (XRF), atom numaras1 Z>4 olan elementlerin nitel ve
nicel miktarin1 milyonda bir (ppm) oraninda hassasiyetle belirlemede kullanilan tahribatsiz
analitik metotlardan biridir. XRF metodunun en 6nemli avantajlari; genis dinamik aralik
(ppm’ den %’ ye), yiiksek hassasiyet (0,1%) ve numune hazirlamak i¢in ¢ok az miktarda
ornek gerektirmesidir. XRF ilk olarak jeolojide demirli ve demirsiz alagimlar, yaglar, maden
cevheri, mineraller gibi 6rneklerin rutin analiz ¢alismalarinda tercih edilen bir yontemdi
(Van Espen ve Lemberge, 2000). Zaman igerisinde analitik laboratuvarlarinda ED-XRF
spektrometreleri yaygin olarak kullanildigi goriilmektedir. Bunun anlami giliniimiizde
alisilmis uygulamalar olarak bilinen AAS ve ICP’ nin yerini ED-XRF’ nin almasidir. Hem
endiistride hem de bilim dallarinda ED-XRF’nin kullanimi diislincesinin mevcut oldugu
soylenebilmektedir (R Schramm, 2000).

Oda sicakliklarinda radyasyonun tespiti i¢in sayisiz katihal malzeme mevcuttur. Bu
sicakliklarda detektoriin zayif akimindan ileri gelen giiriiltii seviyesi yiiziinden, kullanilan
malzeme genis enerji aralikligina sahip olmalidir. Ayrica bu malzemelerin yiik transfer
ozellikleri de ytliksek olmalidir. Bu malzemeler arasinda ilk ve yaygin olarak kullanilanlar
Galyum arsenik (GaAs), Kadmiyum telliir (CdTe) ve Civa iyodiir (Hgl2) diir. Bunlar
icerisinde Hgl> detektorleri, ED-XRF cihazlarinda kullanimi ve ticari seklinin olmasi
sebebiyle en uygun olamidir. CdTe detektorleri yiiksek durdurucu giicli sebebiyle oda
sicakliklarinda gama spektroskopisinde kullanilir. Bu detektorlerde son yillarda enerji
rezoliisyonundaki iyilesme sebebiyle ED-XRF igin tercih edilmeye baslamistir. GaAs
detektorleri 1973’lerden sonra pek fazla gelisim gosterememislerdir. ED-XRF
spektroskopisindeki gelismenin en 6nemli kismi, 1970’ lerin basinda lityum siiriiklenmis
silikon detektorlerin (Si(Li)) gelisimiyle baslamistir. Daha onceleri ED-XRF cihazlar
yalnizca siirli rezoliisyonlara sahip gaz ayrimli veya sintilasyon sayaglarindan olusurdu. Bu
yiizden bu detektorler yalnizca st liste binmis iki veya ti¢ elementin karakteristik
sinyallerini tespit edebilirlerdi. Fakat kat1 hal yariiletken detektorleri ise ¢ok daha iyi enerji

¢coziinlirliigli gosterebilirlerdi. Sintilasyon ve gaz ayrimli sayaglarla karsilagtirildiginda tist
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iiste binmis pikleri ayirmada kati hal detektorlerinde daha az problemlerle karsilasildi. Yine
de analitik sonuglarin kesinligi icin tist liste binmis piklerin ¢dziimleme ¢aligmalar1 hala
devam etmektedir. X-1s1n1 tiipii tabanli tipik bir ED-XRF sisteminin sematik olarak gosterimi
Sekil 2’de verilmektedir.

X-Isin1 Tiipii

Detektor

Sekil 2. EDXRF Semasi (Rainer Schramm, 2012)

Gilintimiizde ED-XRF cihazlarini temel alan bir¢ok laboratuvarlarda kati hal detektor
tipi olarak LN3, elektrik sogutmali (peltier etkili) SSD detektor, Si(Li) veya yiiksek saflikta
HPGe detektorleri tercih edilmektedir. Genel olarak ED-XRF spektrometreleri; X-1sim1
kaynagi (X-1s1n1 tiipli veya radyoaktif kaynak) Kat1 hal detektorii (SSD elektrik sogutmall,
Si(Li), HpGe, Ge(Li), vb.) destekleyici elektronik kisim (PV, Amplifer , PC vb.) olmak iizere
temel ii¢ kistmdan meydana gelmektedir. ED-XRF sisteminin bilesenleri Sekil 3’de sematik

olarak gosterilmektedir.
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Sekil 3. ED-XRF sisteminin boliimleri (Brouwer, 2006)

X-15111 tiiptinden veya bir radyoaktif kaynaktan bir X-151n1 fotonu numuneye ¢arptigi
zaman, X 1g1n1 ya atom tarafindan sogrulur ya da numune iginde sagilir. Bir X-151n1 atom
tarafindan sogurulmasi sonucunda tiim enerjisini en icteki elektrona verir ve bu olay
“Fotoelektrik etki” olarak adlandirilir. Bu siirecte X-1s1min enerjisi yeterli ise elektronu i¢
kabuklardan soker ve bosluklar olusturur. Bu bosluklar atomda kararsiz bir durum meydana
getirir. Atom tekrar kararli hale donebilmesi icin dis kabuklardan i¢ kabuklara elektron
transfer eder. Elektronun transferi sirasinda kabuklarin baglanma enerjilerinin arasindaki
fark kadar bir enerjide karakteristik X 1sinlart yayimlanir. Yayimlanmig X-1ginlarinin
tiretimine “X-1s11 floresans” veya kisaca XRF adi verilir. X-1gmlar1 yardimiyla yapilan
analiz islemi X-1s1 floresans analizi olarak adlandirilir. Analiz islemlerinde genellikle en
icteki K ve L kabuklar1 dikkate alinir. XRF alanindaki analiz ¢alismalarinin biiyiik bir
boliimiinde kimyasal yap1 analizleri i¢in “yumusak™ (soft) X-i1sin1 spektrumlari kullanilir.
Yumusak X-igimi pikleri, salinmig atomun etrafindaki elektronik yapiyr (veya kimyasal
baglanmay1) direkt belirleyen ince yapinin sik¢a goriiniimiinii saglar. Boylece pik
pozisyonundaki kayma, siddet dagilimindaki degisim veya ekstra piklerin goriinimii
durumlari, oksidasyon durumu, koordinasyon sayisi ve kovalent bagl ligandlarin dogasi gibi

cesitli kimyasal faktorlerle iliskilendirilir (Brundle vd., 1992).
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1.2. Dedektorler

Niikleer radyasyonu belirleyebilmek i¢in kullanilan tiim dedektorler benzer ¢alisma
Ozelliklerine sahiptirler. Radyasyon dedektér ylizeyine gelir, dedektoriin  olustugu
malzemenin atomlariyla etkilesir, enerjisinin bir boliimiinii veya hepsini kaybeder ve atom
yorilingelerinden elektronlarin ayrilmasina sebep olur. Bu elektronlar toplanir ve analiz igin
elektronik devre yardimiyla ya akim pulsu ya da voltaj bi¢imine dondstiiriiliir. Dedektor
kristalinin se¢imi Ol¢iilecek radyasyonun cinsine gore degismektedir. Gama isilarinin
belirlenmesinde yaygin olarak kullanilan dedektdorler, yariiletken ve sintilasyon sayaglaridir.
Bu dedektorlerin ¢alisma prensibi, gama isinlarinin kullanilan malzeme igerisinde

iyonlasarak enerji kaybetmesi ilkesine dayanir.

1.2.1.Yaniiletken Dedektorler

Yar iletken dedektorler, negatif ylik (elektron) veya pozitif yiik (bosluk) tastyicilari
fazla olan n ve p tipi malzemeler temas ettirilerek yapilir. Geri besleme voltaji altinda
dedektorde, elektron ve bosluk arinmis hassas bir boélge meydana getirir. Dedektor veriminin
yiiksek olabilmesi i¢in derin bir hassas bolge, derin hassas bolge olusturmak igin de oldukca
saf maddeye ihtiyag vardir. Bir foton, eklem i¢inden gectikge, bir elektron valans bandindan
iletim bandmna iletilir ve elektron-bosluk ¢ifti olusturulur. Igerdeki elektrik alan, elektronlar
eklemin pozitif tarafa siirliklerken bosluklar1 da negatif tarafa dogru stiriikler. Bu da bir
sayicl ile sayilabilen bir puls olusturur. Yariiletken materyaller (6zellikle yasak enerji araligi
1 ile 5 eV olan tek kristaller) dedektor yapiminda kullanighidir. Yariiletken materyaller
icerisinde en ¢ok kullanilan yar iletkenler IV A grubu elementleri olan Silisyum ve

Germanyum’dur. Yariiletken dedektorlerin basit sematik gosterimi Sekil 4’de verilmistir.
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Sekil 4. Katihal Detektoriin Temel Tasarimi (Brouwer, 2006)

1.2.1.1. Si(Li) Yariiletken Detektorler

Bir yariiletken olan Si(Li) detektorii p ve n tipi bolge arasinda tek kristal yariiletken
silisyumdan olugmaktadir. Bu yapinin tipik bir 6zelligi ise yalnizca tek bir yonde akim
geciren bir diyot 6zelligi tasimasidir. Bu dedektor tipi yiiksek duyarliliga sahip bir intiristik
bolgeyi de igermektedir. Olii tabaka olarak da adlandirilan ve dedeksiyon islemine hig bir
katkis1 olmayan p tipi tabakasi aktif degildir. Detektoriin alan1 ve kalinlig1 onun en 6nemli
iki 6zelligini temsil etmektedir. Dedektor alani arttikca ve pikleri ayirma giicii azaldik¢a
artan geometrik verimlilik fotonlar1 saymada 6nemli bir geometrik dzellik olarak karsimiza
¢ikmaktadir. Bu tip katihal dedektorlerinin kristallerinin 6miirlerinin kisa olmamasi, daha
temiz spektrumlar elde edebilmek ve giiriiltiiyii azaltabilmek igin mutlaka sifirin altinda 196
OC sicakliginda yani 77 K sicakliginda sivi azot yardimiyla tutulmalidir. Bu sogutmayi
yapabilmek i¢in dedektor 30 It devar diye adlandirilan bir kabin i¢inde tutulur. Ayrica dis
etkenlerden gelebilecek kirliligi 6nlemek i¢in ¢ok ince bir kalinliga sahip berilyum pencere
ile korunmustur. Detektoriin pikleri ayirma giicii olarak ifade edilen reziilasyon pikin yari
maksimumdaki tam genisligiyle ve belirlenen fotonun enerjisinin bir fonksiyonu olarak
tanimlanabilir. Enerji reziilasyonu birbirinden bagimsiz iki faktdriin fonksiyonudur.

Bunlardan birisi detektoriin enerji reziilasyonu, digeri ise detektor giiriiltiisii ve yiikseltici
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sistemine bagl faktorlerdir. Kat1 hal detektorlerinde, detektor i¢cinde piklerin sayimlarini
arttiracak bir devre elemani olmadigindan diistik giiriiltiiye sahip ve yliksek kazangli 6n
yiikselticilere ihtiyag duyulmaktadir. Giirtiltii seviyesini azaltmak i¢in dedektor sivi azot
sicakliginda tutulmalidir. Dedektorden yiiksek kazang elde edebilmenin yolu alan etkili

transistor (FET) kullanmaktan gecmektedir.

1.2.1.2. Ultra LEGe Dedektorleri

Ultra-Low Energy Germanyum (Ultra LEGe) yariiletken dedektorii yaklasik olarak
200 eV ile 600 keV enerjili fotonlar1 belirlemekte kullanilmaktadir. Yariiletken
dedektorlerin tipik Ozelliklerinden olan alan ve kalinlik bu dedektérde de kendini
gostermektedir. Bu tip dedektorler Si(Li) gibi yari iletken dedektorlerle

¢ S1v1 azot sicakliginda tutma

¢ Berilyum pencereye sahip olma gibi 6zellikleri agisindan ayni1 6zelliklere sahiptirler.

Ultra-LEGe dedektoriine yaklasik olarak 500 voltluk ters besleme gerilimi uygulanir.
Deney sisteminde kullanilan elektronik diizenek araciligiyla potansiyel pulsu, puls yiikseklik
analizoriinde enerjisine karsilik gelen kanala yerlestirilir. Dedektor sivi azot kabinin i¢inde
bulunan vakum odasina yerlestirilmistir. Boylelikle dedektoriin hassas olan yiizeyi nemden

ve diger kirletici etmenlerden korunmus olunur (Debertin ve Helmer, 1988).

1.2.1.3. Yiiksek Safikh (HPGe) Detektorler

Yarn iletken diyotlar halinde imal edilen yiiksek saflikta germanyum malzemesi, bir
dizi kristal sekli ve geometrisi kullanilarak hem yiiklii parcacik hem de foton tespitinde
kullanilmistir. Yiiksek saflikta germanyumun baslica kullanimi, 6zel olarak gelistirilmis
olan gama 111 spektroskopisinde yer almaktadir. Iyonize edici niikleer radyasyon
detektorleri i¢in temel bir nokta, radyasyonun emildigi ve tespit edildigi etkinliktir. Gama
1sinlar1 ¢ok niifuz eder ve bu nedenle detektor kalinligi ve bilesimi kritik konulardir. Bir yar1
iletken diyot detektoriinde aktif kalinlik tiikenme derinligidir. Gama sogurmalarinda yer alan
fotoelektrik sogurma, kompton sagilmasi ve ¢ift olusum gibi olaylar atom numarasi arttik¢a
daha etkindir. Boylelikle germanyum, sSilikon elementine gore 6nemli 6l¢iide daha sogurucu

bir 6zellik gostermektedir, fakat yliksek atom numarali sintilasyon dedektorleri ve bilesik
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yariiletken detektorlerine gore daha az verimlidir. Yine de sogurulan gama 1sialrinin enerji
¢Oziinlirligl i¢in gama detektorleri pratik araglar arasinda benzersizdir. Yart maksimum
genislikte 2 keV’den diisiik olan pik ayirma 6zelligi (reziilasyon) 1.33 MeV enerjili gama
1isinlar i¢in tipiktir. Enerji ¢oziiniirliigli en 6nemli nokta olarak géz oniine alindiginda tek
konu olarak kullanilan germanyum dedektorlerinin elektrot diizenlenmesi ve oOlgiisii
onemlidir. Gerek kagak akimi azaltmak gerekse giiriiltiileri en aza indirmek i¢in bu detektor
tipleri de sivi azot sicakliginda tutulmahidir. Bu 6zellik bu tip dedektorlerin baslica
siirliliklarindandir. Bu 6zelliklerine ek olarak germanyum detektorleri ¢esitli avantajlara
sahiptir (diger yariiletken detektor tiplerinde oldugu gibi).

e Hizli cevap siiresi

e Kiigiik alan

e Magnetik alana bagil hassassizlik
Sogutma zorunlulugunun haricinde de bir takim dezavantajlar1 vardir.

e Radyasyon etkisine hassastir (tim yariiletken detektdr tiplerinde oldugu gibi)

e Yiiksek enerjili gama 1ginlarinda verimlilik diistiktiir

e Germanyum detektorlerinin performanslart malzeme teknolojileri ile her zaman

siirlandirilmaktadir (Darken ve Cox, 1995).

1.3. Radyoizotop Uyarici1 Kaynaklar

X-151n1 analizinde genellikle radyoizotop kaynaklar kullanilir. Radyoizotop kaynaklar,
X-1511 spektrometrik uygulamalarinda dort temel 6zellikleri ile karakterize edilebilirler:

e Radyoaktif bozunma ve yayimlanan radyasyonun tipi, (a, B, y yayimlama, K veya

L elektronu yakalama)

e Yayimlanan radyasyonun enerjisi,

e Kaynak aktivitesi,

e Kaynagin yari-omrt,

Radyoaktif bozunma, radyoaktivite oOzelligine sahip olan atomlarin kararsiz
cekirdeklerinin pargalanmasiyla yeni bir ¢ekirdek olusmasi ve atom ¢ekirdeklerindeki bu

degisiklikler sonucu radyasyon yayimlanmasi olayidir.

Sonug olarak kararsiz bir atom, kararli hale gelinceye kadar bir seri doniisiime ugrar

ve bdylece meydana gelen seriye bozunma zinciri denir. Bu bozunma sirasinda disar
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radyoaktif parcaciklar (a, ) ve y-151n1 yayimlanir. Tablo 3’de bozunma sonucu yayimlanan

radyasyon tipleri ve ozellikleri verilmistir.

Radyoizotoplarin aktivitesi, radyoaktif atomlarin bozunmasi (parcalanmasi) ile
orantilidir. Bir kaynagin aktivitesi, saniyedeki bozunma sayisi olarak tanimlanir ve bu
Bekerel olarak da isimlendirilir. Bekerel (Bq) yerine Sl birim sisteminde Curie (Ci) kullanilir
(1 Ci=3,7*10'° Bq).

Tablo 3. Radyasyon tip ve 6zellikleri

Radyasyon Tipleri Ozellikleri
Gamma 151mimi Atom c¢ekirdegindeki fotonlar tarafindan yayilan elektromagnetik
dalgalardir.
Beta 151n1m Atom ¢ekirdeginden yayilan ve elektron olarak da adlandirilan

cok yiiksek hizli taneciklerdir.

Alfa 151n1m Atom ¢ekirdeginden yayilir, iki proton ve iki nétron igermektedir.

En iyi 6rnek elektronsuz Helyum atomu verilebilir.

Notronlar Atomun ¢ekirdeginden kolliizyon ve fisyon tepkimeleri sonucunda

yayilan yiiksiiz taneciklerdir.

X-1smnlari Elektronlarin enerji seviyelerindeki degisimden yayimlanan

elektromagnetik dalgalardir. Atom ¢ekirdeginden yayilmazlar.

Yayimlanan 1s1malarin sayis1 zamanla azalir. Bir radyoizotop atomun t siire sonundaki

bozunanlarinin sayisi;

_ -0.693/T;,
N =N,

esitligi ile bulunur. Burada T2 radyoizotop i¢in yar1 dmiirdiir ve bu yar1 dmiir siiresi
sonunda kaynaktaki esas yayimlanmalarin sayist yariya iner. Radyoizotop kaynak bir, iki
yar1 Omiirliik stireden sonra genellikle yenilenir. Radyoizotop kaynaklarin fiziksel boyutlari
kiiciiktiir. Radyoizotoplarin emniyetli kullanimi i¢in uluslararas: standartlar vardir. Birgok
tilkede saglik bakanligi veya atom enerjisi yetkilileri bu isi yiiriitmektedir. Her bir

organizasyonun radyoaktif maddeleri kullanabilmek i¢in bir lisansa sahip olmasi gerekir.
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Uluslararast Radyoloji Komisyonu insanin saglikli yasayabilmesi i¢in alabilecegi yillik

radyasyon dozunu 3,6.10'° Bq olarak belirlemistir.

1.3.1.>!Am Radyoizotop Kaynagi

2LAm radyoizotopu, *Pu’nun ardisik notron yakalama reaksiyonlarmdan olusan
24py’nun beta bozunumundan sonra olusmaktadir. Ardisik nétron yakalama ve B

bozunumundan olusan iiriinler;

239, (ny) 240, (ny) 241, B~ 241 o 237
94PU 94PU g4 PU———>"g5AM ——> 93 Np

seklindedir. Daha sonra 2*Am elementi o bozunumuna ugrayarak neptiinyum radyoaktif
cekirdegine dontisiir ve kararli bizmut (Bi) olusana kadar bozunma siireci siirer. Neptiinyum
ile baglayip bizmuta kadar siiren bozunma siireci neptiinyum serisi olarak isimlendirilir.
Notron yakalama, atom c¢ekirdeginin bir veya daha fazla nétronla garpistigi niikleer bir
reaksiyon ¢esididir ve agir bir cekirdek olusturmak icin bir araya gelirler. Notronlar
elektriksel yiikten yoksun olduklari i¢in, yiiklii par¢aciklara gore ¢ekirdegin igine kolaylikla
niifuz ederler. B~ Bozunumunda zayif etkilesme; bir nétronu bir protona doniistiiriirken bir
elektron ve bir antinétrino yayimlanir. Alfa bozunumu ise bir atom ¢ekirdeginin bir alfa
pargacig1 yayimladigi bozunma olarak adlandirilir ve alfa bozunumuna ugrayan ¢ekirdegin
atom numarasi 2 ve kiitle numarasi1 4 azalir. Gama bozunumunda da bir ¢ekirdek yiiksek
enerji durumundan diisiik enerji durumuna elektromanyetik radyasyon yayimlayarak gecger
ve cekirdegin icinde yer alan protonlarin ve ndtronlarm sayis1 sabit kalir. Sekil 5°de 2*1Am

radyoizotopunun 2>’Np izotopuna doniisiimii gosterilmektedir.
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Am241

Enerji (keV)

Np?’ %1,4
170
%13,6
114 .
1
: %84,2
71 v
59,7 26,3 %0,2
43 . Y .
' I %0,3
1 1
11 ‘} A\ 4 1
1
0 v %d,2

Sekil 5. Am-241 elementinin deneysel bozunma semasi (Beling vd., 1952)

1.3.2.Europyum (Eu'®?) Radyoaktif Kaynak

S1vi kaynak olan Europrium-152 kaynagi1 112 keV enerjili fotondan 1457 keV’lik
fotona kadar ¢oklu enerjide fotonlar yayimlamaktadir. Ve bu kaynak Sekil 6’da gosterilen

bozunum siireglerini gerg¢eklestirmektedir.
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Sekil 6. Eu-152 elementinin deneysel bozunma semasi (Grigorescu vd., 2002)

1.3.3.X-Isim Tiipii ve X-Istm Uretimi

Bir X-1g1n1 tiipii temel olarak berilyum pencere vakum igerisinde bulunan bir anot ve

bir filamenden olusmaktadir. Berilyum pencere tiipiin yan tarafinda yer almissa bu tiip kenar

pencereli X-1s1m1 tiipti olarak adlandirilir. Kenar pencereli bir X-1g1n1 tiipiiniin temel tasarimi

asagidaki Sekil 7°de gosterilmektedir.
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Yiiksek Voltaj
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Elektronlar © (" X-Ismi Fotonlari

Sekil 7. Kenar Pencereli X-Isin1 Tiipi (Brouwer, 2006)

Bir elektriksel akim filameni 1sitir ve bdylelikle elektronlar yayimlanir. Yiiksek voltaj
(20-100 kV) filamen ve anot boyunca uygulanir ve bu yiiksek voltaj elektronlar1 anoda dogru
hizlandirir. Elektronlar anoda carptiginda carpan elektronlar yavaslar ki bu da X-1ginlarinin
olugsmasina olanak saglar. Bu 1s1ma Bremsstrahlung (frenleme) 1s1masi olarak adlandirilir.

Yayinlanan X-1sinlarinin enerji ve siddetleri aynidir ancak her biri kendi yogunluguna
sahip bir enerji spektrumu yayimlar. Spektrumun bu kismi siirekli spektrum olarak
adlandirilir ¢iinkii bu yayinlanan enerjinin siirekli bandidir. Anottaki atomlara c¢arpan
elektronlarin bir kism1 bu atomlardan elektronlar1 yoriingelerinden ¢ikartir. Bu durum da

karekteristik radyasyonun olugsmasina sebep olur.

Bir diger alternatif tiip tasarimi da Sekil 8’de gosterilmektedir. Bu tiipte ise
elektronlar anoda carpar ve X-1sinlar1 olusur. Bu X-1s1nlar1 anodu gecer ve karsi taraftan tiipii

terk eder. Bu tip tiipler hedef transmisyon X-1s1n1 tiipii olarak isimlendirilir.
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Yiiksek Voltaj
< B

Berilyum Pencere

v R

Filamen Elektronlar Anot

Sekil 8. X-Isin1 Tiipiiniin Temel Gosterimi (Brouwer, 2006)

Bir atomun klasik modeli pozitif yiiklii protonlar ile yiiksiiz nétronlardan olusan ve
kabuklarda veya orbitallerde elektron gruplarinca cevrelenmis bir c¢ekirdek olarak
tanimlanir. En icteki kabuk K kabugu, onu takip eden kabuk L, M kabuklar1 ve digerleri
(seklinde disariya dogru giderek) olarak adlandirilir. L kabugu ii¢ alt kabuktan M kabugu ise
5 alt kabuktan olugmaktadir. K kabugu en fazla 2 elektron barindiriken, L kabugunda bu say1
en fazla 8, M kabugunda ise 18 elektron olarak sinirlidir. Bir elektronun enerjisi onun
bulundugu kabuga ve ait oldugu elemente baglidir. Bir atom uyarildiginda, X-151m1 fotonlari
ve yeterli enerjiye sahip elektronlar gibi parcaciklar, bir elektronu atomdan ¢ikartabilir. Bu

durum Sekil 9°da gosterilmektedir.
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‘ ) Karakteristik Foton

Gelen Foton

Cikarlan Elektron

Sekil 9. X-Isin1 Uretimi (Brouwer, 2006)

Bu siire¢ kabukta bir delik olusturuken atomu yiiksek enerjili kararsiz bir durumda
birakir. Bu kabukta olusan delik baslangic boslugu olarak adlandirilir. Atom bu deligi bir {ist
kabuktaki elektronun doldurmasiyla kararli hale gecer. Bu durum spektrumda bir ¢izgi
olarak gézlemlenir.

Bir elektron cekirdegin yakinindan gectiginde yavaslar ve yolu saptirilir. Kaybolan
enerji, tiretilen X-151n1 fotonu olarak gonderilir. X-1s1n1 i¢indeki X-1slarinin yaklasik% 80'i

bu sekilde tiretilen X-1s1larindan olusur.

X-1s11 tiipii kullanicilar, iiretilen X-151n1 151n1nin 6zelliklerini degistirmek i¢in X-151m1
tiipliniin yonetildigi gii¢ linitesinden akim ve voltaj ayarlarini degistirebilir. Boylelikle farkli
siddetlerde X-1511 iliretimi gerceklestirilmis olunur. Tiipiin i¢cindeki anot malzemesinin
yapildig1 element de degistirilerek ¢esitli enerjilerde X-1s1nlar1 elde edilmis olunur.

1.4. Karsilastirmah Standart Yontemi

Sayim sayisini element miktari ile iligkilendiren en basit denklem,

I; = K/W; (1)
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ile ifade edilmektedir. Burada K/ sabit olarak kabul edilir. Denklem, analit iizerindeki toplam
matris etkisinin sabit oldugu durumlarda (6rnegin, diisiik alagimli ¢eliklerde veya ince film
numunelerindeki kiigik ve eser miktar seviyelerinde elementler igin) gegerlidir.
Denklemdeki Ii siddeti net siddettir (arka plan, ¢izgi ¢akismasi vb. igin diizeltilmis dlgiilen
siddet). Uygulamada, 6l¢iilen siddet, dogrudan arka plan ¢ikarma olmadan kullanilir, daha
genel bir denkleme yol acar. Bu durum da denklem (2) ile ifade edilmektedir.

Ii = Bl, + Ki’Wi (2)

Bu denklemde Wi=0 oldugunda B; 6l¢iim siddetidir. Eger tstiiste binmis diizeltilmemis bir
¢izgi varsa, B; temel sayimdir. Bu esitlik tekrardan asagidaki denklem (3) gibi tekrar

diizenlenebilir

Wi = Bi + Kili (3)

Burada K; sabiti hassaslik olarak tanimlanir ve konsantrasyon basina diisen birim zamandaki
sayim olarak ifade edilir (Ornegin yilizde, pg/L, vb.). Belirli sayidaki standart
numunelerindeki B; ve K; sabitlerinin belirlenmesindeki en yaygin kullanilan yontem
dogrusal regresyon yontemidir (veya B; ve K;). Dogrusal regresyon, W veya I terimlerinin
kare rezidiilerinin toplamini en aza indirgeyerek yapilabilir; Sekil 10°da bu durum ifade

edilmektedir.
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Siddet Dogrusal (Siddet)

Sekil 10. Agirlik Kesiri ile Siddet Grafigi
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Teorik olarak, en kiigiik kareler yontemi, bagimli degiskenin [W de W'deki hatalar
varsayar] normal olarak dagitilir. Elde edilen iki ¢izgi (birincisi DW'yi en aza indirgeyerek
digeri DI'yi en aza indirgeyerek) aym degildir. Ciinkii analiz i¢in yogunluk [ dlgiiliir, Wi
icin en aza indirgemek Onerilir. Ayrica, genel olarak, dl¢iilen yogunluklarin goreli hatast,
standart numunelerdeki miktarlarinin goéreli hatasindan daha kiglktiir. Bu, eser
elementlerin belirlenmesi igin 6zellikle gegerlidir. Ki ve Bi parametrelerinin degerlerini

belirlemek i¢in asagidaki denklem (4) ve (5) kullanilabilir.
Wi = B; + Kil; (4)

Y Wijlij— (BT Wi X L) /n
K =2 j j 5
¢ X = L X L/ ®)

Toplamlar standart numunelerin tizerindeyse, j 1; 2; . . . ; n, analit i i¢in kullanilan
standart numune sayist ile n. bununla birlikte, ayn1 derecede 6nemli olan parametreler
tizerinde sapmalar belirlenmistir. Degisimleri hesaplayabilmek igin formiiller gegmis
calismalarda bulunabilir (Draper ve Smith, 1966) ve istatistiksel paketler gibi yaygin olarak
kullanilan bilgisayar programlart da ilgili hesaplamalar1 icerir. Bu durum ile ilgili bazi
onemli sonuglar sunlardir:

e Standart numunelerin miktarlari beklenen miktarlarin araligini kapsamalidir.

o Hesaplanan miktarlar, ¢izginin merkezinde en u¢ noktaya gore daha dogrusaldir;
Wy igin tahmini varyans (Wx-Wortalama) ile artar.

e Bir kalibrasyon ¢izgisi ¢esitli standartlardan gelen verileri kullanarak
tiretildiginden, bilinmeyenlerin analizi bazen standart 6rneklerin dogrulugundan
daha dogru olabilir; bunun nedeni ortalamanin etkisidir.

Arka plan, briit sayim hizindan diizgiin ¢ikarilirsa, arka plan sifirdir ve esitlik asagidaki gibi
olur.

Wi = Kil; (6)
Bu durumda, Ki egimi igin deger,

— Z?=1Wij2?=11ij (7)

n 2
Lj=alij

K;
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Formiilii ile ifade edilmektedir (Van Grieken ve Markowicz, 2001).

1.5. Gama Isinlarimin Madde ile Etkilesimi

Gama 1sinlar1, atom ¢ekirdeginin enerji seviyelerindeki farkliliklardan meydana gelir.
Bir alfa veya bir beta pargacig1 yayimlayan c¢ekirdek genellikle kararli bir durumda olmaz.
Cekirdegin kalan fazla enerjisi bir elektromagnetik radyasyon halinde yayinlanir ve ¢ekirdek
kararli hale gelir. Bir elektromagnetik spektrumda gama 1sinlarinin dalga boylar1 107° m ile
10 m arasinda yer almaktadir. Bu 1sinlar hayli yiiksek giricilik 6zelligi sergilerler. Bu
sebepten dolay1 canli dokularin bu 1sinlara maruz kalarak bu isinlar1 sogurmasi énemli
zararlar olusturubilirler. Onlem olarak bu tiir zararli 1sinimlarin yakilarinda ¢alisanlar,
sogurucu Ozelligi iyi olan kursundan yapilmis kalin tabaka benzeri koruyucularla
korunmalar1 gerekmektedir. Gama 1sinlar1 fotoelektrik olay, sacilma ve c¢ift olusumu

biciminde madde ile etkilesebilirler. Bu durum Sekil 11°de gosterilmektedir.
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Sekil 11. X-Isin1 ve Madde Etkilesimi (Brouwer, 2006)
1.5.1.Elektromanyetik Radyasyonun Sogurulmasi

Elektromanyetik radyasyonun madde igerisinde sogurulmasi ¢esitli olaylar sonucunda

meydana gelmektedir ve bu olaylarin en baskin olanlari fotoelektrik olay ve ¢ift olusumudur.
1.5.1.1. Fotoelektrik Olay
Enerjisi hv olan bir foton, atomun bagli elektronlarindan biri tarafindan sogurularak

elektronun serbest hale ge¢mesi olayina fotoelektrik olay, serbest hale gelen elektrona da

fotoelektron denir. Sokiilen elektron enerjisi,
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Ec =E, — Ep (8)

ile verilir. Bu bagintida bulunan diger niceliklerden E, gelen fotonun enerjisi ve Ep
elektronun kabuga baglanma enerjisidir. Enerjinin kii¢iik bir miktar1 atoma aktarilir fakat bu
deger ¢ok kiigiik oldugu i¢in (9) denkleminde gozard: edilmistir. Fotoelektrik olay bagl
olmayan elektronlarla ger¢eklesemez ¢iinkii bagli olmayan elektronlarla fotoelektrik olayin
ger¢eklesmesi durumunda enerji ve momentumun her ikisinin de korunmasi miimkiin
degildir.

Fotoelektrik olayin meydana gelme olasilig: fotoelektrik tesir kesiti veya fotoelektrik
sogurma katsayist olarak tanimlanir. Fotonun enerjisi elektronun baglanma enerjisine ne
kadar yakin ise fotonun sogurulma ihtimali o kadar biiyiik olur. Foton enerjisi elektronun
baglanma enerjisinden daha kiiciik oldugunda fotoelektrik olayin meydana gelme olasiligi
azalir. Z atom numarali bir madde ve E, enerjili bir foton icin fotoelektrik etkilesme tesir

kesiti;

T = sabit. Z*°. E;3 (9)

denklemiyle ifade edilmektedir. Bu denklem yiiksek atom numarali elementlerin fotonlarin
sogurulmasinda daha etkin oldugunu gosterir. Foton enerjisine baglilik da fotoelektrik
etkinin diisiik enerjilerde baskin fakat yiiksek enerjilerde ihmal edilebilir olmasinin sebebidir
(Debertin ve Helmer, 1988).

Elektronun durgun kiitle enerjisine esdeger olan enerji yaklasik olarak 0,51 MeV
degerine esittir. Fotonun enerjisi bu enerji degerinden kii¢iik oldugunda elektron gelen
demete gore daha biiyiik acida sacilir. Fakat fotonun enerjisi bu degere yakin ise elektron,

gelen demete paralel olarak sagilir.

K tabakasindan bir elektronun sokiilmesi sonucu olusan fotoelektrik olay asagidaki

Sekil 12’de sematik olarak gdsterilmistir.
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Sekil 12. Fotoelektrik Olay (Brouwer, 2006)
1.5.1.2. Cift Olusumu

Cift olusumu, bir ¢ekirdek ile bir foton arasindaki etkilesimdir. Cekirdegin etki alanina
giren foton yok olur ve bir elektron-pozitron ¢ifti olusur. Bu etkilesimin sonucu olarak
¢ekirdek herhangi bir degisiklige maruz kalmamasina ragmen, onun varhigi ¢ift olusumunu
gerceklestirmek icin gereklidir (Tsoulfanidis, 1995).

Elektron ve pozitronun kiitleleri birbirine esit fakat zit isaretlidir. Ayn1 zamanda bu
olay ¢ekirdek etrafinda olustugundan hig¢bir korunum ilkesi bozulmus olmaz. Yani, hem yiik
hem cizgisel momentum ve hem de toplam enerji korunmus olur. Cift olusumu olaymin
gerceklestirilebilmesi i¢in fotonun enerjisi, elektronun durgun enerjisinin (1,022 MeV) iki
katindan daha biiyiilk olmalidir. Enerjinin korunumundan, elektron ve pozitron

parcaciklarinin kinetik enerjisi;

Te- + Te+ = E, — (mc?)- — (mc?),, = E, — 1,022 MeV (10)

denklemiyle verilir. Bir elektron-pozitron ¢iftinin olusumu i¢in gerekli olan bu enerji,
elektron ve pozitron arasinda paylasilir. Sekil 13’de bir X-1s1m1 fotonun ¢ekirdegin Coulomb

alaninda bir pozitron ve bir elektrona doniismesi olay1 gdsterilmistir.
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e+°. e .. Elektron

Gelen Foton

Sekil 13. Cift olusumu olayinin sematik gosterilmesi (Brouwer, 2006)

Cift olusumu olayinin sonunda meydana gelen elektron ve pozitron komsu atomlar
tarafindan yavaslatilir ve pozitron son olarak bir elektronla reaksiyona girerek yok olur. Eger
bu olay, pozitronun kinetik enerjisinin tiimii tamamen kaybolduktan sonra meydana gelirse
yaklastk moc®=511 keV enerjili iki foton olusturulacaktir. Momentumun korunmast i¢in bu

iki foton birbirine gore zit yonlerde yayimlanir.

1.6. Lambert Beer Yasasi ve Sogurma

Gama 1sinlar1 bir madde lizerine disiiriilecek olursa, madde igerisine giren 1s1n,
atomlarin bagl ve serbest elektronlari ve ¢ekirdegi ile ¢esitli etkilesimler yapar. Bu etkilesim
sonucunda iki temel olay meydana gelir. Bunlardan birincisi, gama 1sinlarinin enerjisinin bir
kismin1 kaybederek olusan (inkoherent veya compton) veya hi¢ kaybetmeden olusan
(koherent) sacilma olay1, digeri ise gama 1$1n1n tamamen sogrulmasi sonucu meydana gelen
fotoelektrik olay ve ¢ift olusumudur. Bir radyasyon demeti x kalinligindaki bir maddeden
gecirilecek olursa, gelen demet ve madde arasindaki etkilesmelerin karmagsik bir sonucu
olarak, ¢ikan radyasyon demetinin siddetinde bir azalma oldugu gozlenir. Madde ile gelen

demet arasindaki azaltma olaylar1 ve tiirii i¢in hedef materyalin kalinligi ve atom
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numarasinin degeri de 6nemli bir etkendir. Sogurucu materyal belli bir kalinliktan daha ince
oldugunda, biitlin parcaciklar sogurucu materyali gecer ancak sogurucu materyal belli bir
kalinliktan daha biiyiik ise parcaciklar biitiin enerjisini kaybeder ve sogurucu materyalden
¢ikamaz (Apaydin, 2002).

Siddeti Io olan gama 1sinlarinin x(cm) kalinligindaki bir maddeyi gectikten sonraki
siddeti;

I = Ige #/Px (11)

denklemiyle verilmektedir.

1.7. Sogurma Katsayilar

Kiitle ve lineer sogurma katsayilar1 olmak tizere iki ¢esit sogurma katsayisi vardir. Bu

calismada hesaplanan sogurma katsayisi kiitle sogurma katsayisidir.

1.7.1.Kiitle Sogurma Katsayisi

Sogurmanin derecesi, bir sistemin yol uzunluguna ve ortamin yogunluguna baghdir.
Bu sebepten dolayi, sogurucunun kalinligini ifade etmek icin kiitle sogurma katsayisini

yogunluk ve lineer kalinlik olarak (pt) ifade etmek daha uygun olmaktadir

W = E(cmz/g) (12)

Bu ifadede ., birim kiitle basina birim alandaki sogurulmayi ifade etmektedir. Kiitle

sogurma katsayis1 kimyasal ve fiziksel durumlardan bagimsiz olup elementlerin atomik bir
ozelligidir. Sadece dalga boyu (enerji) ve atom numarasinin bir fonksiyonudur. Ayrica kiitle
sogurma katsayisi bilesik, ¢ozelti ve karisimlar i¢in igerige ait degerlerden hesaplanabilir.

Bu durumda p/p; bilesigi olusturan elementlerin sogurma katsayilarmin agirlikli
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ortalamalaridir. Hedefin agirlik kesirleri W1, Wa, ... ise bunlara karsilik pi/p1, po/p2 gibi

degerler hesaplandiginda toplam kiitle sogurma katsayisi;

w/p = Wi(ni/p1) + Wo(puz/p2) + - (13)

olarak bulunabilir.
Gama-isilarinin toplam sogurma katsayilar1 hesaplanirken sadece sogurulmadan
degil, maddeyi gecerken sacilmadan ve ¢ift olusumundan kaynaklanan gama-isim

siddetindeki azalmalar dikkate alinmalidir.

u/p = (t/p) + (o/p) + (1/p) (14)

Bu ifadede (u/p); toplam kiitle sogurma katsayisi, (t/p); fotoelektrik sogurma

katsayisi, (o/p); sagilma sogurma katsayis1 ve (n/p); ¢ift olusum katsayisidir.

1.8. Sogurma ve Siddetlendirme Faktorleri

Numunenin i¢indeki atomlara ulasmak i¢in, X-1sinlart numune tizerindeki tabakay1
gecmek zorundadirlar. Ve bu tabaka gelen radyasyonun bir kismini sogurmaktadir. Uretilen
Karakteristik radyasyon da numuneden ayrilmak i¢in bu tabakayr ge¢mek zorundadir ve
radyasyonun belli bir bolimii tekrar sogurulacaktir. Sogurmanin biiytikliigii radyasyonun
enerjisine, atom i¢indeki aldig1 yola ve numunenin yogunluguna baghdir. Sogurma atom
icinde alinan yol arttikca, tabakada yer alan elementlerin atom numaralar1 ve yogunluklari
arttikca artmaktadir. Radyasyon enerjisi azaldik¢a da tersi durum olur. Sogurma, gelen
radyasyonun numunedeki derinliklerde bulunan elementlere gelemeyecek kadar yiiksek
olabilir veya karakteristik radyasyon artik ornegi terk edemez hale gelebilir. Bu sadece
ylizeye yakin elementler 6l¢iilebilir demektir. Gelen radyasyon X-isinlarindan olusmaktadir
ve numunedeki atomlar tarafindan yayimlanan karekterisitk radyasyonlar da X-1sinlarindan
meydana gelmektedir. Bu fliioresans X-iginlart bazen numunedeki baska elementlerden
elektronlari sokebilir. Bu, kaynaktan gelen X-isinlar1 olarak fliioresans 1igimasina sebep olur.
Kaynaktan gelen X-1sinlar1 tarafindan direkt olarak iiretilen karakteristik radyasyon birincil

fliioresans olarak tanimlanirken diger atomlarin birincil fliloresansi tarafindan numunede
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iretilen 1s1ma da ikincil fliioresans oalrak adlandirilir. Bu durum asagidaki Sekil 14°de

gosterilmektedir.

Birincil Fliioresans

*

ikincil Fliioresans

Gelen X-Isinlar:

Sekil 14. Sogurma ve Siddetlendirme Etkileri

1.9. Etkin Elektron Yogunlugu

Her tiirlii maddenin bir yer kapladigini bilindik bir gercekliktir. Kiitlenin, kapladigi
hacme oranina o kiitlenin yogunlugu denilmektedir. Yogunluk belirli bir hacimdeki kiitlenin
dagilimi ile ilgilidir. Makroskobik maddenin yogunlugunu, tam olarak 6l¢ebildiginiz i¢in
belirlemek ¢ok kolaydir. Elektron gibi atom alt1 par¢aciklarin yogunlugunu 6l¢mek zordur.
Tam bir kesinlik ile kiitlelerini bilirsiniz, ancak isgal ettikleri hacim s6z konusu oldugunda,
sadece olasiligi bilirsiniz. Bunun Sebebi, Heisenberg’in, ayni zamanda elektronun
pozisyonunun ve hizinin dogru Ol¢limii {lizerinde icsel kisitlamalar getiren belirsizlik
ilkesidir. Bu nedenle bildiginiz sey, onlar1 tam olarak nerede bulabileceginiz ve
bulamayacaginiz olasi bir bolgedir. Elektron yogunlugu ise, belirli bir yerde mevcut olan bir
elektron olasiligimin 6lgiisiidiir. Elektron yogunlugunun temsili gosterimi Sekil 15°de

gosterilmektedir.
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Bir Elektron Dalgasinda Elektron Yogunhugu

e ——— Elektron yogunhigunun % 901 elektron dalgasma gizilen iki
lobun iginde.

Bu balonlar. belirli elektron dalgast iin elektron
yogunhugunun® 90'mi iceren uzay bélgesini temsil eder.

Sekil 15. Elektron Yogunlugu

1.10. Etkin Atom Numarasi

Karmasik yapili numunelerde foton etkilesimleri i¢in atom numarasi tek bir sayiyla
ifade edilemez. Sogurulma ve sagilma durumlarinda etkilesen fotonlarin enerjisine bagli
olarak X-1gin1 ve gama 1silarinin numuneyle etkilesimleri neticesinde numune igindeki
farkli elementlere gore atom numaralar1 degismektedir. Bu sayiya etkin atom numarasi
denilmektedir ve bu say1 enerjiden enerjiye degisiklik gostermektedir. Etkin atom numarasi
maddelerin radyasyonla etkilesimleri hakkinda bilgi verir ve X-1s1n1 ile gama 1sinlarinin
sogrulmasinda ve medikal radyasyon dozimetrelerinde kullanilir. Etkin atom numarasi,
teknoloji, radyasyon biyolojisi, niikleer endiistri, medikal fizik, uzay arastirma programlari

ve bilimsel uygulamalarin bir¢ok alaninda faydalanilan yararli degiskendirler.



2. YAPILAN CALISMALAR
2.1. Numune Uretim Siireci

Bu ¢alismada kullanilan demir, kobalt, bakir ve ¢inko katkili hidroksiapatit (nFeHAp,
nCuHAp, nCoHAp ve nZnHAp) yapay kemik tozlar1 numunelerinin iiretimi Mustafa Kemal
Universitesi Fen-Edebiyat Fakiiltesi Fizik Boliimii ince Film Arastirma Laboratuvarinda
gerceklestirilmistir. Her bir numunede, katkilanan gegis metallerinin konsantrasyonlar1 %
0,5, % 1,0 ve % 1,5 olacak sekilde iiretimleri gerceklestirilmistir.

HAp nanopartikiiller, 1slak kimyasal yontemle sentezlenmistir. Sekil 16’da gosterilen
elektrokimyasal yiikleme sistemiyle anot ve katotlara anyon ve katyaonlar tutturulmus ve

boylelikle ¢ozeltideki metal olan kisimlar ayristirilarak plakalara tutturulmustur.

Sekil 16. Yapay Kemik Tozu Uretim Sistemi

Kalsiyum kaynagi olarak kalsiyum nitrat tetra hidrat (Ca(NO3). - 4H>O) ve fosfor
kaynagi olarak dibazik amonyum fosfat ((NHs) 2HPO4) kullanilmistir. Esit hacimlerde 1.0
M kalsiyum nitrat tetrahidrat ile Tablo 4’de gosterilen metallerin tuzlar1 ve 0.6 M dibazik
amonyum fosfat soliisyonlari, bu sollisyonlarinin tuzlari damitilmis suda c¢oziilerek

hazirlanmstir.



38

Tablo 4. Kullanilan Numune Ozellikleri

Numune  Katkilanan Sentez icin Kullanilan  Katkilanan oran (atomik %)

Element Tuz
nFeHAp  Demir Fe(NO3)3.9H,0
nCoHAp  Kobalt Co(NO3)2.6 H,0 0.5,1.0,1.5
nCuHAp Bakir Cu(NO3)2.2,5H,0
nZnHAp  Cinko Zn(NO3)2.6H20

Amonyum fosfat soliisyonu 5 ml/dakika hizla yavas yavas kalsiyum nitrat
sollisyonuna ilave edilmistir. Cozeltileri birbirine eklerken beyaz bir tozun hizli ¢okelmesi
goriilmiistiir. Bu sorunu onlemek i¢in, kalsiyum nitrat ¢ozeltisi 1slak kimyasal ¢oktiirme
yoluyla manyetik olarak karigtirtlmigtir. Nihai ¢6zeltinin pH't, amonyak NH3.H20 ve daha
sonra NaOH ile pH degeri 10'e¢ ayarlanmistir. Tim bu islemler oda sicakliginda
gerceklestirilmistir. Cozeltilerin nétralize olmasi i¢in ilk dnce deiyonize su ile sonra da
etanol-metanol karigimi ile yikanmistir. Son olarak, numuneler filtre kagidiyla siiziilmiis ve
Sekil 17 (a)’da gosterilen kurutma firminda kurutulmus daha sonra da Sekil 17 (b)’de
gosterilen agat havan yardimiyla 6giitiilmiistiir. Bu asamalardan gegcen numuneler mikro
boyutlu halde iretilmiglerdir. Bu mikro yapilarin nano boyutta elde edilebilmesi igin
asagidaki Sekil 17 (c)’de gosterilen ultrasonik cihazla belirli bir enerjiye sahip ses
dalgalarinin numune iizerine gonderilerek numune i¢indeki mikro yapilar1 tanecik boyutu

olarak nano mertebelerine indirilmistir.
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(a) (b) (©
Sekil 17. a) Numune Kurutma Firini, b)Agat Havan ve c¢) Nano Partikiil Yapic1 Cihaz

2.2. EDX ve SEM Sistemleri

Numunelerin konsantarsyon degerleri ve yiizey fotograflart bu iki sistem kullanilarak
elde edilmistir. Burdan elde edilen konsantrasyon degerleri karigim formiilii ad1 altinda kiitle

sogurma katsayilarinin teorik olarak hesaplanmasinda kullanilmistir.

2.2.1.Enerji Dagilmh X-Isim: Spektrometresi (EDX) ve Taramali Elektron
Mikroskobu (SEM) Sistemleri icin Numune Hazirlama

Bu sistem i¢in agirlikga %50 metal katkili hidroxiapatit yapay kemik tozlarindan, %50
ise seliilozdan olusan numuneler Sekil 18 (a)’da gosterilen hassas elektronik terazi
yardimiyla agirhigr 100 mg olacak sekilde ayarlanmistir. Daha sonra Sekil 18 (b)’de
gosterilen agat havan yardimiyla numuneler karistirilmis ve homojenlikleri saglanmaya

calisilmistir.
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(@) (b)

Sekil 18. a)Kiitlelerin Tartildig1 Hassas Elektronik Terazi ve b) Agat Havan

Orneklerin ¢aplar1 13 mm olacak bicimde Sekil 19 (a)’da gésterilen numune basma
aletiyle pellet olarak basilmistir. Sekil 19 (b)’de gosterilen basing makinesi kullanilarak 10
bar basing altinda 10 dakika bekletilmek suretiyle numuneler EDX ve SEM i¢in altin

kaplama formuna getirilmistir (Sekil 19(c)).

() (©)

Sekil 19. a) Pellet Basma Makinesi, b) Pres Makinesi ve c) Pellet Formda Numuneler
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Numunenin i¢ine katilan seliiloz sayesinde numune kirilgan olmayan ve saglam bir
yaptya sahip hale getitilmistir. Bunun yani sira seliilozla 10 dakika agat havan yardimiyla

karistirilarak numunenin homojenligi saglanmis olundu.

EDX ve SEM sistemlerinde 6l¢lim alabilmek i¢in numuneler 1yi bir iletken olan altin

ile Sekil 20°de gosterilen altin kaplama cihazi ile yiizeyleri kaplanmustir.

Sekil 20. EDX ve SEM Sistemleri i¢in Altin Kaplama Cihazi

2.2.2. EDX ve SEM Olc¢iim Sistemleri

Deneysel Olciim siiregleri kimyasal analiz teknikleri ve ylizey fotograflart igin
oncelikle EDX ve SEM teknikleri kullanilarak gergeklestirilmistir. Enerji dagilimli X-1s1m1
spektrometresi ile elde edilen spektrumlar ve taramali elektron mikroskobuna ait numunenin
yiizey goriintiilleri 15 KV voltaj uygulanmak suretiyle, Universitemizin Miihendislik
Fakiiltesi malzeme ve metaliirji mithendisligi boliimiindeki ZEISS EVO LS 10 ve BRUKER
QUANTAX 200 ESPRIT 1.8.2. marka ve model cihazlariyla elde edilmistir (Sekil 21).
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Sekil 21. Enerji Dagilimli X-Isin1 Spektrometresi ve Taramali
Elektron Mikroskobu

2.3. Uc Boyutlu ikincil Hedefli Harici X-Isim Tiipii Tabanh EDXRF Sistemi
2.3.1.EDXREF Sistemi I¢in Standard Numune Hazirlama

Bu sistem i¢in her bir numuneden ikiser tane pellet basilarak numuneler hazirlanmistir.
Numuneler agirlikga %50 metal katkili hidroxiapatiti yapay kemik tozlarindan %50 ise
sellilozdan olugsmaktadir. Her bir numunenin agirlig1 yaklasik olarak 100 mg ve ¢aplart da
17 mm olacak sekilde sekil 22 (a)’daki hassas elektronik hassas terazi yardimiyla tartilarak
ayarlanmustir. Ornekler 17 mm ¢apa sahip pellet kalib1 ve 10 bar basing altinda 10 dakika

bekletilme suretiyle pellet basma makinesi yardimiyla pellet formunda 6l¢iim i¢in hazir hale
getirilmistir. (Sekil 22 (b-c)).
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(@) (b) (©)

Sekil 22. Hassas Terazi, pellet ve numune basma cihazi

Numunelerin elementel analizini gergeklestirebilmek i¢in Standart karsilagtirmali
yontem kullanilmistir. Bu teknik i¢in ylizde mertebesinde belirli konsantrasyon degerlerinde
fosfor (P), kalsiyum (Ca), demir (Fe) elementlerini igeren Fe-A, Fe-B, Fe-C standart
numuneleri hazirlanmistir. P, Ca ve kobalt (Co) elementlerini igeren Co-A, Co-B, Co-C
standartlart hazirlanmistir. P, Ca ve bakir (Cu) elementlerinin yer aldig1 Cu-A, Cu-B, Cu-C
standartlar1 elde edilmistir. Ve son olarak da P, Ca ve ¢inko (Zn) elementlerini i¢eren, Zn-

A, Zn-B ve Zn-C standart numuneleri hazirlanmistir.

Bu hazirlanan standart numunelerindeki Fosfor (P) elementinin konsantrasyon
degerleri Fe-A, Fe-B ve Fe-C numunelerinde sirasiyla 8.7%, 7.2% ve 4.9%; Co-A, Co-B ve
Co-C standart numunelerinde sirasiyla 9.7%, 8.7% ve 7.0%; Cu-A, Cu-B ve Cu-C standart
numunelerinde sirasiyla 9.7%, 8.6% ve 7.1% ve son olarak Zn-A, Zn-B ve Zn-C standart

numunelerinde sirasiyla 9.7%, 7.1% ve 4.9% olacak sekilde ayarlanmistir.

Hazirlanan standart numuneleri i¢in Kalsiyum (Ca) elementinin konsantrasyon
degerleri Fe-A, Fe-B ve Fe-C numunelerinde sirasiyla 16.8%, 15.2% ve 13.4%; Co-A, Co-
B ve Co-C standart numunelerinde sirasiyla 16.8%, 15.0% ve 9.0%; Cu-A, Cu-B ve Cu-C
standart numunelerinde sirasiyla 17.0%, 15.0% ve 13.5% ve Zn-A, Zn-B ve Zn-C standart

numunelerinde sirastyla 16.7%, 13.8% ve 9.0% olacak sekilde ayarlanmistir.
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Demir (Fe) elementinin konsantrasyon degerleri Fe-A, Fe-B ve Fe-C numunelerinde
strastyla 0.8%, 3.6% ve 4.4%:; kobalt (Co) elementinin konsnatrasyon degerleri Co-A, Co-B
ve Co-C standart numunelerinde sirasiyla 1.4%, 3.7% ve 4.7% olarak ayarlanmistir. Bakir
(Cu) elementine ait konsantrasyon degerleri Cu-A, Cu-B ve Cu-C standart numunelerinde
sirastyla 1.7%, 4.3% ve 5.0% olarak ayarlanmistir. Son olarak Zn-A, Zn-B ve Zn-C standart
numunelerindeki ¢inko (Zn) konsantrasyonlari sirasiyla 1.0%, 1.6% ve 4.0% olarak

belirlenerek standart kiyaslamali metot i¢in standart numuneler hazir hale getirilmistir.

Fe-A, Fe-B, Fe-C, Co-A, Co-B, Co-C, Cu-A, Cu-B, Cu-C, Zn-A, Zn-B ve Zn-C
standart numunelerine ait fosfor (P), kalsiyum (Ca), demir (Fe), kobalt (Co), bakir (Cu) ve
¢inko (Zn) elementlerinin yiizde konsantrasyon degerleri asagida gosterilen Tablo 5’de ifade

edilmektedir.

Tablo 5. Demir, Kobalt, Bakir ve Cinko Standartlarina Ait Konsantrasyon Degerleri

Numuneler Element Konsantrasyon Degerleri (%)

P Ca Fe Co Cu Zn
Fe-A 8.7 16.8 0.8
Fe-B 7.2 15.2 3.6 --- -—-
Fe-C 4.9 13.4 4.4 - -—-
Co-A 9.7 16.8 1.4
Co-B 8.7 15.0 3.7
Co-C 7.0 9.0 4.7
Cu-A 9.7 17.0 1.7
Cu-B 8.6 15.0 43
Cu-C 7.1 13.5 5.0
Zn-A 9.7 16.7 1.0
Zn-B 7.1 13.8 1.6
Zn-C 4.9 9.0 4.0

Pellet olarak 17 mm ¢apta ve yaklasik olarak 100 mg agirlikta olacak sekilde basilmis

standart ve tez numuneleri Sekil 23’de gosterilmektedir.
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Sekil 23. EDXRF Sistemi i¢in Hazirlanan Standart Numuneler ve Tez Numuneleri

Bu kisim harici X-11m1 tiipii tabanli 3 boyutlu ikincil hedefli EDXRF sistemi ile
gerceklestirilmistir. (Ca+Metal)/P orani ve katkilanan elementlerin konsantrasyon degerleri

bu sistemle belirlenmistir.

2.3.2.EDXRF Deney Geometrisi

Uc boyutlu EDXRF geometrisi (Sekil 24) yariiletken Si(Li) detektdrden, bir X-Ismni
tiipiinden, birincil hedeften, gii¢ kontrol iinitesinden, ¢ok kanalli analizérden, bilgisayardan
ve numune tutucudan olugmaktadir. X-151n1 tiipli molibden anotlu olup, 2 kW giice sahiptir.
X-151m1 tlipliniin sogutulmas1 sebeke suyunun bir dizi islemlerden gegirilerek elde edilen
suyla yapilirken, Si(Li) detektorii ise yaklasik 77 Kelvin sicakliktaki sivi azot ile
sogutulmaktadir. Kullanilan Si(Li) detektorii 30 mm? aktif alan, 3 mm etkin kalinlik ve 1
um kalinlikli berilyum pencereye sahiptir. Uyarilan X-1ginlar1 fotonlari ayirma giicii 5,9
keV’de 170 eV olan yariiletken Si(Li) dedektor kullanilarak yapilmistir. Kullanilan birincil
hedef molibden atomu olmakla birlikte 17 mm ¢apa ve yaklasik 100 mg kiitleye sahiptir

(standart ve tez numunelerinde oldugu gibi).
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X-Isim Tiipii

Birincil Hedef
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Sekil 24. EDXRF Deney Geometrisi

AGH University of Science and Technology’de mevcut olan transmisyon geometrili
ikincil hedefli 2 kW giice sahip Molibden anotlu X-1sin1 tiipii ile uyarilan X-1ginlarint 5.9
keV enerjide 170 eV ayirma giiciine sahip olan Canberra marka bir Si(Li) detektorle
belirlenmistir. Olgiimler atmosferik hava altinda 55 kV voltaj, 30 mA akim altindaki X-1s1n1
tiipii ile gerceklestirilmistir. Ug boyutlu ikincil hedefli harici X-1s1m1 tiiplii EDXRF sistemin

genel goriiniimii Sekil 25°de verilmektedir.
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Sekil 25. Ug Boyutlu Ikincil Hedefli Harici X-Isim Tiipii Tabanli EDXRF Sistemi
(AGH UST Krakow, Polonya)

2.3.2.1. Sayma Sistemi

Bir sayma sistemi fotonlar1 saymak i¢in bir detektor, sinyalleri arttirmak maksadiyla
On yiikseltici ve yiikseltici, verileri anlamlandirmak i¢in analog sayisal doniistiiriicii (ADC),
dedektor kristali tizerindeki yiikleri bir araya toplamak icin ytliksek voltaj kaynagi (HV), ¢ok
kanalli analizér (MCA) ve bilgisayar sisteminden meydana gelir. Dedektor yardimiyla
sayilip bilgisayara gelen veriler “Genie 2000” programi kullanilarak degerlendirilebilir
duruma getirilir. Programin ¢alistig1 bilgisayarin ve sistemin diger kisimlari arasinda arayiiz
vazifesi yapan bir pargadan olusur. Bilgisayarda piklerin goriintiilenmesi i¢in kullandigimiz
Genie 2000 programinin yonetmesinin yani sira yliksek voltaj, ADC, yiikseltici gibi

sistemleri de yonetir.

2.3.2.2. Gii¢c Kontrol Unitesi

Dedektoriin ¢aligmasi i¢in gerekli olan voltaj-akim degerlerini ayarlamay: saglar. Bu
calismada kullanilan Canberra marka detektoriin ¢alisma voltaji yaklasik olarak -500V
olarak ayarlanmigtir. Molibden anotlu X-ismn1 tiipiine ise 55 kV voltaj ve 30 mA akim

verilerek ¢alistirilmistir. Sekil 26°da gii¢ kontrol {initesi gosterilmektedir.
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Sekil 26. Gii¢ Kontrol Unitesi

2.3.2.3. On Yiikseltici

Bir 6n yiikselticinin ana goérevi, dedektor ¢iktisi ile sayma sisteminin diger boliimleri
arasinda 1iyi bir baglanti temin etmektir. Buna ilaveten 6n yiikseltici, sinyali etkileyen
giriiltiiyli en aza indirmek i¢in de lazimdir. Dedektorden ¢ikan zayif sinyalin kaydedilmeden
once yiikseltilmesi gerekmektedir. Bunu yapabilmek i¢in, sinyal bir kablo araciligiyla sayma
sisteminde yer alan bir sonraki bolim olan yiikselticiye gonderilir. Bir sinyalin kablo
yardimiyla iletilmesi o sinyalin belirli bir miktarda azalmasina sebebiyet vermektedir. Eger
dedektor ¢iktist arzu edilen seviyede degilse, bu ¢ikti iletim sirasinda elektronik giiriiltii
sebebiyle yok olabilir. Bunu 6nlemek i¢in 6n yiikseltici detektore miimkiin olan en yakin
pozisyonda konumlandirilmalidir. On yiikseltici, sinyali bigimlendirmeye ve yiikselticinin
Ozdirenci ile detektoriin 6zdirencini esitlemek amaciyla onun azalmasini onler. Si(Li) yari

iletken detektoriintin 6n yiikselticisi asagidaki sekil 27°de gosterilmektedir.
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Sekil 27. Si(Li) Dedektorii On Yiikselticisi

2.3.2.4. Yiikseltici

Bir spektrometre sisteminde yiikseltici ana yiikseltme gorevini iistlenmektedir. Zayif
olan sinyali yaklasik olarak 1000 kat veya daha fazla artimaya yarar. Sinyal yiikseltmenin
yant sira yiikselticinin bir diger 6nemli islevi, on yiikselticiden ¢ikan sinyali istenilen degere
uygun bir sekle doniistiiriir. Birgok yiikseltici

e unipolar (yani, sinyalin ilk kism1 tamamen pozitif veya tamamen negatiftir)

e bipolar (yani, sinyal hem pozitif hem de negatif bilesene sahiptir) olarak

adlandirilan iki ¢ikis tipine sahiptir.

En iyi sinyal/giiriiltii oranin1 elde edebilmek igin, yiikselticinin unipolar ¢ikisi se¢ilir.
Pikin sekillenme zamani olarak tarif edilebilen “shaping time” sabitini kullanicinin bilerek
secmesi gerekir. Bu secim puls genisligini belirler. Bir spektrumdaki pikler i¢in en iyi
¢oziiniirlik (bir pikin bagka bir pikten ayrilmasi) genellikle giiriiltii ortalamasi uzun bir
zaman Uzerinden alinabilmesi dolayisiyla uzun bir zaman sabitiyle gergeklestirilebilir.
Bununla birlikte, uzun zaman sabitleri daha fazla rasgele fotonlarin toplanmasina sebebiyet
verir. Bu sebepten dolay, eger sistem 2000 s’lik gibi sayma hizlarinda galistirilacaksa daha

kisa zaman sabitleri kullanilmasinda fayda vardir.

2.3.2.5. Analog Dijital Doniistiiriicii

Analog sayisal doniistiiriicii (ADC) yiikselticiden alinan analog pulsunun genligiyle

(yani X-1s1mm1 fotonunun enerjisiyle) orantili olacak sekilde bir tam sayiya doniistiiriir.
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Sayilmis olan her bir puls yiiksekligi kadar say1 analizoriin hafizasinda turulur. Sonunda bu

veri, enerji spektrumu olarak ekrana yansitilir.

2.3.2.6. Cok Kanalh Analizor

Pulslarin depolanip kaydedilmesi islemi c¢ok kanalli analizorle (MCA) yapilir.
Depolama birimleri kanallara karsilik gelmektedir. Pulsun boyu dedektorde belirlenen
fotonun enerjisi ile dogru orantihdir. Pulslar enerjilerine gore kanallarda depolanir.
Kanallardaki pulslarin dagilimi, pargaciklarin enerjilerinin dagiliminin bir seklidir. Sayma
periyodunun sonunda, kaydedilen spektrum c¢ok kanalli analizor ekrani {izerinde
goriintiilenebilir. Yatay eksen kanal sayis1 veya pargacik enerjisi, diisey eksen ise kanal
basina kaydedilen fotonlarin sayisidir. Cok kanalli analizore ait bir gorsel sekil 28’de

gosterilmektedir.

Sekil 28. Cok Kanalli Analizor

2.3.2.7. Numunelerin Uyarilmasi ve Sayilmasi

Numuneler molibden hedefli 2 kW giice sahip harici X-1g1n1 tiipiinden ¢ikan 17.47 keV
(Mo Kq) enerjili X-1s1m1 fotonlarla uyarilmistir. Uyarma sonucunda numunelerden gelen
karakteristik X-iginlar1 yar1 maksimumdaki tam genisligi (FWHM) 5,9 keV’de 170eV,
Canberra marka bir Si(Li) detektdrle sayilmistir. Ve boylelikle numuneye ait karakteristik
piklerden olusan bir spektrum elde edilir. incelenen elementin karakteristik piklerinden baska

kacak pikler, satallite pikleri, coklu sa¢ilmalardan meydana gelen kuyruklanmalar, st iiste
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binme pikler, saya¢ atomlarinin karakteristik X-11n1 gibi piklerde meydana gelir. Bu piklerin
analiz edilerek numuneye ait ger¢ek karakteristik X-isim1 piklerinin elde edilmesi
gerekmektedir. Bu tip pikleri ayirt edebilmek i¢in WinAxill programi yardimiyla K X-151m
pikleri analiz edilmistir.

2.4, Transmisyon Geometrili Gama Isim Sogurma Sistemi

Sogurma caligmalar1 iki ayr1 kaynak ve deney geometrisi ile gergeklestirilmistir.
Kullanilan iki geometri de transmisyon dar demetli geometri olarak tanimlanmaktadir. Her

iki deney sistemine ait deney geometrisinin gosterimleri sekil 29 ve 30°da gosterilmektedir.
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Am-241 Radyoaktif

et s
Kaynak

 ——— Ornek

| \ Kolimatér I ve IT

——A1ECEK O

Sekil 29. Am-241 Kaynakli Gama Sogurma Geometrisi
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e, Eu-152 Radyoaktif
Kaynak

— Kolimator I

120 mm

200 mm

- Ornek

> Kolimator II

> Detektor

Sekil 30. Eu-152 Kaynakli Gama Sogurma Geometrisi

Eu-152 kaynakli deney geometrisinde asagidaki kolimatorler kullanilmistir.

kolimatdr sistemlerinin yandan ve iistten goriintisleri Sekil 31°de gosterilmektedir.

Bu
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Sekil 31. Eu-152 kaynakli deney geometrisinde kullanilan kolimator sistemi

Am-241 kaynakli deney geometrisinde ise Sekil 32’de gosterilen kolimatorler
kullanilmistir.

Sekil 32. Am-241 kaynakli deney geometrisinde kullanilan kolimatdrler
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Bu iki geometriye ait kullanilan sistemlerin goriintiileri sirastyla sekil 33 ve sekil 34’de
gosterilmektedir.

Sekil 33. Gama Sogurma Spektrometresi

Sekil 34. EDXRF Sogurma Sistemi
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2.4.1. Numune Hazirlama

Numunelerin agirhi@i yaklasik olarak 100 miligram olacak sekil 18’de gosterilen
hassas terazi yardimiyla ayarlanmistir. 13 mm capli pellet basma makinesi yardimiyla

basilmigtir. Basilan numuneler asagidaki Sekil 35’de gosterilmistir.

Sekil 35. Sogurma Calismasi i¢in Hazirlanan Numuneler

Hazirlanan numuneler hem X-1s1n1 sogurmasi i¢in hem de gama 111 sogurmasi igin
kullanilmistir. Coklu enerjili X 1511 sogurmasi i¢in numuneler bant numune seklinde

hazirlanmstir.

2.5. Hesaplamalar

Hesaplamalar konsantrasyon hesaplar1 ve gama sogurma parametrelerini
kapsamaktadir. Sogurma paraetreleri ise; kiitle sogurma katsayisi, tesir kesitleri (molekiiler,
elektronik, atomik), etkin atom numarast ve elektron yogunlugu gibi parametreleri

icermektedir.
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2.5.1.Kimyasal Analiz Hesaplamalar:

Standart metot kullanilarak numunelerdeki elementlerin konsantrasyon degerleri
yiizde olarak hesaplanmistir. Standard numuneleri i¢in elde edilen ilgili elementin sayim
sayilarina karsilik olarak Tablo 5’deki konsantrasyon degerleri i¢in grafikler ¢izdirilmistir.
Demir, Kobalt, Bakir ve Cinko igerikli standartlardaki fosfor elementine ait grafikler ve fit
degerleri Sekil 36’da birlikte gosterilmektedir. Grafiklerin R? degeri ilgili grafikte

gosterilmektedir. Bu grafigin egiminden elde edilen a ve b sabitleri de ayni grafikte

gosterilmektedir.
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y= Oénggxg;i’;‘t’ 26 J [ y = 0,0014x + 2,0927
10,00 - R?=0,9774

=

X 8,00 T
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Dogrusal (Cu Standardindaki P Miktari) Dogrusal (Cu Standardindaki P Miktari)
Dogrusal (Zn Standardindaki P Miktari) Dogrusal (Zn Standardindaki P Miktari)

Sekil 36. Demir, Kobalt, Bakir ve Cinko Standartlarindaki Fosfor Konsantrasyonlari

Ayni durum kalsiyum, demir, kobalt, bakir ve ¢inko elementleri i¢in de yapilmistir.

Ve ilgili grafikler Sekil 37 ve 38’de gosterilmektedir.
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Sekil 37. Demir, Kobalt, Bakir ve Cinko Standartlarindaki Kalsiyum Konsantrasyonlari
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Sekil 38. Demir, Kobalt, Bakir ve Cinko Standartlarindaki Demir, Kobalt, Bakir ve
Cinko Konsantrasyonlari

Bu grafikler fit edilerek elde edilen egim denklemindeki sabitler kullanilarak
arastirmaya konu olan numunelerdeki P, Ca, Fe, Co, Cu ve Zn elementlerinin konsantrasyon
miktarlar asagidaki denklem ile ylizde mertebesinde hesaplanmustir.

Konsantrasyon = a * sayim sayist + b (15)

2.5.2.Gama Isin Kiitle Sogurma Katsay1 Hesabi

Gama 1511 kiitle sogurma katsayisi denklem 15°te yer verilen Lambert-Beer

yasasindan tiiretilebilir.

% -l (i) (16)
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Burada I; x kalinligindaki numune boyuncaki siddettir. Ioise x=0 iken ki siddettir. p
ise numune yogunlugudur (g/cm?®), wp kiitle sogurma katsayis1 (cm?/g) ve px de g/cm?

basina tabaka numune kalinligidir ve denklem 16 ile belirlenir.
px =— (17)

m numunenin gram cinsinden kiitlesiyken r ise numunenin yarigapidir (6.5 mm).
Kiitle sogurma katsayis1 (u/p) herhangi bir kimyasal bilesik veya elementlerin

karisimi i¢in asagidaki ifadeyle verilir.
K U
C s = Z ) (18)

Burada p numunenin kiitle yogunlugu ve w; ve (%)l- strastyla agirlik orani ve bilesigi

olusturan i inci elementin kiitle sogurma katsayisidir. Bir kimyasal bilesik i¢in agirlik orani

asagidaki ifade ile verilmektedir.

aiA 19
@i YiaihA; (19)

Bu formiildeki 4; 1 inci elementin atom agirligidir ve a; ise formiil birimlerinin
sayisidir.
Eger biz bilesigi olusturan elementin toplam kiitle sogurma katsayisini elde

edebilirsek I inci deger asagidaki ifadeyle verilir.

(E)i _ (u/llbize$ik>ui_ wi(u/P)i (20)

Toplam kiitle sogurma katsayilarmin teorik degerleri WinXCom yardimiyla
hesaplanmistir. Bu program X-151n1 ve gama 151n1 sogurma katsayilarini ve etkilesim tesir
kesitlerini hesaplamada iyi bilinen XCOM’un Windows versiyonudur. WinXCom olarak

adlandirilan bu yeni program gelistirilmis kullanici ara yiiziine sahiptir (Gerward vd., 2001).
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2.5.2.1. Molekiiler ve Atomik Tesir Kesitlerinin Hesabi

Asagidaki formiile gore hem deneysel hem de teorik olarak molekiiler tesir kesitini
(ot,m) hesaplamak igin kiitle zayiflama katsayilarinin teorik ve deneysel degerleri

kullantlmistir.
1 u
im = 3 Oe ) (A 1)
L

N, Avogadro numarasidir. Diger terimler, dnceki denklemlerde tanimlanmastir.
Toplam atomik kesit (ot, a) denklemi (4) kullanarak kiitle sogurma katsayisi1 degerlerinin

teorik ve deneysel degerleri kullanilarak tanimlanabilir.

om _ 1
0t = 5 =7 ), (AIC) (22)

Burada f; = n;/}.; n; atomlarin sayisi bakimindan elementin fraksiyonel bollugudur.

Bireysel elemanlar i¢in toplam elektronik kesit o, ., asagidaki formiille ifade edilir.

10 fidi m
i

Bu parametre kiitle sogurma katsayisinin hem deneysel hem de teorik degerleri

vasitastyla hem deneysel hem de teorik olarak hesaplanmistir.
2.5.2.2. Etkin Atom Numarasi

Toplam atomik ve elektronik kesitler, asagidaki gibi etkili atom numarasiyla (Ze¢)

ilgilidir. Z;, bir molekiilde i.elemaninin atomik sayisidir (K. Singh vd., 2002).

Ot,a
Zop = —2 (24)
e Ut,el
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2.5.2.3. Etkin Elektron Yogunlugu Hesabi

Elektron yogunlugu Ne esitlik 2 ve 6 kullanilarak tiiretilmistir.

_Ww/p)c N z
Ny = v MZeff n; (25)

L

nFeHA, nCoHA, nCuHA and nZnHA numuneleri i¢in etkin atom numarasi ve

electron yogunlugu esitlik 26 ve 27 kullanilarak 59.5 keV enerjide hesaplanmistir.



3. BULGULAR

3.1. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM) ile lgili Bulgular

EDX spektrumlarina ek olarak ylizey fotograflari taramali elektron mikroskobu (SEM)

ile elde edilmistir. Numunelere ait SEM goriintiileri Sekil 39°da gdsterilmektedir.
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Sekil 39. Demir, Kobalt, Bakir ve Cinko Katkili Hidroksiapatit Numunelerine ait SEM
Fotograflari
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3.2. Enerji Dagihmh X-Isim Spektroskopisi ile Tlgili Bulgular

Sogurma katsayilarinin teorik olarak hesaplanabilmesi i¢in numunelerin stokiyometrik
formilleri gerekmektedir. Bu formiilii elde edebilmek i¢in enerji dagilimli X-151m
spketroskopisi (EDX) ile elementel analizleri yapilmistir. Demir, kobalt, bakir ve ¢inko
katkil1 hidroxiapatit yapay kemik tozlarina ait EDX spektrumlar1 Sekil 40°da gosterilmistir.
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EDX sonuglarina gore elde edilen konsantrasyon degerleri Tablo 6’da gosterilmektedir.

Tablo 6. nFeHAp, nCuHAp, nCoHAp ve nZnHAp Numunelerine Ait EDX Konsantarsyon Degerleri

Ornek O Na Ca P K Cl Fe Co Cu Zn
nFeHAp1l 68.59+7.2 4.83+0.3 14.89+0.7 10.50£0.5 0.27£0.1 0.22+0.1  0.69+0.1 - - -
nFeHAp?2 61.89+6.8 7.70£0.4 16.45+0.7 12.12+0.5 0.31£0.1  0.68£0.1 0.86+0.2 - - -
nFeHAp3 66.98+7.2  6.09£0.4 14.70+0.7 10.21£0.5 0.29+0.1 0.22+0.1  1.52+0.2 - - -
nCoHAp1 61.70+6.7 4.89+0.3  19.20+0.9 12.79+0.6  0.43+0.1 0.33+0.1 - 0.67£0.2 - -
NnCoHAp?2 63.58+6.6  3.52+0.3 19.56%0.9 11.76£0.5 0.31+0.1 0.23+0.1 - 1.05+0.2 - -
nCoHAp3 66.27+6.7 4.52+0.3  15.78+0.7 11.74+0.5 - 0.28+0.1 - 1.41+0.2 - -
nCuHApl 77.95+5.8  4.64+0.6 9.80+0.5 6.76+0.4 0.1£0.0  0.14+0.1 - - 0.68+0.2 -
NCuHAp2 62.36+6.2 52704 19.77£0.9 11.44+0.5 - 0.10£0.0 - - 1.05+0.2 -
NnCuHAp3 64.22+7.3  5.65£0.5 16.35+0.8 11.76£0.6  0.26+0.1  0.25%0.1 - - 1.53+0.4 -
nZnHAp1l 83.08£6.5 2.24+0.9 10.29+0.6 2.60+0.2 - 0.60£0.1 - - - 1.20+0.5
nZnHAp2 81.54+6.5 7.49+2.1 4.85+0.3 4.30+0.3 0.21+0.1  0.15+0.1 - - - 1.48+0.4
nZnHAp3 74.04+£8.5 6.71+£1.7 10.32+0.6 6.89+0.4 0.23+0.1 0.21+0.1 - - - 1.61+0.5

L9
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3.2.1.Harici X-Isim Tiipii Tabanh EDXRF Sistemi ile Tlgili Bulgular

Numuneler ve standard i¢in hazirlanan 6rnekler pellet formlarda deneye hazir hale
getirildikten sonra, numunelerin kimyasal analizini yapmak i¢in molibden (Mo) anotlu X-
1si1 tiipli tabanli uyarict kaynaktan ¢ikan 17.478 keV enerjili fotonlarla numuneler
uyarilmuslardir. Tez 6rnekleri 6000 saniyelik gercek sayma zamani ile sayildilar. Orneklerin
uyarilmasi esnasinda meydana gelen K X-isimlarinin sayilmasinda yar1 maksimumdaki
genisligi 5,9 keV enerjide 170 eV olan Si(Li) dedektorii kullanildi. Kimyasal analizlere ait
bulgular spektrumlar ve tablolar seklinde sunulmaktadir. Spektrumlarda analizi yapilan
numunelerin igerigindeki elementlerin pikleri gosterilirken, hazirlanan standard 6rneklerinin
konsnatrasyon degerleri ile numunelere katkilanan metallerin konsnatrasyon degerleri,
yapida bulunan kalsiyum ve fosfor elementlerinin konsnantrasyon degerleri, Ca/P ve

Ca+M/P oranlar1 gosterilmektedir.

3.2.1.1. EDXREF Sistemine Ait Spektrumlar

Demir (Fe), kobalt (Co), bakir (Cu) ve ¢inko (Zn) katkili hidroksiapatit yapay kemik
tozlarmin XRF analizleri sonucu ¢esitli spektrumlar elde edilmistir. Bu spektrumlarin
icerisinde fosfor (P), kalsiyum (Ca), demir (Fe), kobalt (Co), bakir (Cu) ve ¢inko (Zn)
elementleri goriilmektedir. Numunelere ait spektrumlar, fosfor pikleri ayr1 olacak sekilde
diger elementler ise beraber olacak sekilde ¢izdirildiler. Tlgili pikler Sekil 41-44 araliginda

gosterilen spektrumlarda gosterilmektedir.
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Sekil 41. Demir Katkili Hidroksiapatit Yapay Kemik Tozlarina Ait EDXRF
Spektrumlarindaki a) Fosfor Piki b) Kalsiyum ve Demir Pikleri
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Sekil 42. Kobalt Katkili Hidroksiapatit Yapay Kemik Tozlarina Ait EDXRF
Spektrumlarindaki a) Fosfor Piki b) Kalsiyum ve Kobalt Pikleri
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Sekil 43. Bakir Katkili Hidroksiapatit Yapay Kemik Tozlarina Ait EDXRF

Enerji (keV)

b)

Spektrumlarindaki a) Fosfor Piki b) Kalsiyum ve Bakir Pikleri
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Sekil 44. Cinko Katkili Hidroksiapatit Yapay Kemik Tozlarma Ait EDXRF
Spektrumlarindaki a) Fosfor Piki b) Kalsiyum ve Cinko Pikleri
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3.2.1.2. EDXRF Konsantrasyon Degerleri ile Tlgili Bulgular

FeHAp numuneleri i¢in fosfor konsnatrasyon degerleri 9.61%, 9.13%, 8.94% olarak
belirlenirken CoHAp numunelerine ait fosfor konsnatrasyon degerleri 15.02%, 9.65%,
10.68% olarak belirlenmistir. CuHAp numunelerine ait fosfor konsnatrasyon degerleri
9.59%, 10.21%, 8.89% ve ZnHAp numunelerine ait fosfor konsnatrasyon degerleri 6.88 %,
7.80%, 7.65% olarak belirlenmistir.

FeHAp numuneleri i¢in kalsiyum konsnatrasyon degerleri 9.61%, 9.13%, 8.94%
olarak belirlenirken CoHAp numunelerine ait kalsiyum konsnatrasyon degerleri 15.02%,
9.65%, 10.68% olarak belirlenmistir. CuHAp numunelerine ait kalsiyum konsnatrasyon
degerleri 9.59%, 10.21%, 8.89% ve ZnHAp numunelerine ait kalsiyum konsnatrasyon
degerleri 6.88 %, 7.80%, 7.65% olarak belirlenmistir.

FeHAp numuneleri i¢in demir konsnatrasyon degerleri 9.61%, 9.13%, 8.94% olarak
belirlenirken CoHAp numunelerine ait kobalt konsnatrasyon degerleri 15.02%, 9.65%,
10.68% olarak belirlenmistir. CuHApP numunelerine ait bakir konsnatrasyon degerleri
9.59%, 10.21%, 8.89% ve ZnHAp numunelerine ait ¢inko konsnatrasyon degerleri 6.88 %,
7.80%, 7.65% olarak belirlenmistir. Bu konsantarsyon degerleri tablo 7°de gosterilmektedir.
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Tablo 7. Metal Katkili Hidroksiapatit Yapay Kemik Tozlarindaki Elementlerinin
Konsantrasyon Degerleri
Numuneler Fosfor% Kalsiyum % Demir % Kobalt% Bakir % Cinko %

nFeHAp1 9.61 14.48 051 --- -
nFeHAp?2 9.13 13.44 1.17 --- - —-
nFeHAp3 8.94 12.99 1.45 --- ---
nCoHAp1 15.02 24.85 - 0.50 -
nCoHAp2  11.02 17.38 1.00
nCoHAp3 10.68 15.37 - 1.51 -
nCuHApl  9.59 15.36 0.55
NCuHAp2 10.21 14.85 1.06
NCuHAp3 8.82 13.87 1.41
nZnHAp1l 10.05 12.31 --- =-- - 0.40
nZnHAp2 10.17 11.35 - - - 1.15
nZnHAp3 9.52 8.71 === - - 1.50

Elementel igeriklerin (fosfor, kalsiyum, demir, kobalt, bakir ve ¢inko) birbirlerine

ve numunelere gore karsilastirmali gosterimleri sekil 45°deki grafikle gosterilmektedir.
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Sekil 45. EDXRF Konsantrasyon Grafigi

Demir kobalt, bakir ve ¢inko katkili hidroksiapatit yapay kemik tozlarina ait Ca/P

oranlar1 ve bu oranlara ait teroik degerler asagidaki Tablo 8’de gosterilmektedir.
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Tablo 8. Metal Katkili Yapay Kemik Tozlarina Ait Ca/P Oranlari

Numuneler EDXRF EDXRF EDX EDX Ca/P NIST
Ca/P (Ca+M)/P  CaP  (Ca+M)/P SRM1400
Deneysel Teorik

NHAD 1.667 2.132
nFeHAp1 1.506 1.561 1.418 1.484 ---
nFeHAp?2 1.472 1.600 1.357 1.428 -
nFeHAp3 1.453 1.614 1.440 1.589 ---
nCoHAp1 1.654 1.687 1.501 1.554 ---
NnCoHAp?2 1.577 1.720 1.663 1.753 -
nCoHAp3 1.439 1.581 1.344 1.464 ---
nCuHApl 1.602 1.659 1.450 1.550 -
NCuHAp2 1.525 1.629 1.728 1.820 -
NnCuHAp3 1.572 1.732 1.390 1.520 ---
nZnHAp1 1.288 1.371 3.958 4.419 ---
nZnHAp?2 1.455 1.603 1.128 1.472 -
nZnHAp3 1.139 1.335 1.498 1.731 -

M: Yapay Kemik Tozlarina Eklenen Demir, Kobalt, Bakir ve Cinko Elementlerinin
gosterir

Demir kobalt, bakir ve ¢inko katkili hidroksiapatit yapay kemik tozlarina ait Ca/P

oranlarinin grafik gosterimleri asagidaki Sekil 46’da ifade edilmektedir.
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Sekil 46. Ca/P Konsantrasyon Oranlari

3.3. Sogurma Parametreleri ile flgili Bulgular

Sogurma parametreleri ile ilgili bulgular; sogurma spektrumlarini, kiitle sogurma
katsayilarin1 gostreren tablo ve grafiklerden olusmaktadir. Ayrica kiitle sogiiurma katsayilari
kullanilarak hesaplanan molekiiler, atomik ve elektronik tesir kesitleri ile elektron
yogunlugu Ve etkin atom numaralar1 degerlerinin tablo ve grafik seklinde sunulmasindan

olusmaktadir.

3.3.1.Sogurma Spektrumlari ile Ilgili Bulgular

Sogurma spektrumlari Am-241 kaynak kullanilarak 59,5 keV ve Eu-152 kaynak
kullanilarak ile 778-1408 keV arasindaki bes enerjiyi toplamda alt1 enerjiyi kapsamaktadir.
Bu kapsamda sogurucusuz, gercek kemik, metal katkisiz yapay kemik tozu ve metal katkili

yapay kemik tozlarinin sogurma pikleri karsilastirilmistir.



78

3.3.1.1. 21Am ve *°Eu Kaynaklar1 Kullanilarak Elde Edilen Spektrumlar

Amersiyum ve eropriyum radyoaktif halka ve sivi kaynaklar1 kullanilarak uyarilan
gercek kemik, katkisiz yapay kemik ve metal katkili (demir, kobalt, bakir ve ¢inko) yapay

kemik tozlarmin sogurma spektrumlart Sekil 47-52°de gosterilmektedir.
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Sekil 47. Sogurucusuz, Gergcek ve Yapay Kemik Tozlarinin Sogurma Spektrumlari
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Sekil 48. nFeHAp ve nCoHAp numunelerine ait Sogurma Spektrumu



80

60000 -

Sogurucusuz
nCuHAp1
nCuHAp2
nCuHAp3

50000 S

40000

30000 -+

Sayun

20000 S

5% 56 &7 58 59 &0 51 62 63

64 65
Enerji (keV)
»  Sogurucusuz
BO000 = b nZnHAp1
4 nZnHAp2
A v nZnHAp3
50000 ~ -t
40000 - .
E 30000 4 -
[4] "
» - .
20000 4 =
10000 - : /\

Enerji (keV)

Sekil 49. nCuHAp ve nZnHAp numunelerine ait Sogurma Spektrumu
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Sekil 50.Sogurucusuz, Gergek ve Yapay Kemik Tozlari ile nFeHAp numunelerine ait
Sogurma Spektrumlari
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Sekil 51. NCoHAP ve nCuHAp numunelerine ait Sogurma Spektrumu
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Sekil 52. nZnHAp numunelerine ait Sogurma Spektrumu

3.3.2. Kiitle Sogurma Katsayisi ile Tlgili Bulgular

Siddet 6l¢iimlerine dayali tiim c¢alismalarda yayimlanan ile dlgiilen X-1s1n1 siddetler
arasinda farklilik olusur. Olusan bu farkliligin nedeni numune igerisinde olusturulan
karakteristik X-1ginlarinin numune atomlari tarafindan sogurulmasidir. Bu odlgiilen X-1g1n1
siddetinin [ faktoriine boliinmesiyle ortadan kalkmaktadir. B sogurma diizeltmesi faktorii ise
enerjiye ve ilgili enerjideki kiitle azaltma katsayisina (i/p), numune atomlarina, X 1ginlarinin
numuneye gelis ve ¢ikis acilart ile numune kalinligina baghdir. Bu ¢alismamizda detektor
verimi, siddet oranlari, X-151m1 fliioresans tesir kesitlerinin 6l¢iilmesinde B sogurma
diizeltmesi faktorii her bir element ve Am kaynaginin ve Mo anotlu X 15101 tiipiiniin enerjileri
icin ayr1 ayr1 hesaplanmistir. Am-241 kaynagina ait kiitle sogurma katsay1 degerleri Tablo
9’da ifade edilmistir.
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Tablo 9. Metal Katkili Yapay Kemik Tozlarinin ?**!Am Kaynag1 59,5 keV Enerjide
Deneysel Kiitle Sogurma Katsayilar1 (u/p)

Numuneler (n/p)p. (w/p)T. Numuneler (w/p)p.  (Wp)T.
Gercek 0.319+0.025 --- --- -
Kemik
nHAp 0.449+0.036 0.413

nFeHAp1 0.298+0.024 0.291 nCuHAp1 0.286+0.023 0.262
nFeHAp2 0.288+0.023 0.305 NCuHAp2 0.299+0.024 0.322
nFeHAp3 0.277+0.022 0.298 NCuHAp3 0.313+0.025 0.315
nCoHAp1 0.349+0.028 0.316 nZnHAp1 0.270+0.022 0.267
NnCoHAp2 0.325+0.026 0.319 nZnHAp2 0.278+0.022 0.250
nCoHAp3 0.289+0.023 0.305 nZnHAp3 0.272+0.022 0.282

59,5 keV enerjili gama fotonlar1 kullanilarak elde edilen sogurma katsayilarinin

numunelere gore degisimleri Sekil 53’de ifade edilmektedir.
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Sekil 53. Kiitle Sogurma Katsayilarinin Numunelere gore degisim grafikleri
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Eu 152 radyoaktif kullanilarak elde edilen cesitli enerjilerdeki kiitle sogurma

katsayilarinin teorik degerleri hesaplanmis ve Tablo 10°da gosterilmistir.

Tablo 10. nFeHAp, nCuHAp, nCoHAp ve nZnHAp Numunelerinin *2Eu Kaynag1 Cesitli
Enerjilerde (keV) Teorik Kiitle Sogurma Katsayilar1 (i/p)

*

wp
Numuneler 778 964 1085 1111 1408
Ger¢ek Kemik --- --- - - ---

HAp 0.0720 0.0649 0.0612 0.0605 0.0536
nFeHAp1 0.0715 0.0645 0.0609 0.0602 0.0533
nFeHAp2 0.0713 0.0644 0.0607 0.0600 0.0532
nFeHAp3 0.0714 0.0645 0.0608 0.0601 0.0533
nCoHAp1 0.0714 0.0645 0.0608 0.0601 0.0533
nCoHAp2 0.0715 0.0645 0.0609 0.0601 0.0533
nCoHAp3 0.0714 0.0645 0.0608 0.0601 0.0534
nCuHApl 0.0715 0.0646 0.0609 0.0602 0.0534
NCuHAp2 0.0714 0.0645 0.0608 0.0601 0.0533
NCuHAp3 0.0714 0.0644 0.0608 0.0601 0.0532
nZnHAp1 0.0716 0.0647 0.0610 0.0603 0.0535
nZnHAp2 0.0714 0.0645 0.0609 0.0601 0.0533
nZnHAp3 0.0714 0.0645 0.0608 0.0601 0.0533

*XCOM NIST’den hesaplanmigtir



12F kaynak kullanilarak elde edilen cesitli enerjilerdeki kiitle sogurma katsayilarinin deneysel degerleri Tablo 11°de gosterilmistir.

Tablo 11. Metal Katkil1 Yapay Kemik Tozlarmin **?Eu Kaynag1 Cesitli Enerjilerde (keV) Deneysel Kiitle Sogurma Katsayilari (w/p)

wp
Ornek 778 964 1085 1111 1408

G.K. 0.0831+0.0067 0.0649+0.0052 0.0624+0.0050 0.0601+0.0048 0.0563+0.0045

HAp 0.0595+0.0048 0.0666+0.0053 0.0666+0.0053 0.0612:+0.0049 0.0536+0.0043
nFeHAp1 0.0747+0.0060 0.0696+0.0056 0.0650+0.0052 0.0642+0.0051 0.0557+0.0045
nFeHAp?2 0.0704+0.0056 0.0652::0.0052 0.0569:0.0046 0.0614+0.0049 0.0537+0.0043
nFeHAp3 0.074520.0060 0.0651:0.0052 0.0614+0.0049 0.0614+0.0049 0.0537+0.0043
nCoHAp1 0.0719+0.0058 0.0644+0.0052 0.0619:0.0050 0.0597+0.0048 0.0559+0.0045
nCoHAp2 0.0708+0.0057 0.0634:+0.0051 0.0610:£0.0049 0.0588+0.0047 0.0550+0.0044
nCoHAp3 0.0712+0.0057 0.0638+0.0051 0.0614+0.0049 0.0591:+0.0047 0.0554+0.0044
nCuHAp1 0.0739+0.0059 0.0662::0.0053 0.0637+0.0051 0.0613:0.0049 0.0575+0.0046
nCuHAp?2 0.0702+0.0056 0.0629:0.0050 0.0605:£0.0048 0.0583:0.0047 0.0546+0.0044
nCuHAp3 0.0700+0.0056 0.0627+0.0050 0.06030.0048 0.0581:+0.0046 0.0544+0.0044
nZnHAp1 0.0708+0.0057 0.0634+0.0051 0.0610+0.0049 0.0587+0.0047 0.0550+0.0044
nZnHAp2 0.0714+0.0057 0.0640+0.0051 0.0615+0.0049 0.0593+0.0047 0.0555+0.0044
nZnHAp3 0.0703+0.0056 0.0630::0.0050 0.0606£0.0048 0.0584-£0.0047 0.0547+0.0044

98
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Eu-152 kaynagi kullanilarak elde eilen gama fotonlar1 ile numuneler sogutturulmustur.
Bunun neticesinde cesitli enerjilerde deneysel ve teorik olarak hesaplanan kiitle sogurma
katsayilar1 elde edilmistir. Bu katsayilarin enerjiye gore ¢izimleri ile teorik degerlerle

kiyaslanmasi Sekil 54°de ifade edilmektedir.
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Sekil 54. Teorik ve Deneysel Kiitle Sogurma Katsayilarinin Enerjiye Gore Degisimleri
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3.3.3.Atomik ve Molekiiler Tesir kesitleri ile Tlgili Bulgular

Gama 111 fotonlariyla numunelerin atomik ve molekiiler diizeylerde etkilesimlerini
incelemek ve sogurma katsayilarinin degisimlerini aragtirmak maksatlartyla atomik ve
molekiiler tesir kesitleri hesaplanmistir. Numunelere ait hesaplanan atomik ve molekiiler

tesir kesitleri asagidaki Tablo 12°de gosterilmektedir.

Tablo 12. nFeHAp, nCuHAp, nCoHAp ve nZnHAp Numunelerinin 2** Am Kaynagi 59,5
keV’de Molekiiler, Atomik ve Elektronik Tesir Kesitleri
Molekiiler Tesir Atomik Tesir Kesitleri Elektronik Tesir

Kesitleri otm*10% ota*10% Kesitleri ote10%*
Numuneler D T D T D T
nFeHAp1l 1.048 1.024 1.049 1.024 0.950 0.950
nFeHAp?2 1.095 1.159 1.026 1.086 0.965 0.965
nFeHAp3 0.995 1.071 0.979 1.054 0.968 0.968
nCoHAp1 1.311 1.187 1.310 1.187 1.037 1.037
nCoHAp2 1.227 1.205 1.227 1.205 1.055 1.055
nCoHAp3 1.050 1.108 1.050 1.108 1.004 1.004
nCuHApl 0.924 0.847 0.924 0.846 0.860 0.860
NCuHAp2 1.122 1.209 1.123 1.209 1.063 1.063
NCuHAp3 1.150 1.158 1.150 1.158 1.043 1.043
nZnHAp1l 0.872 0.862 0.872 0.862 0.897 0.897
nZnHAp2 0.841 0.756 0.840 0.756 0.824 0.824
nZnHAp3 0.904 0.937 0.903 0.937 0.937 0.937

Tablo 12’de yer alan 59,5 keV enerjide hesaplanan molekiiler ve atomik tesir
kesitlerinin numunelere gore degisimlerini gosteren grafik asagidaki Sekil 55°de yer

almaktadir.
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Gore Degisim Grafigi

Eu-152 radyaktif kaynagi i¢in hesaplanan molekiiler, atomik ve elektronik tesir kesiti

degerleri sirasiyla Tablo 13-15’de gosterilmektedir.



Tablo 13. nFeHAp, nCuHAp, nCoHAp ve nZnHAp Numunelerinin 12 Eu Kaynag: Cesitli Enerjilerde Molekiiler Tesir Kesitleri Degerleri (10%2)

Ornekler Molekiiler Tesir Kesitleri 6tm
778 964 1085 1111 1408

D T D T D T D T D T
nFeHApl 2.629 2514 2.450 2.269 2.287 2.143 2.259 2.118 2.259 1.875
nFeHAp2 2.675 2.711 2.476 2.448 2.163 2.307 2.334 2.280 2.334 2.022
nFeHAp3 2.678 2.564 2.340 2.317 2.206 2.184 2.205 2.159 2.205 1.915
nCoHAp1l 2.699 2.682 2.418 2.422 2.326 2.283 2.241 2.257 2.241 2.002
NnCoHAp2 2.674 2.699 2.395 2.436 2.304 2.300 2.219 2.270 2.219 2.013
nCoHAp3 2.587 2.593 2.317 2.343 2.229 2.208 2.147 2.183 2.147 1.939
nCuHApl 2.388 2.311 2.139 2.087 2.057 1.968 1.982 1.945 1.982 1.725
NCuHAp2 2.636 2.681 2.361 2421 2.271 2.283 2.188 2.256 2.188 2.001
NCuHAp3 2.573 2.623 2.305 2.367 2.217 2.235 2.136 2.209 2.136 1.955
nZnHAp1l 2.284 2.313 2.046 2.089 1.968 1.969 1.896 1.946 1.855 1.727
nZnHAp2 2.160 2.160 1.934 1.950 1.861 1.842 1.793 1.817 1.650 1.612
nZnHAp3 2.336 2.372 2.092 2.142 2.012 2.020 1.939 1.996 1.808 1.770

06



Tablo 14. nFeHAp, nCuHAp, nCoHAp ve nZnHAp Numunelerinin **2 Eu Kaynag: Cesitli Enerjilerde Atomik Tesir Kesitleri Degerleri (102%)

Ornekler Atomik Tesir Kesitleri ota
778 964 1085 1111 1408

D T D T D T D T D T
nFeHApl 2.630 2514 2.450 2.270 2.287 2.143 2.259 2.118 2.259 1.958
nFeHAp2 2.507 2.540 2.321 2.294 2.027 2.162 2.187 2.137 2.187 1.913
nFeHAp3 2.635 2.524 2.303 2.280 2.171 2.150 2.170 2.125 2.170 1.898
nCoHApl 2.699 2.681 2417 2.422 2.325 2.283 2.240 2.257 2.240 2.098
nCoHAp2 2.673 2.698 2.395 2.436 2.303 2.300 2.219 2.269 2.219 2.078
nCoHAp3 2.587 2.593 2.317 2.343 2.229 2.208 2.147 2.183 2.147 2.011
nCuHApl 2.386 2.309 2.137 2.086 2.056 1.966 1.981 1.944 1.981 1.855
NCuHAp2 2.636 2.682 2.361 2.422 2.271 2.283 2.188 2.257 2.188 2.049
NCuHAp3 2.572 2.622 2.304 2.367 2.216 2.234 2.135 2.209 2.135 2.000
nZnHAp1l 2.284 2.312 2.046 2.088 1.968 1.969 1.896 1.946 1.854 1.776
nZnHAp2 2.159 2.159 1.934 1.950 1.860 1.841 1.792 1.817 1.650 1.679
nZnHAp3 2.336 2.372 2.092 2.142 2.012 2.019 1.939 1.996 1.807 1.816

16
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Tablo 15.Metal Katkili Yapay Kemik Tozlarinin **2 Eu Kaynag1 Cesitli Enerjilerde
Elektronik Tesir Kesitleri Degerleri (10%°)

Elektronik Tesir Kesitleri ote

778 964 1085 1111 1408
Numuneler D D D D D
nFeHAp1 2.321 2.096 1.976 1.954 1.731
nFeHAp2 2.291 2.069 1.951 1.928 1.709
nFeHAp3 2.307 2.083 1.965 1.942 1.721
nCoHAp1 2.320 2.095 1.975 1.952 1.730
nCoHAp2 2.338 2111 1.991 1.968 1.744
nCoHAp3 2.326 2.100 1.980 1.958 1.735
nCuHAp1l 2.327 2.102 1.982 1.959 1.736
NCuHAp2 2.318 2.094 1.974 1.951 1.730
NCuHAp3 2.315 2.090 1.971 1.948 1.727
nZnHAp1l 2.363 2.134 2.012 1.989 1.763
nZnHAp2 2.297 2.075 1.957 1.934 1.714
nZnHAp3 2.306 2.083 1.964 1.941 1.720

Molekiiler tesir kesitlerini, bazt numunelerin ¢esitli enerji degerlerindeki grafiksel

gosterimleri asagidaki Sekil 56’da verilmektedir.
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Sekil 56. Molekiiler Tesir Kesiti Degerlerinin Enerjilere Gore Degisim Grafigi
3.3.4.Elektron Yogunlugu ve Etkin Atom Numarasi ile Ilgili Bulgular
Sogurma katsayilar1 kullanilarak hesaplanan diger sogurma parametreleri olan

elektron yogunlugu ve etkin atom numarasina ait degerler tablo 16’da ve tablo 17 ve 18’de

gosterilmektedir.
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Tablo 16. nFeHAp, nCuHAp, nCoHAp ve nZnHAp Numunelerinin 2** Am Kaynag 59,5
keV Enerjide Elektron Yogunlugu (10%) ve Etkin Atom Numarasi

Numuneler Elektron Yogunlugu Ne Etkin Atom Numarasi Zet
D T D T
nFeHAp1 3.139 3.065 11.04 10.78
nFeHAp2 2.985 3.161 10.63 11.26
nFeHAp3 2.862 3.080 10.12 10.89
nCoHAp1 3.365 3.047 12.64 11.44
NCoHAp2 3.081 3.024 11.63 11.42
nCoHAp3 2.877 3.037 10.45 11.03
nCuHAp1l 3.325 3.046 10.73 9.83
NCuHAp2 2.812 3.029 10.56 11.37
nCuHAp3 3.001 3.020 11.03 11.10
nZnHAp1 3.011 2.978 9.72 9.61
nZnHAp2 3.375 3.035 10.20 9.18
nZnHAp3 2.904 3.011 9.65 10.00

59,5 keV enerjideki elektron yogunlugunun etkin atom numaralarina gore degisimleri

asagidaki grafikle gosterilmektedir.
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Tablo 17. nFeHAp, nCuHAp, nCoHAp ve nZnHAp Numunelerinin 2 Eu Kaynag1 Cesitli Enerjilerde Elektron Yogunlugu (10%%)

Enerjiler
778 964 1085 1111 1408
Ornekler Nel. Nel Nel Nel Nel
D T D T D T D T D T

nFeHApl 3.220 3.079 3.322 3.077 3.289 3.081 3.286 3.081 3.214 3.078
nFeHAp2 3.073 3.114 3.150 3.113 2.918 3.112 3.184 3.111 3.143 3.113
nFeHAp3 3.232 3.094 3.126 3.096 3.125 3.095 3.160 3.095 3.119 3.097
nCoHApl 3.099 3.078 3.073 3.079 3.136 3.078 3.056 3.078 3.229 3.080
nCoHAp2 3.028 3.057 3.004 3.055 3.064 3.059 2.987 3.054 3.156 3.056
nCoHAp3 3.063 3.070 3.038 3.071 3.099 3.070 3.021 3.070 3.192 3.078
nCuHApl 3.176 3.073 3.149 3.073 3.212 3.072 3.131 3.072 3.309 3.075
nCuHAp2 3.028 3.081 3.004 3.081 3.065 3.080 2.987 3.080 3.156 3.082
NCuHAp3 3.024 3.083 3.000 3.081 3.060 3.085 2.982 3.085 3.152 3.081
nZnHApl 2.995 3.032 2.969 3.031 3.030 3.031 2.952 3.031 3.120 3.035
nZnHAp2 3.110 3.110 3.083 3.109 3.145 3.113 3.065 3.107 3.240 3.110
nZnHAp3 3.050 3.097 3.024 3.097 3.085 3.096 3.007 3.096 3.178 3.098
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Tablo 18. nFeHAp, nCuHAp, nCoHAp ve nZnHAp Numunelerinin 12 Eu Kaynag: Cesitli Enerjilerde Etkin Atom Numarasi (10%%)

L6

Enerjiler

778 964 1085 1111 1408

Ornekler Zet Zet Zet Zet Zet
D T D T D T D T D T

nFeHAp1 11.33 10.83 11.69 10.83 11.57 10.84 11.56 10.84 11.31 10.83
nFeHAp2 10.94 11.09 11.22 11.09 10.39 11.08 11.34 11.08 11.19 11.09
nFeHAp3 11.42 10.94 11.05 10.94 11.05 10.94 11.17 10.94 11.03 10.95
nCoHApl 11.63 11.56 11.54 11.56 11.77 11.56 11.47 11.56 12.13 11.57
nCoHAp2 11.43 11.54 11.34 11.54 11.57 11.55 11.28 11.53 11.92 11.54
nCoHAp3 11.13 11.15 11.03 11.15 11.26 11.15 10.97 11.15 11.59 11.18
nCuHAp1 10.25 9.92 10.17 9.92 10.37 9.92 10.11 9.92 10.68 9.93
NnCuHAp2 11.37 11.57 11.28 11.57 11.51 11.56 11.21 11.56 11.85 11.57
nCuHAp3 11.11 11.33 11.02 11.32 11.25 11.34 10.96 11.34 11.58 11.32
nZnHAp1l 9.67 9.79 9.58 9.78 9.78 9.78 9.53 9.78 10.07 9.80
nZnHAp2 9.40 9.40 9.32 9.40 9.51 9.41 9.27 9.39 9.79 9.40

nZnHAp3 10.13 10.29 10.04 10.29 10.25 10.28 9.99 10.28 10.55 10.29
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Cesitli enerjilerdeki elektron yogunlugunun etkin atom numarasi ile degisimleri

asagidaki Sekil 58’de gosterilmektedir.
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4. SONUCLAR VE TARTISMA

4.1. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM) Analizlerinin Degerlendirilmesi

Taramali elektron mikroskobu (SEM) ile yapilan analizler sonucunda Sekil 39’da
gosterilen yiizey fotograflari elde edilmistir. Yiizeylere bakildiginda topaklanmis yapilarin
oldugu goze carpmaktadir. Bu yapilar isaretlenerek alinan sonuglarda katkilanan metalin
yiizde miktarinin diger noktalara gore arttig1 gériilmiistiir. Bu durum yapay kemik tozlarina
sonradan katkilanan demir, kobalt, bakir ve ¢inko elementlerinin yapiya katildigina isaret

etmektedir (Kaygili vd., 2018).

4.2. Enerji Dagilmh X-Isim1 Spektrometresi (EDX) Analiz Sonuclarimin

Tartisilmasi

Katkilanan metallerin yapiya hangi oranda girdigini tespit etmek ve sogurma
calismalari i¢in gerekli olan elementel konsnatrasyon sonuglarini elde etmek icin 6ncelikli
olarak Enerji Dagilimli X-Isin1 Spektrometresi yardimiyla (EDX) elementel analizleri
yapilmigtir. Bu analiz neticesinde Sekil 40°da gosterilen spektrumlar elde edilmistir.
Spektrumlara bakildiginda oksijen elementinin konsantrasyon olarak yiiksek oldugu
goriilmektedir. Bu durum yapay kemik tozu numunelerinin oksijen igerdigini ayrica yapay
kemik tozlarmin delikli yapiya sahip olmasindan dolayr nem tutma egiliminin oldugunu
gostermektedir (Sopyan vd., 2007). i¢erigindeki klor ve potasyum gibi elementler ¢ok diisiik
oranda gozlenmistir. Eger klor ve potasyum gibi elementler se¢ilmeseydi EDX analizi
sonucunda bu elementlerin pikleri ve konsantrasyon degerleri gosterilmeyecekti. Normal
sartlar altinda metal katkili yapay kemik tozlari numunelerinde sodyum (Na), klor (Cl) ve
potasyum (K) gibi elementler numune iiretim agsamasinda eklenmemistir. Kalsiyum, fosfor,
oksijen ve katkilanan demir, kobalt, bakir ve ¢inko elementlerinin disindaki elementlerin
varligi, EDX spektrometresinde secilen elementlere ve ylizeye gore element igerigi ve
konsantrasyon degerleri degisebilmektedir.

EDX analizlerinin 0Oncelikli olarak yapilmasinin sebebi yapay kemik tozu
numunelerine katkilanan metallerin hangi oranda yapiya girdigini test etmektir ve karigim

formiilii yardimiyla teorik olarak kiitle sogurma katsayilarini hesaplamak i¢indir. Bu durumu
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anlamak i¢in Tablo 6’daki katkilanan metallerin konsatrasyon degerlerine bakildiginda
istenilen oranda metalin yapiya girdigi goriilmiistiir. Eger EDX analizi ile bu katkilanan
metallerin istenilen diizeyde olmadig1 goriilseydi numune iiretme siireci tekrarlanarak
istenilen metal katkilama orani elde edilenceye kadar bu siiregler tekrarlanacakti. Yapilan
analiz sonucunda elde edilen elementel konsnatrasyon degerleri teorik sogurma
parametreleri hesaplamalarinda kullanilmistir. Buradaki sonuglar yapay kemik tozlariin
element igerikleri agisindan genel bir bilgi vermesi itibariyle onemlidir. Ancak segilen
noktalarin keyfiligi ve sinirliligi numunenin belli bir alanini analiz edilememesi sonucunu
ortaya ¢cikarmistir. Bu keyfiligi dnlemek ve analiz siireclerindeki tekrarlanabilirlik ilkesini
gerceklestirmek adina belirli bir ¢apta hazirlanan numunelerin analizini yapma ihtiyaci

EDXREF analizi ile giderilmistir.

4.3. Enerji Dagilhmh X-Isim1 Floresans (EDXRF) Spektrometresi

Standart temelli karsilagtirmali  yontem  kullanilarak EDXRF  analizleri
gerceklestirilmistir. Oncelikli olarak icerikleri bilinen standart numunelerinin analizleri
yapilmustir. Ve tablo 5’deki konsantrasyon degerleri elde edilmistir. Standartlarda yer alan
fosfor (P), kalsiyum (Ca) demir (Fe), kobalt (Co), bakir (Cu) ve ¢inko (Zn) elementlerinin
dogrusal olarak arttig1 Sekil 36-38 arasinda goriilmektedir. Zaten baglangi¢ olarak numune
icindeki elementlerin konsantrasyonlar: dogrusal artacak sekilde ayarlanmistir. Buradaki
onemli husus ne kadar dogrusal artan bir grafik elde edilirse metal katkili yapay kemik
tozlarinin konsantrasyonlart o kadar isabetle elde edilmis olacaktir. Bu sekillerdeki
grafiklerde yer alan R? degerine bakildiginda standartlarn ne kadar iyi hazirlandig
goriilmektedir. Sozii edilen R? degeri 1 degerine yakin oldugundan grafik tam manasiyla
dogrusal artan grafik olmustur demektir.

Sekil 41a,b-44a,b arasindaki sekillere bakildiginda ED-XRF spektrumlarinin elde
edilgini gormekteyiz. Bu spektrumlarda fosfor (P) elementine ait K; kalsiyum (Ca) demir
(Fe), kobalt (Co), bakir(Cu) ve ¢inko (Zn) elementlerine ait K, ve Kg pikleri goriilmektedir.
Bu spektrumlarda sadece kalsiyum ve fosfor elementi gibi yapay kemik tozlarinin igermesi
gereken elementlerin varligi ile sonradan katkilanan demir, kobalt, bakir ve ¢inko
elementlerinin olmasi metal katkili yapay kemik tozlari numunelerinde herhangi bir

kirliligin olmadigin1 gostermektedir. Bu da arzu edilen bir durumdur. Ayrica ED-XRF
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spektrumlarinda EDX analizlerinde goriilen oksijen ve sodyum pikleri goriillmemistir. Bu
durum, bu elementlerin bu numuneler i¢inde olmadig1 anlamini tasimaz. Ciinkii EDXRF
spektroskopisi ile analizlerde sodyumdan uranyuma kadar olan elementlerin analizleri
yapilabilmektedir. Dolayisiyla sodyum ve oksijen gibi atomlar bu spektrometre cihazi ile
tespit edilemez. Zaten bu arastirmaya konu olan analizlerin odaginda bu elementler yer

almadigindan tespit edilmemeleri normaldir.

Metallerin farkli oranlarda katkilanmasina ragmen fosfor piklerinde gozle goriiliir
Olctlide bir degisiklik olmadig1 goriilmektedir. Bu durum aslinda beklenilen bir durumdur.
Yapiya katkilanan metaller fosfor grubundaki konsantrasyonu etkilemedigi bilinmektedir
(Kaygili vd., 2018). Ancak benzer durum kalsiyum (Ca) ve katkilanan metaller (Fe, Co, Cu
ve Zn) igin gecerli degildir. Yapilan analizler sonucunda metal katkilanan yapay kemik
tozlarinda metal katki orani arttikga kalsiyum konsantrasyonun diistiigii gozlemlenmistir. Bu
durum Sekil 41a,b-44a,b’de bakildiginda katkilanan metalin konsnatrasyonu arttikga
metallere ait K, ve Kg pik yiikseklikleri artmis buna karsilik kalsiyuma ait K, ve Kg pik
yiikseklikleri azalmistir. Bu durum bize yapay kemik tozlarina metal katkilandiginda,
kalsiyum elementi ile katkilanan metalin yer degistiridigini gostermektedir. Bu birbirinin
yerine ge¢meyi konsantarsyon yiizdesi olarak belirlemek i¢in ED-XRF spektroskopisinden
elde edilen bulgular hesaplanarak elementlerin konsantrasyon degerleri tablo 7’de
gosterilmektedir. Bu tablodaki degerlere bakildiginda spektrumlardan elde edilen yorumu
destekler nitelikte sonuclar elde edilmistir. Ve daha net bir sekilde kalsiyumdaki
konsantrasyon ne kadar azalmis, katkilanan metal ne kadar yapiya girmis agik¢a ortaya
konmustur (Othmani vd., 2018). Fosfor elementindeki konsantrasyonla ilgili sistematik bir
artig veya azalig goriilmemistir. Bu durum tablo 7’deki degerlere ve sekil 45°deki grafiklere

bakildiginda daha 1yi goriilmektedir.

Yapay kemik tozlarinin Ca/P oranlar1 molar olarak iiretim asamasinda 1,667 degerine
sahip olacak sekilde ayarlanmistir. Bu oran yapay kemik tozunun tipik bir 6zelligidir. Bu
doktora tezi i¢in iiretilen numunelerde aym iiretim orani gegerlidir. Metal katkili yapay
kemik tozu elde edilirken de (Ca+M)/P oraninin 1,667 olmasi saglanarak numuneler elde
edilmistir. Burada “M” harfi katkilanan metalin molar konsantrasyon degerini simgeler.

ED-XRF analizleri sonucunda elde edilen P, Ca, katkilanan metallerin yiizde

konsnatrasyon oranlart da belirlenmistir. Bu oranlarin degerleri tablo 8’de verilirken
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grafiksel gosterimleri sekil 46’da gosterilmektedir. Tablo 8 incelediginde katkili, katkisiz ve
standart hidroksiapatit numunelerindeki Ca/P oranlar1 ile metal katkili hidroksiapaptiti
numunelerindeki (Ca+M)/P oranlar1 ortaya konulmustur. Bu degerlere bakildiginda
(Ca+M)/P oraninin baslangigtaki molar konsantrayon oranina yakin ¢iktig1 goriilmektedir.
Bu oran hesaplanmasinda metal katkis1 goz ardi edilirse elde edilen Ca/P oraninin 1,667 nin
altina diismektedir. Bu orandaki durum da bize kalsiyum ile katkilanan metallerin yer
degistirdiklerini gostermektedir. (Othmani vd., 2018; Sutter vd., 2003). Bunun sebebi olarak

numune lretim esnasinda ¢ozeltide bir miktar kalsiyumun kaldig: diisiiniilmektedir.

4.4. Sogurma Parametrelerinin Tartisilmasi

Metal katkili ve katkisiz hidroksiapatit numuneleriyle ger¢cek kemik tozlarina ait 59,5
keV enerjideki spektrumlar Sekil 47-48 arasinda gozlemlenmektedir. 778 keV ile 1408 keV
enerji degerleri arasindaki spektrumlar ise Sekil 50-52 arasinda gosterilmektedir.
Sogurucusuz kaynak piklerine bakildiginda soguruculu piklere gore pik yiiksekliginin
yiiksek oldugu goriilmektedir. Bu da belirli kalinlikta olan numunelerin bu ¢esitli enerjilerde
yayimlanan gama fotonlarin1 sogurdugunu ortaya koymaktadir. Bu spektrumlarin altinda
kalan alanlar dikkate alinarak hesap yapildiginda elde edilen kiitle sogurma katsayisi
degerleri tablo 9°da gosterilmektedir. Ayni tabloda deneysel degerlerin haricinde XCOM
NIST yazilimi yardimiyla gercek kemik tozu hari¢ hesaplanan teorik kiitle sogurma
katsayilar1 gosterilmistir (Berger ve Hubbell, 1987; Jonson, 1993). Tablo 9’a bakildiginda
deneysel degerlerin teorik degerlerle deneysel hata oranlart nispetinde Ortlistiigii
gozlemlenmistir. Ge¢gmis ¢alismalara bakildiginda hidroksiapatiti numunelerine ait herhangi
bir deneysel sogurma parametresi caligmasina rastlanilmadigindan Onceki deneysel
degerlerle karsilastirma yapilamamistir. Bu anlamda bu doktora tez g¢alismasi referans
niteligi tagimasi agisindan 6nem arzetmektedir.

Sekil 53'de goriildiigii gibi, saf yapay kemik tozu kiitle sogurma katsayis1 gergek
kemigin degerinden daha diisiik oldugu goriilmektedir. Demir, kobalt, bakir ve ¢inko katkili
yapay kemik tozlarinin kiitle sogurma katsayilarinin gergek kemik ve katkisiz yapay kemige
gore kiyasla oldukga yakin oldugu gézlemlenmistir. Metal konsantrasyon orani arttikca kiitle
sogurma katsayilarindaki degisimde bir hissizlik gdzlemlenmistir. Bunun sebebi olarak

metal katki orani arttik¢a kalsiyum elementinin yapidan ayrildigir sonucunun sebep oldugu
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disiiniilmektedir. Ciinkii bu durum numunenin elektron yogunlugunu etkilemektedir. Bu da
radyasyonu biinyesinde tutma durumunu degistirmektedir. Eger metal yapiya eklendiginde
yapidan herhangi bir atom yapiy1 terketmeseydi sogurma katsayilarinda stirekli bir artisin
olmast beklenirdi. Ama eklenen metallerle yer degistiren kalsiyum atomlar1 sogurma
katsayilar1 agisindan Onemli bir degisim meydana getirememistir. Bu da radyasyon
sogurmasi agisindan daha yiiksek katkili metallerin yapiya sokulmasinin 6niinii agan bir bilgi

olarak ortaya konulmustur.

Tablo 10-11 ve Sekil 54’ye bakildiginda ¢esitli enerjilerdeki gama fotonlari ile uyarim
yapildiginda hesaplanan teorik ve deneysel kiitle sogurma katsayilarinin deneysel hata
cergevesinde uyumlu oldugunu ortaya koymaktadir. Mevcut deneysel sistemlerle deneysel

kiitle sogurma katsayilarinin belirlenmesinin uygun oldugu goriilmektedir.

Tablo 12 ve Sekil 55’¢ beraber bakildiginda 59,5 keV enerjili gama fotonlar
kullanildiginda atomik ve molekiiler tesir kesitlerinin dogru orantili olarak degistigi
goriilmektedir. Tablo 13-15 beraber degerlendirildiginde atomik, molekiiler ve tesir
kesitlerinin enerji arttikca azaldigi goriilmektedir. Sekil 56’da gosterilen molekiiler tesir
kesitlerinin enerji ile degisimi bu durumu ortaya koymaktadir. Enerj degeri arttik¢a drnek

icindeki atomlarla gama 1sinlarmin etkilesimleri azalir ve boylelikle 6rnek daha az

radyasyonu kendisinde tutar.

21 Am kaynag dikakte alinarak Tablo 16 ve Sekil 57 beraber incelendiginde elektron
yogunlugu ile etkin atom numarasmin dogru orantili oldugu goriiliir. **?Eu kaynag icin
Tablo 17 ve 18 ile Sekil 58 dikkate alinirsa bu degerlerin gama 151n1 enerjisiyle degismedigi

gortliir.

Bu deneysel calisma; saf kemik tozu, metal katkili kemik tozlar1 ve gercek kemik tozu
icin kiitle sogurma katsayist (um), etkin atom numarasi (Zet), elektron yogunlugu (Ner ),
atomik tesir kesiti (oa), elektronik tesir kesiti (ce), ve molekiiler tesir kesiti (om) ile ilgili
bilgileri ortaya koymustur. Sonuglar; kiitle sogurma katsayisinin (um) H, O, P, Ca, Fe, Co,
Cu ve Zn temelli inorganik biyolojik numuneler igin etkin atom numarasi Zet Ve elektron
yogunluklarini Nel belirlemek icin kullanigh ve hassas fiziksel nicelik 6zelligi gosterdigini

ortaya koymustur.
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Numunelerin toplam sogurma tesir kesitleri Eu'® kaynagindan cikan biyomedikal
oneme sahip ¢esitli enerjilerde dlciilmiistiir. Orneklerin fotonlarla etkilestiklerinde, kiitle
sogurma katsayisi (um) degerleri numunelerin fiziksel ve kimyasal ¢evrelerine bagh oldugu
goriilmektedir. Kiitle sogurma katsayist (um) degerleri artan foton enerjisiyle azaldigi
bulunmustur.

Elektronik, atomik ve molekiiler tesir kesitlerinin kiitle sogurma katsayilari ile
degisimleri birbirlerine benzer 6zellikler gostermektedir. Elektron yogunlugu degerleri (Ner)
etkin atom numarasi Zesf degerleriyle yakindan iligkilidir. Ayrica bu iki terimin enerjiyle olan
iligkileri de benzerdir. Bu calismayla elde edilen sonuglar yapay kemik tozlar1 gibi H, O, P,
Ca temelli inorganik biyolojik numuneler igin kiitle sogurma katsayilarinin (um) etkin atom
numarasi ve elektron yogunlugu ile nasil degistigini anlamamizi saglayacaktir.

Ayn1 zamanda, mevcut enerji bolgesinde, mevcut ¢alismada kullanilan yapay kemik
tozlarmin etkin atom numarasi degerlerinin, kendilerine ait etkin atomik agirliklari ile iliskili
oldugunu belirtmek gerekir.

Deneysel ve teorik degerlerin arasindaki farkin deneysel hata kaynaklarindan
kaynaklanmaktadir. Calismadaki toplam hatanin %8 civarinda oldugu hesaplanmistir. Bu
calismadaki Ol¢timlerden kaynaklanan hatanin %5 oldugu tahmin edilmektedir. Gelen ve
numuneden gecen fotonlarin siddetinin degerlendirilmesi siirecindeki hatanin %2 oldugunu
sanilmaktadir. Numune kalinlifi ve sayma istatistiklerinden kaynaklanan hatalarin
oranlarinin %2 oldugu diistiniilmektedir. Bu deneysel hata kaynaklar1 ve oranlari asagidaki
Tablo 19°da ifade edilmektedir.

Tablo 19. Deneysel Hata Kaynaklar1 ve Oranlart

Olgu Hata Oram
Gelen ve Gegen Radyasyon Siddetinin Degerlendirilmesi Siireci <5%
Numune Kalinlig <2%

Sayma Istatistigi <2%




5. ONERILER

Doktora tezi numunelerinin yapisal, elektriksel, bag ve optiksel 6zellikleri XRD, FTIR
gibi diger tekniklerle analiz edilerek numunenin daha ayrintili taninmasi miimkiin hale
gelebilir. Ayrica bu doktora tezinde kullanilan numuneler sinkrotron radyasyonla uyarim
sistemi yardimiyla daha farkli X-1s11 enerjilerde sogurma katsayisi degerleri deneysel
olarak hesaplanabilir. S1vi gama kaynaklar1 numunenin toz haline enjekte edilerek zamanla
radyasyon miktarin1 tutma Ozelligi arastirilabilir. Tutabilecegi doz miktarlar1 da ayrica
hesaplanabilir. Bu doktora tezinden elde edilen veriler Monte-Karlo gibi simiilasyon

programlari kullanarak veri ¢esitliligi (degisik enerji, numune kalinlig1 gibi ) arttirabilir.
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ARTICLE INFO ABSTRACT

Keywords: Iron, cobalt, copper and zinc decorated hydroxyapatite nanoparticles were produced with using ultrasonically
EDXRF assisted wet chemical method. Calcium nitrate tetra hydrate and dibasic ammonium phosphate were used as
SEM calcium and phosphorous source, respectively. Calcium nitrate tetra hydrate and dibasic ammonium phosphate
Metal Decorated Hydroxyapatite solutions were prepared by dissolving the salts in distilled water and at different concentrations of decorated
Elemental Analysis elements (iron, cobalt, copper and zinc) were appended to the calcium nitrate tetra hydrate solution.
Stoichiometric decorated hydroxyapatite nanoparticles were analysed by energy dispersive X-ray fluorescence
(EDXRF) with using standard method and the element analysis was determined with looking at the grain
structures by Energy Dispersive X-Ray (EDX) and scanning electron microscopy (SEM). Not only have the
concentrations of decorated metals but also calcium and phosphorus ratio for artificial bone powders been
determined. As a result, calcium and phosphor ratio and metal decorated contents were evaluated according to
the production values and compared previous studies. The answer to the question of how much of the con-

tribution amounts was searched.

1. Introduction

Hydroxyapatite (HA) is a kind of calcium phosphate compound
formed by calcium and phosphorus elements. HA is a compound in
which calcium and phosphorus are 1.667 as stoichiometric and has the
chemical formula as (Ca;o(PO4)¢(OH)>) [1-3]. It is an inorganic com-
pound naturally found in tooth mines and human bones [4].

HA is used as bone filler material due to its biocompatibility [5,6],
scaffold [7] and metal coating material [8-10]. Although HA is bio-
compatible and bioactive, its poor mechanical properties make it dif-
ficult to use as an implant material. Because of this reason, without
compromising the biocompatibility, more robust HA is added to the
element. At present, there are available HA-based bio composites such
as HA alumina, HA-zirconia, HA-biocam and HAw (viscous) composites
[11].

For this study, new metal decorated Nano hydroxyapatite powders
were synthesized by using chemical wet method. Iron and cobalt was
decorated to artificial bone powders at different concentrations. There

* Corresponding author.
E-mail address: okoksal@ktu.edu.tr (O.K. Koksal).

https://doi.org/10.1016/j.microc.2018.08.050

are several reasons for adding these the metals to synthetic bone
powders. Firstly, cobalt as a decorated metal in hydroxyapatite was
selected because it has not been assessed yet in reparation of hard tis-
sues. The second reason provides a finite magnetic moment in magnetic
field to otherwise diamagnetic pure HA and it has been also used as a
metal of alloys applied as surgical implants for many years [12]. Iron
was added to the structure to enhance the magnetic properties of the
artificial bone powder. Therefore, this improvement can provide better
medical imaging [13-18]. The reason for the addition of copper and
zinc is due to its antibacterial properties are found to be higher than
undecorated hydroxyapatite [19-22].

The surface analysis were performed by using Scanning electron
microscopy (SEM) and elemental analysis was operated by using energy
dispersive X-ray fluorescence (EDXRF) with standard method. In addi-
tion to this, the Ca/P ratios were determined with the same system. The
standard addition method was used to determine the concentration of
P, Ca and decorated metals (Fe, Co, Cu and Zn). We thought that the
standard-method with EDXRF system was suitable for this analysis and
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Table 1 Table 3
Concentrations of P, Ca, Fe, Co, Cu and Zn in standard samples. The ratios of Ca/P for Metal decorated Hydroxyapatite.
Samples Concentrations (%) Samples Exp. ratio Exp. ratio Exp. ratio Exp.ratio Theo. NIST
of Ca/P of Ca/P of Ca/P of Ca/P ratio of SRM
P Ca Fe Co Cu Zn for FeHA  for CoHA  for CuHA  for ZnHA  Ca/P 1400
Fe-A 4.9 13.4 0.8 - - - HA %1 1.531 1.687 2.098 1.366 1.667 2.132
Fe-B 7.2 15.2 3.6 - - - HA %2  1.628 1.746 1.602 1.191
Fe-C 8.7 16.8 4.4 - - - HA %3  1.561 1.670 1.893 1.371
Co-A 9.7 16.8 - 1.4 - - HA %4 1.584 1.578 1.525 1.603
Co-B 8.7 15.0 - 3.7 - - HA %5 1.562 1.667 1.643 1.392
Co-C 7.0 9.0 - 47 - - HA %6 1.514 1.720 1.573 1.499
Cu-A 9.7 17.0 - - 1.7 - HA %7  1.600 1.765 1.197 1.504
Cu-B 8.6 15.0 - - 4.3 - HA %8 1.621 1.641 1.525 1.555
Cu-C 7.1 13.5 - - 5.0 - HA %9 1.614 1.581 1.565 1.335
Zn-A 9.7 16.7 - - - 1.0 HA %10 1.642 1.538 1.495 1.599
Zn-B 7.1 13.8 - - - 1.6
Zn-C 4.9 9.0 - - - 4.0
+ Fe
. . o 120000 - Co
we chose to achieve it. XRF spectrometry (energy and wave distribu- Cu
tion) is a useful tool for qualitative and quantitative element analysis of s + Zn
biological, environmental or industrial samples. Percentage by weight 1000004 v
of XRF in ppm; it is possible to make elemental analyzes as wide as S =
(Na) to Uranium (U) as elemental range and it is also fast and non- 80000 .
destructive, indicating that this technique is suitable for analysis [23]. T
The main purpose of this work to reveal the concentrations after the ¢ 60000 '
production of the samples. As well as the knowledge that the HA is § .
obtained by the determination of the calcium phosphorus ratio. It was O 40000 4 s e
revealed that the samples have any contamination or not. e .
20000 Ca '
2. Experimental procedure ﬁ p ;E
04 A L.
2.1. Sampling

Stoichiometric HA nanoparticles were synthesized by a wet che-
mical method. Calcium nitrate tetra hydrate (Ca(NO3)>4H>0) used as
calcium source and dibasic ammonium phosphate ((NH4),HPO,) used
as phosphorous source. Equal volumes of 1.0 M calcium nitrate tetra
hydrate and 0.6 M dibasic ammonium phosphate solutions were pre-
pared by dissolving the salts in distilled water. Ammonium phosphate
solution was very slowly added to calcium nitrate solution dropwise at
a rate of 5ml/min. Rapid sedimentation of a white powder was seen
while adding the solutions to each other. To avoid this issue calcium
nitrate solution magnetically stirred through the wet chemical pre-
cipitation. pH of the final solution was regulated to 10 with ammonia
NH;3'H,0 and then to 11 with NaOH. All these procedures were carried
out at room temperature. The components used for production are
shown in Table 1.

2.2. Preparation of standard samples

The Standard Method is used to perform the elemental analysis of
the samples. For this method, certain percentages of Fe-A, Fe-B, Fe-C;

T 1
200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Channel Number

Fig. 1. The EDXRF Spectrum for the samples.

Co-A, Co-B, Co-C; Cu-A, Cu-B, Cu-C; Zn-A, Zn-B, Zn-C containing
phosphorus (P), calcium (Ca), iron (Fe), cobalt (Co), copper (Cu) and
zinc (Zn) standard specimens of were prepared separately. All of stan-
dard samples including percent concentration values of phosphorus,
calcium and iron, cobalt, copper and zinc elements are tabulated in
Table 1 below.

2.3. Chemical analysis

Chemical characterization of metal- decorated HA samples was
carried out with a EDXRF system with molybdenum (Mo) target ex-
ternal X-ray tube. The Standard Method is used to perform the ele-
mental analysis of the samples.

The instrument is a micro-beam X-ray fluorescence spectrometer
with capillary X-ray optics, a broad X-ray beam from a molybdenum

Table 2

The concentrations of Phosphorus, Calcium, Iron, Cobalt, Copper and Zinc in Metal decorated Hydroxyapatite.
Samples P% Ca % Fe % Samples P % Ca % Co% Samples P % Ca % Cu % Samples P% Ca % Zn % Metal %
FeHA1 9.27 13.85 0.34 CoHA1 15.02 24.85 0.50 CuHA1 8.82 18.51 0.27 ZnHA1 9.19 12.31 0.25 1.00
FeHA2 9.72 15.47 0.36 CoHA2 12.70 21.55 0.62 CuHA2 9.59 15.36 0.55 ZnHA2 7.58 8.58 0.45 2.00
FeHA3 9.61 14.48 0.51 CoHA3 11.38 18.29 0.72 CuHA3 10.35 19.59 0.93 ZnHA3 6.88 8.86 0.57 3.00
FeHA4 9.94 15.01 0.72 CoHA4 11.71 17.61 0.87 CuHA4 10.21 15.57 1.06 ZnHA4 7.80 11.35 1.15 4.00
FeHAS 9.46 14.02 0.76 CoHAS5 11.02 17.38 0.98 CuHAS 11.53 18.94 1.48 ZnHAS5 8.75 10.58 1.60 5.00
FeHA6 8.56 12.19 0.77 CoHA6 9.65 15.60 1.00 CuHA6 8.82 13.87 1.41 ZnHA6 8.43 10.45 2.19 6.00
FeHA7 9.13 13.44 1.17 CoHA7 9.04 14.89 1.06 CuHA7 8.89 10.64 1.41 ZnHA7 8.46 10.54 2.19 7.00
FeHAS8 8.74 12.92 1.25 CoHAS8 10.06 15.20 1.31 CuHAS8 8.79 13.40 1.92 ZnHAS8 8.30 10.35 2.56 8.00
FeHA9 8.94 12.99 1.45 CoHA9 10.68 15.37 1.51 CuHA9 9.59 15.01 2.29 ZnHA9 7.65 8.71 1.50 9.00

FeHA10 9.43 13.67 1.81 CoHA10 11.71 16.20 1.82

CuHA10 8.66 12.95 2.36

ZnHA10 8.95 10.55 3.76 10.00
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Fig. 2. The EDX Spectra for the samples.
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secondary target for XRF analysis of bulk samples and a total reflection
X-ray technique. The molybdenum tube is the source of X-rays. The
tube has the power of 2kW. The excited X-rays were detected by a Si
(Li) detector with resolution of 170 eV at an energy of 5.9 keV. Data
collection was completed using the Canberra system. The measure-
ments were carried out under the following conditions: voltage of
55KkV, current of 30 mA, measurement time of 6000s, under atmo-
spheric air. In order to calculate the concentrations of different ele-
ments in the bones, the spectrometer was calibrated using standard
pellets with known concentration of elements. The calibration was
verified by the analysis of the NIST Standard Reference Material 1400
Bone Ash. The XRF spectra were quantitatively analysed with the use of
the QXAS package [24].

2.4. Calculation of concentration

Graphs of phosphorus, calcium, iron, cobalt, copper and zinc were
plotted separately using the values in Table 1. The constants of and b
obtained from the slope of this graph are used in the form of Eq. (1) to
convert the counts of the relevant elements in the samples into con-
centrations.

Concentration = axCount + b (@)

The element concentration values for each sample calculated in the
above formula are expressed in Table 2.

2.5. EDX and SEM analysis

The EDX spectra and SEM images were performed for metal deco-
rated hydroxyapatite by ZEISS EVO LS 10 and Bruker Quantax 200
Esprit 1.8.2. The applied high voltage was performed with as 15 kV.

A o &7
EHT=15.00kV  Signal A = SE1

Karadeniz Technical University

WD = 7.0 mm Mag= 1.00KX

N BT

Karadeniz Technical University

WD = 6.5 mm

| Probe = 800 PA petaliyrgical and Materials Engineering

Mag= 1.00kX 'PoP= 890PA Metallurgical and Materials Engineering
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3. Results and discussion
3.1. EDXRF analysis

Concentrations of decorated elements (iron, cobalt, copper and
zinc), calcium and phosphor for these powders are illustrated in
Table 2. Values of Ca/P ratios are shown in Table 3. As well as the
initial Ca/P ratio and NIST SRM standard values were tabulated in the
same table.

Calcium, phosphorus, cobalt, copper and zinc concentration values
for FeHA, CoHA, CuHA and ZnHA are shown in Table 2; respectively.
When looking at the Table 2, it was found that the phosphorus con-
centration remained constant but the calcium concentration decreased.
When considering the same table, an increase was also noted in the
metal concentration values. The critical Ca/P ratios for the samples
were illustrated in Table 3. It was found that the critical Ca/P ratio was
obtained as seen from the results.

The added metal concentration values are not in the desired level,
but as the amount of added metal increases, the decorated metal en-
tering the structure increases.

When looking at the Fig. 1 Ca Ka, Fe Ka, Co Ka, Cu Ka and Zn Ka
peaks are shown.

3.2. EDX and SEM

Fig. 2 shows the corresponding EDX spectrum. It is seen that Ca, P,
O, Fe, Co, Cu and Zn were detected in this figure. It is observed that
especially the amount of excess oxygen. As can be seen from Fig. 3, the
stacked structures were observed in four sample types.

EHT =15.00kV  Signal A = SE1

WD=65mm  Mag= 100kx 'PoPe=

Karadeniz Technical University
Metallurgical and Materials Engineering

Lk N
EHT=1500KkV  Signal A= SE1
WD=60mm  Mag= 1.00KX

Karadeniz Technical University
Metallurgical and Materials Engineering

IProbe = 800 pA

Fig. 3. The images of SEM.
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4. Conclusions

When metal is added to HA, it replaces the element of calcium in the
structure. This suggests that as the added metal concentration increases,
the calcium concentration decreases [25].

When the Ca/P ratio is taken into account, the ratio decreases for
each sample because of the decrease in Ca concentration. But when
considering Ca + M/P ratios, the values are closing to 1.667 [26].

There was a very high oxygen level in the samples. For this reason, it
is thought that the hydroxyapatite samples are capable of holding too
much moisture.

The stacked structure was observed by SEM. These structures point
to the presence of decorated metals in hydroxyapatite samples [25].

EDXRF spectra point out that the four kinds of samples have no
contamination. As theoretically, it is expected that metal contents
should increase while Ca content should decrease due to the decorated
of metals for Ca.
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OZGECMIS

Aslen Osmaniye’nin Bahge ilgesinden olan Oguz Kagan KOKSAL 1985 yilinda Gaziantep’in
Islahiye ilgesinde dogdu. Ik ve orta &grenimini Kahramanmaras’da tamamladi. Lise 6grenimini
Osmaniye Anadolu Lisesi’nde yapti. Universite egitimini 22.07.2008 tarihinde Balikesir Universitesi
Necati Bey Egitim Fakiiltesi Orta Ogretim Fen ve Matematik Alanlar1 Egitimi Fizik Ogretmenligi
boliimiinde tezsiz yiiksek lisans yaparak tamamladi. 27.08.2008-27.09.2010 tarihleri arasinda Ozel
Osmaniye Ender Egitim Kurumlarinda Fizik Ogretmeni olarak galisti. 2010 yilinda Kahramanmaras
Siit¢ii Imam Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Niikleer Fizik Anabilim dalinda yiiksek lisans
egitimine basladi. 06.12.2010 tarihinde Karadeniz Teknik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Fizik
Anabilim Dalina Arastirma Gorevlisi olarak atanarak yatay gecisle Yiiksek Lisans 6grenimine devam
etti. 16.08.2011-18.01.2012 tarihleri arasinda LLP Erasmus Ogrenci Degisimi Bursu ile Lund
Universitesi Fizik boliimiinde Lund, Isveg’te yiiksek lisans egitimine devam etti. Burada Nobel Fizik
Odiilii Komite baskanlig1 ve iiyeligi yapmis olan Prof. Dr. Sune SVANBERG’den, Doktora diizeyindeki
Atom ve Molekiil Spektroskopisi dersini alarak bagariyla tamamladi. Svanberg’in sorumlulugunda olan
iic farkli laboratuvarda calisarak spektroskopi bilgisini arttirdi. Ayrica Alman Fizik¢i Joachim
SCHNADT’tan Atom ve Molekiil Fizigi dersini alarak basariyla tamamladi ve Schnadt’in
sorumlulugunda olan {ii¢ laboratuvarda deneyler yaparak Atom ve Molekiil Fizigi alaninda bilgilerini
arttirdi. Daha sonra Tiirkiye’ye dénen KOKSAL, 15.01.2013 tarihinde Yiiksek Lisans egitimini
basariyla tamamladi. 04.02.2013 tarihinde ise Doktora egitimine bagladi. 01.06.2015-31.07.2015
tarihleri arasinda Erasmus + Staj faaliyeti kapsaminda AGH Bilim ve Teknoloji Universitesi, Krakow,
Polonya’da staj egitimi aldi. 04.10.2017-31.12.2017 tarihleri arasinda yine ayni1 {iniversite ve boliimde
doktora tez ¢alismalarimi yiiriittii. SCI ve SCI-Expanded kapsaminda yer alan uluslararasi dergilerde 8
adet, diger uluslararas1 dergilerde 3 adet olmak fiizere toplam 11 makalesi mevcuttur. Ayrica 20 adet
cesitli ulusal ve uluslararas1 kongrelerde poster ve sozlii sunusu vardir. Buna ilaveten 3 adet kitapta
boliim yazarlig1 da bulunmaktadir. TUBITAK projeleri kapsaminda yer alan bir projede ise bursiyer
olarak caligsmistir. Avrupa X-Isin1 Spektrometresi Topluluguna 27.12.2017 tarihinden itibaren iiyedir.
Ayrica American Journal of Physics and Applications adli dergide 28.03.2018 tarihinden itibaren,
Science Research Association Journal of Physics adli dergide de 07.10.2018 tarihinden itibaren editorler
kurulu iiyeligi yapmaktadir. Ayrica SCI endeksli X-Ray Spectrometry dergisinde hakemlik de yapmustir.
Oguz Kagan KOKSAL, Duygu KOKSAL ile evli olup, Aysel Ferah adinda bir kiz ¢ocugu vardir.

Kdoksal, iyi derecede Ingilizce bilmektedir.
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