T.C.
EGE UNIVERSITESI

Fen Bilimleri Enstitiisti

4S¢’UN URETIMI iCIN
YENI BiR “Ti/**Sc JENERATOR

SISTEMININ TASARLANMASI

Bugra Gokhun BULDUK

Danisman : Prof. Dr. Perihan UNAK

Niikleer Bilimler Anabilim Dali
Niikleer Uygulamalar Doktora Programi

[zmir
2021






EGE UNIVERSITESI FEN BILIMLERI ENSTITUSU

ETIK KURALLARA UYGUNLUK BEYANI

E.U. Lisansiistii Egitim ve Ogretim Y&netmeliginin ilgili hiikiimleri uyarinca
Doktora Tezi olarak sundugum “*Sc’{in Uretimi i¢in Yeni bir “*Ti/**Sc Jeneratdr
Sisteminin Tasarlanmasi” baslikli bu tezin kendi ¢alismam oldugunu, sundugum
tiim sonug, dokiiman, bilgi ve belgeleri bizzat ve bu tez ¢aligmas1 kapsaminda elde
ettigimi, bu tez calismasiyla elde edilmeyen biitiin bilgi ve yorumlara atif yaptigimi
ve bunlan kaynaklar listesinde usuliine uygun olarak verdigimi, tez calismasi ve
yazimi sirasinda patent ve telif haklarini ihlal edici bir davranigimin olmadigini, bu
tezin herhangi bir boliimiinii bu tiniversite veya diger bir tiniversitede baska bir tez
calismasi i¢inde sunmadigimi, bu tezin planlanmasindan yazimina kadar biitlin
sathalarda bilimsel etik kurallarina uygun olarak davrandigimi ve aksinin ortaya

¢tkmasi durumunda her tiirlii yasal sonucu kabul edecegimi beyan ederim.

18/08/2021

1mzas1

Bugra Gokhun BULDUK






vii
OZET

4S¢’UN URETIMI ICIN
YENI BiR #Ti/*S¢ JENERATOR

SISTEMININ TASARLANMASI
BULDUK, Bugra Gokhun

Doktora Tezi, Nikleer Bilimler Anabilim Dali
Tez Danismant: Prof. Dr. Perihan UNAK

Agustos 2021, 70 sayfa

Son giinlerde yeni PET radyoniiklidlerine olan ilgi gittik¢e artmaktadir.
Ozellikle metalik 6zellik gosteren bu radyoniiklidlerin iiretim sekilleri, kullanim
alanlar1 ve ¢aligmalar1 her gegen giin daha da artmaktadir. Uygun yariomiirlii, teshis
ve tedavi kullanim kolaylig1 saglayabilen bu tarz problar ile yapilan deneyler
uluslararast c¢aligmalarda siklikla mevcuttur. Bunlarin iginde jeneratdr iirlinii
olanlarin ¢alismalara uygun olusu bu alana daha farkli bir ilginin ortaya ¢ikmasini

saglamistir.

Her jeneratoriin belirli bir d6mrii vardir ve bu 6miir ne kadar uzun olursa
jeneratdr o kadar kullamigh hale gelir. Bu tezde kullanilan **Ti ana izotopunun
yariomrii yaklasik 60 yil olup tek bir jeneratérle uzun yillar ¢alisilmaya elverisli
olacaktir. Bu jeneratdrden elue edilecek olan **Sc ile yar1 omrii yaklasik 4 saat
olmasi ve pozitron salinimi yapmasindan dolay1 ideal bir PET radyoniiklidi olma

yolunda 6nemli bir adim atilmastir.

Ilk dnce ana radyoizotop olan **Ti’iin iiretimi i¢in kosullar teorik olarak
(modelleme) ve inaktif izotoplar1 kullanilarak belirlenmeye caligilmistir. Bunun
icin  kullamlacak hedef malzeme #Sc’in oksitli nanokompozitlerinden
olusturulmustur. Uretim i¢in en uygun reaksiyon (p,2n) reaksiyonu olup, diger
muhtemel radyoniiklid safsizliklar belirli bir soguma siiresinden sonra ihmal

edilebilir seviyeye indirgenebilmekteedir. Uretim simiilasyonu bir proton
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hizlandiricida (siklotron) gergeklestirilip bu proton demetinin enerjisi, akisi, agisi
ve 1sinlama siiresi belirli modelleme kodlar1 kullanilarak hesaplanmistir. Bunlarin
en basinda Empire3.2/Malta kodu gelmektedir. Bu kod istenilen reaksiyon ig¢in
belirli enerjilerde belirli reaksiyon tesir kesitlerini vermektedir. Bu tesir
kesitlerinden yola ¢ikilarak MATLAB kodu ile 1sinlama sonucu olusacak aktivite
oranlari da hesaplanmistir. Hangi izotoplarin olusabilecegi de Empire3.2/Malta
koduyla belirlenebilmektedir. Bunlarin hepsinin olabilmesi i¢in reaksiyon bag
enerjileri, esik enerjiler ve minimum Coulomb bariyeri enerjileri de gz 6niinden
bulundurulmalidir. Ayrica bombardiman sirasinda olusacak enerji diisiisliniin de

SRIM-TRIM ile modellenmesi ve bu diisiisiin ne kadar olabilecegi hesaplanmustir.

Bombardiman sonrasi belirli bir soguma siiresi beklendikten sonra olusacak
ana izotop olan *Ti’iin hedef sisteminden ayrilmasi islemi gerceklestirilmesi
simiile edilmistir. Ayirma ve saflastirma ¢alismalarinin optimizasyonu inaktif Ti ve
Sc kullanilarak yapilmistir. Bunun i¢in bir regine sistemi tasarlanmistir. Bu regine
sistemi literatiir bilgilerine dayanarak gore hydroxamate veya dowex recinesidir.
Kimyasal ayirma optimizasyonu yapildiktan sonra safsizliklardan arindirilip HPLC

sisteminde incelenmesi miimkiin hale gelmistir.

Kullanima hazir duruma gelen **Ti daha sonra jeneratore yiiklenmek iizere
anyon degisim kromatografisi yontemi ile elusyon islemleri baglatilmistir.
Jeneratér, Mo/**™Tc jeneratorii ile benzer ozellik gosterdiginden kullaniminin
kolay olacag1 bilinmektedir. Elde edilen **Sc kimyasal saflik analizi i¢in yine HPLC

sistemi ile incelenmistir.

Anahtar Sozciikler: *‘Sc,  *Ti, *Ti/**Sc  jeneratérii, siklotron,

#Sc(p,2n)*Ti, hydroxamate reginesi.
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Recently, interest in new PET radionuclides has been increasing. The
production forms, usage areas and studies of these isotopes, which have metallic
characteristics in particular, are developing more and more every day. Experiments
with such probes, which can provide convenient half-life, diagnostic and
therapeutic ease of use, are often available in international studies. The fact that the
generator products are suitable for their operation in these areas has provided a

different interest in this area.

Each generator has a specific lifetime. The longer they are, the simpler the
use. The chosen **Ti main isotope for this study has a half-life of about 60 years
and will work well for many years with this single generator. The **Sc, which has
derived from this generator, has taken an important step towards becoming an ideal
PET radionuclide because it has a half-life of about 4 hours and does positron

emission.

First, the production of **Ti, the main radioisotope, has considered. The
target material to be used for this would be the oxidized nanocomposites of **Sc.
The desired reaction for production is (p,2n) reaction, and other possible isotopes
can be reduced to negligible level after a certain cooling time. The production has
carried out in a proton accelerator (cyclotron) and the energy, flux, angle and

duration of the proton beam has calculated using specific modeling codes. At the



top of them is the Empire3.2/Malta code. This code gives specific reaction cross-
sections for the desired reaction at certain energies. In these cross-sections, the
activity rates that occurred as a result of irradiation with MATLAB code has also
calculated. Which isotopes can be formed can also be determined by means of
Empire3.2/Malta. The reaction binding energies, threshold energies and minimum
Coulomb barrier energies must also be considered to be all of these. In addition, the
modeling of the energy drop (stopping power) during bombardment with SRIM-

TRIM and how much of this decrease can be calculated.

After the bombardment, the main isotope **Ti has separated from the target
system after a certain cooling-down period has elapsed. Separation and purification
optimizations has done using inactive Ti and Sc. A resin system has designed for
this which is planned as hydroxamate or dowex resin according to literature
information. Once the chemical separation has done, it was possible to purify it

from the impurities and examine it in the HPLC system.

The elution process has started by the anion exchange chromatography
method to load the generator to the ready state. The generator has thought to be easy
to use since it shows similar characteristics with the *Mo/**™T¢ generator. The

resulting **Sc has further analyzed by HPLC system for chemical purity analysis.

Keywords:  #‘Sc, *Ti, *Ti/**Sc generator, cyclotron, **Sc(p,2n)*Ti,

hydroxamate resin.
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ONSOZ

Son zamanlarda siklotron iiriinii olarak PET radyoniiklidlerinin {iretimi hem
ekonomik olusu hem de uygulanan yontemin kolayligi bakimindan hiz kazanmaistir.
Ozellikle yeni metalik &zellik gdsteren PET radyoniiklidlerinin  organ
tutulumlarinin daha iyi oldugu ve bu yilizden iyi ¢Oziiniirlik gosterdigi

ispatlanmaktadir.

Bir diger yontem olan jeneratdr iiriinli radyoniiklidler ise kullanim a¢isindan
en basit liretim yontemidir. Ana radyoizotopun sisteme yiiklenmesi ve belirli
kimyasallarla elusyonu sonucu bu islem saniyeler stirmektedir. Jeneratdrlerin bir
diger 6zelligi ise kullaniminin ana radyoniiklide bagli olarak uzun siire kullanimini
miimkiin kilmaktadir. Bu projede ana radyoniiklid olan “Ti’{in yar1 émrii yaklasik
60 y1l oldugundan tek bir jeneratoriin kullanimi uzun yillar miimkiin olacaktir. Bu

kullanim kolaylig1 ve ekonomik agidan biiyiik 6nem teskil etmektedir.

Bu tez kapsaminda yeni bir PET radyoniiklidi olan **Sc’iin bir jeneratdr

iriinii olarak iiretilebilirligi teorik ve deneysel ¢alismalarla incelenmistir.
[ZMIR
18/08/2021

Bugra Gokhun BULDUK
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1. GIRIS

Radyoniiklid jenerator sistemleri, ana radyoniiklidin bozunmasiyla
tamamen farkli kimyasal yapida bir kiz (iirtin) radyoniiklidin ortaya g¢ikmasi
prensibine dayanir. Kiz ve ana radyoniiklid birbirinden tamamen farkli yapida
yapidadirlar ve bu nedenle ana radyoniiklid ve kiz radyoniiklidin kimyasal
farkliliklarindan  yararlanarak kiz radyoniiklidin yiiksek radyoniiklidik ve
radyokimyasal saflifa sahip bir kiz radyoniiklid elde edilir. Radyoniiklid
jeneratorleri, kisa yar1 omiirlii radyoniiklidlerin iiretim yerlerinden uzakta da
kullanimina olanak saglar. Tibbi uygulamalarda yar1 6miir ve tasima maliyeti gibi
zorluklardan dolay1, kisa yar1 Omiirli radyoniiklidlerin temini i¢in jenerator
sistemleri kullanilmaktadir. Radyoniiklid jeneratorleri ucuz ve tasmabilir
ozelliktedir ve yiiksek spesifik aktivitede kiz radyoniiklid iiretilmesini saglar. Ideal
bir radyontiklid jeneratorii i¢in kiz radyoniiklidin ana radyoniiklitten etkin bir
sekilde ayrilmasini saglamak gerekmektedir. Kiz radyoniiklidin kimyasal ve/veya
fiziksel 6zellikleri ana radyoniiklitten farkli olmalidir. Sagim sivisi radyofarmasotik

hazirlamaya uygun olmalidir.

Kiz radyoniiklid uygun kimyasal veya fiziksel teknikler kullanilarak ana
radyoniiklitten kolay ve verimli ayrilmalidir. Bu tekniklerden bazilari; ¢oziicii
ekstraksiyonu, iyon degisimi, adsorbsiyon kromatografisi, presipitasyon,
distilasyon, siiblimasyon, elektrokimyasal yontem vb. yontemlerdir. Son yillarda
kullanilan jenerator sistemleri genellikle kolon kromatografi ayirma sistemlerine
dayalidir. Kiz radyoniiklidin ayiriminda siddetli kimyasal reaksiyonlar
olmamalidir. Radyasyon dozunu en aza indirmek i¢in jeneratdr sagiminda ¢aliganin
miidahalesi az olmalidir. Kiz radyoniiklidin eliisyon verimi ve safligi kabul
edilebilir aralikta olmalidir. Ana radyoniiklidin fiziksel yar1 6mrii jeneratoriin raf
omriinli uzatmak i¢in yeterince uzun olmalidir. Jeneratdr bilesenleri radyasyona
dayanikli olmalidir. Kiz radyoniiklidin kimyast, radyoizleyici uygulamalari i¢in ¢ok
cesitli bilesiklerin hazirlanmasina uygun olmalidir. Jeneratoriin zirhlanmast,
kullanimi ve tasinmasi basit olmalidir. Kiz radyoniiklidin bozundugu c¢ekirdek,
kontaminasyon, ¢evresel siireklilik ve atik bertaraf etme konulari ile ilgili endiseleri
sinirlandirmak i¢in kararli (ya da ¢ok uzun yar1 dmiirlii) olmalidir. Kiz radyoniiklid

tan1 i¢in kullanilacaksa PET goriintiileme i¢in pozitron salici ya da SPECT i¢in



uygun enerjide gama 1sim1 salicist olmalidir. Tedavi igin kullanilacak iiriin
radyontiklid beta 1511 gibi parcacik radyasyonu salicisi olmalidir. Ancak son

yillarda alfa radyoniiklid salicilar1 da tedavide 6nem kazanmaya baglamistir.

Radyoniiklid jenerator sistemlerinde uzun yar1 6miirlii ana radyoniiklid ile
daha kisa yar1 6miirlii kiz radyoniiklid arasindaki yar1 dmiir farkina bagli olarak ana
ve kiz radyoniiklid miktar1 arasinda gegici ya da daimi denge olusmaktadir. Ana
radyoniiklidin aktivitesinin kiz radyoniiklidin aktivitesine oraninin sabit oldugu
duruma radyoaktif denge denir. Denge olustuktan sonra kiz radyoniiklid ana
radyoniiklidin bozunma hizinda olusur. Ana radyoniiklidin yarilanma dmriiniin kiz
radyoniiklidin yarilanma omriine oran1 10’dan az ise sistem gecici dengede kalir.
Denge kiz radyoniiklidin yaklasik 4 yar1 Omiir siiresi gectikten sonra saglanir. Ana
cekirdegin aktivitesi kiz ¢ekirdegin aktivitesi arttikca 6nemli 6l¢iide azalir. Denge
saglandiginda kiz ¢ekirdegin aktivitesi, ana ¢ekirdegin aktivitesini gegebilir. Daimi
dengede ise ana ve kiz radyoniiklidin yar1 Omiirleri arasindaki fark ¢ok fazla ise
sistem siirekli dengede kalir. Optimum zaman araliklarinda eliie edilen kiz
radyontiklidin aktivitesi en az on eliisyon siiresince neredeyse sabit kalir. Denge kiz

radyontiklidin 5-6 yar1 6miir siiresinden sonra saglanir.

Radyoniiklid jeneratorler kullanim sekillerine gore ikiye ayrilir. Bunlardan
ilki olan kuru jeneratorlerde ardisik iki eliisyon arasinda kuru kalir. Siklikla tercih
edilir. Diger bir jeneratdr tiirli olan 1slak jeneratorlerde ise, ardisik iki eliisyon
arasinda SF ile doldurulmus halde kalir. Mikrobiyal kontaminasyon riski en aza

indirilmistir.

Bir jeneratoriin kullanilmasi, kisa 6miirlii radyoniiklidlerin orijinal iiretim
sahasindan (tipik olarak bir niikleer reaktor) bireysel kullanicilara dagitilmasin
engeller; nakliye sirasindaki bozulma nedeniyle meydana gelen aktivite kayb1 ¢ok
az tedarik edilmesine veya cok daha fazla baslangi¢c miktarinin génderilmesine (ek
iiretim ve nakliye masraflarina neden olmasi) neden olabilir. Yerinde radyoniiklid
liretimi i¢in jeneratdrlere bir alternatif, bir siklotron olmakla birlikte, ayni
radyoniiklidin her iki yontemle de saglanabilmesi nadirdir. Daha biiyiik

merkezlerde siklotronlara sahip olmak miimkiindiir, ancak jeneratorlerden ¢ok daha



pahali ve karmasiktir. Baz1 durumlarda, bir jenerator i¢in ana radyoniiklidi tiretmek

icin bir siklotron kullanilir.

Scandium-44 (yarilanma omrii 3.97 saat), uygun bozunma parametreleri
nedeniyle Pozitron Emisyon Tomografisinde (PET) uygun bir etkinlige sahiptir.
#Sc kaynaklarindan biri, bu radyoizotopu giinliik olarak bir teshis tesisinde
rahatlikla saglayabilen **Ti/**Sc jeneratériidiir. Titanyum-44 (yarilanma émrii 60
yil) sirayla, skandiyum metal hedeflerinin proton isinlamasi ile elde edilebilir.
Bununla birlikte, dnemli bir **Ti iiriin grubu, yiiksek 1s1n akimlari, uzun 1smlama
siireleri ve **Ti izolasyonu ve saflastirilmasi i¢in ayrintili bir kimyasal prosediir

gerektirir.

2. GENEL BiLGIiLER

2.1 Radyoniiklid Jeneratorleri

Radyontiklid jeneratdr sistemleri, niikleer tip, onkoloji ve girisimsel
kardiyolojideki c¢esitli uygulamalar icin hem teshis hem de terapotik
radyoniiklidlerin saglanmasinda O6nemli bir rol oynamaya devam etmektedir.
Bircok ebeveyn / kiz ¢ifti radyoniiklid jenerator sistemi olarak degerlendirilmesine
ragmen, su anda rutin klinik ve arastirma kullaniminda olan nispeten az sayida
jenerator bulunmaktadir. Esasen, siiblimlesme, termokromatografik ayirma, ¢oziicii
ekstraksiyonu ve adsorptif kolon kromatografisi dahil olmak iizere ana / ayirma
stratejileri icin akla gelebilecek her yaklasim kullanilmistir. Klinik uygulamalar i¢in
en yaygin kullanilan radyoniiklid jeneratérii “Mo/*™Tc¢ jeneratdr sistemidir, ancak
son zamanlarda, %Ge/®Ga jeneratoriiniin kullanilmasi, pozitron emisyon
tomografisi PET/CT gériintiilemesi i¢in pozitron yayan ®*Ga kaynag1 olarak biiyiik
bir potansiyel gostermektedir. Radyoniiklid jeneratorlerinin kullanimi i¢in temel
avantajlar arasinda makul maliyetler, talep tizerine istenen kizi radyoniiklidini elde
etme kolaylig1 ve kiz radyoniiklidinin yiiksek spesifik aktivitede tasiyic1 olmayan
ilave formda bulunabilirligi bulunmaktadir. Bir radyoniiklid jeneratdriiniin ig

semas1 Sekil 2.1°de verilmistir.



2.2 Pozitron Emisyon Tomografisi (PET)

Pozitron Emisyon Tomografisi (PET), insan viicudundaki organlar ve
metabolizmalarin  goriintiillenmesini  saglayan bir radyoizotop goriintiileme
teknigidir. Gorilintiileme ilkesi olarak pozitronun-elektron yok olma olay1
sonucunda ortaya ¢ikan iki adet 511 keV enerjili yok olma fotonun es zamanh
deteksiyonu kullanilmaktadir. Uygulamada C-11, N-13, O-15, F-18 gibi pozitron
yayinlayan radyoizotoplarin glikoz molekiilii ile birlestirilmesi sonucu elde edilen
radyofarmasdtik hastaya kan yolu ile verilir. Viicuttaki anormal yapilarda biriken
bu radyofarmasdtikten elde edilen 511 KeV fotonlar1 PET cihazinda algilanarak

bilgisayarda viicudun 3-boyutlu goriintiisii elde edilmektedir.
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Sekil 2.1 Bir radyoniiklid jeneratoriiniin i¢ten goriintiisii

PET’te kullanilan radyoizotoplar pozitron emisyonuyla bozunur ve izleyici
olarak da bu tip radyoizotoplar kullanilabilir. Radyoizotop pozitron emisyon
bozunumuna ugrayarak (ya da pozitif beta bozunumu) bir pozitron ve elektronun
kars1 yiikiiyle bir anti-madde yayar. Yayilan pozitron dokudaki kiigiik bir menzilde
(1 mm’den az, fakat kullanilan izotopa bagli) ilerler, bu siirede bir elektronla
etkilesim yapacagi noktaya gelene kadar kinetik enerjisini kaybeder. Pozitron

Emisyon Tomografisi’nin bu ¢aligsma bi¢imi Sekil 2.2'de verilmistir.



Elektron ve pozitronun karsilagsmasi ile zit yonde hareketle bir cift
anhilasyon fotonu (gama) olusur (Sekil 2.3). 511 keV'lik z1t yonde hareket eden bu
fotonlar fotogoklayici tiipler veya silikon fotodiyotlarla bir 151k parildamasi

(sintilasyon) olusturarak dedektorde belirlenir.
2.3 PET Radyoniiklidi Olarak Scandium-44

3.97 saatlik bir yarilanma dmriine sahip pozitron yayan radyoniiklid **Sc,
klinik PET i¢in iyi1 bir potansiyel olusturmaktadir. Bu zamana kadar PET i¢in birgok
calisma mevcut olup ¢ok sayida konjugat ile selatlama yapilmustir. Ozellikle ®3Ga
ile yapilan DOTA calismalarinin ¢ogu **Sc ile de yapilmis ve sonuglar *Ga ile

yapilanlarla benzer sekilde olugsmustur.
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Sekil 2.2 Pozitron Emisyon Tomografisi’nin (PET) ¢alisma prensibinin sematik goriiniimii
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Sekil 2.3 Pozitron bozunmasi sonrasi ortaya ¢ikan ve zit yonlere giden fotonlarin semasi
2.4 Siklotronlar ve Siklotronlarda Radyoniiklid Uretimi

Siklotron Ernest O. Lawrence tarafindan 1932'de icat edilen yiikli
parcaciklari merkezden baslayip spiral bir yol boyunca hizlandiran bir pargacik
hizlandiricidir. Pargaciklar statik manyetik alan sayesinde spiral bir yoriingeye
tutturulup elektrik alan sayesinde (radyo dalgalar1) hizlandirilirlar. Lawrence Sekil
2.4'te basit bir goriintiisii verilen bu icadiyla 1939'da fizik dalinda Nobel 6diiliinii
de kazanmistir. Siklotronlar, goriintiileme prosediirleri i¢in kullanilabilen
radyoaktif izotoplar {iireten bir tiir kompakt pargacik hizlandiricidir. Stabil,
radyoaktif olmayan izotoplar, yiiklii parcaciklar: (protonlar) manyetik bir alanda
yiiksek enerjiye hizlandiran siklotrona yerlestirilir. Kararli izotoplar parcacik
1s1n1yla reaksiyona girdiginde, protonlar ve hedef atomlar arasinda niikleer tip ve
diger amaglar i¢in radyoaktif izotoplar olusturan bir niikleer reaksiyon meydana
gelir. Tipta kullanilan radyoizotoplar ¢ok uzun siire radyoaktif kalmazlar. Bu
nedenle laboratuvarin hem izotoplari iireten siklotrona hem de son kullaniciya

yakin olmasi gerekir.



electro magnet

N north pole coﬂsl
v
i magnetic
oscillator. :_ 1R X ﬁeld
Taaelhh Dee |
Def /beam
y south pole

Sekil 2.4 Lawrence'a gore klasik bir siklotronun basitge goriiniimii

Siklotronlarda radyoniiklid iiretimleri gesitli kimyasal reaksiyonlarla elde
edilir. Siklotronun tipine ve enerjilerine gére bombardimani yapilacak maddeler de
cesitlilik gdstermektedir. Bu maddeler alfa, proton, déteron vb. olabilir. *Ti {iretimi
i¢in en sik kullanilan yontemler °Sc(p,2n)*Ti ve **Ca(a,2n) reaksiyonlaridir. Bu
reaksiyonlarda hedef olarak kullanilan **Sc kararli yapidayken **Ca kararsiz olup

ekstra zenginlestirilmis olarak kullanilmaktadir.

2.5 Sintilasyon Dedektorleri

Sintilasyon detektdrleri, giiniimiizde niikleer ve parcacik fiziginde en sik ve
yaygin olarak kullanilan parcacik algilama cihazlarindan biridir. Bir niikleer
partikiil veya radyasyon tarafindan vuruldugunda belirli materyallerin kiiciik bir
151k parlamasi, yani bir parildama yaymasi gerceginden yararlanir. Bir fotogogaltici
gibi bir amplifikator cihazina baglandiginda, bu sintilasyonlar elektriksel darbelere
dontstiirtilebilir ve bu daha sonra gelen radyasyonla ilgili bilgi vermek i¢in

elektronik olarak analiz edilebilir ve sayilabilir.

Bilinen sintilasyon dedektdrlerinden bazilar1 Talyum katkili Sodyum Iyodur
(Nal(Tl)) dedektorii, Bizmut Germanat (BGO) dedektorii ve Lantan Bromiir

(LaBr3) dedektoriidiir. Diger yandan yariiletken dedektorler sinifina giren yiiksek



saflikta Germanyum (HPGe) dedektdrii de gama radyasyonunu Olgmek icin sik

kullanilan dedektorlerden biridir.

LaBrs dedektorii savunma sanayinde kullanilan gama spektroskopi
radyoizotop belirlenmesi ve tanimlama sistemlerinde kullanilmaktadir. izotop
tanimlamasi1 dedektoriin pikleri ayirt etmesine bagl olarak (algoritma yapis1) farkl
tekniklerle yapilir. Coziiniirliigiin gelistirmesi {ist liste gelen piklerin bile daha
dogru tanimlanmasini saglar. Bu durum izotop siniflandirmasi i¢in daha dogrudur.

Bu ¢alismada *“Ti'{in gama piklerini 6l¢mek i¢in kullanilan LaBr; dedektorii

kullanilmistir.
3. MATERYAL VE YONTEM

3.1 Teorik Hesaplamalar

3.1.1 Baglanma Enerjisi (Q-Value) ve Esik (Threshold) Enerjisi

3.1.1.1 Baglanma Enerjisi

Baglanma Enerjisi, radyoaktif bozunma sonucunda agiga ¢ikan enerjidir.
Radyoaktif bozunma, kararsiz bir atom cekirdeginin iyonlastirict pargaciklar ve
radyasyon yayarak enerji kaybettigi siirectir. Bu bozunma veya enerji kaybi, ana
cekirdek adi verilen, yavru ¢ekirdek ad1 verilen farkli bir atoma doniisen tek tip bir
atomla sonuglanir. Bu tanimlar dogrultusunda Baglanma Enerjisi,

Q=[m, +m, —(m, +my)]c> MeV

olarak belirlenir. Bu esitlikte,

- m, goénderilen parcacigim kiitlesi (MeV/c?),

- m, hedef parcacigim kiitlesi (MeV/c?),

- m, olusan pargacigin kiitlesi (MeV/c?),



- m, olusan ¢ekirdegin kiitlesi (MeV/c?),
- cise 151k hizidir.

3.1.1.2 Esik Enerjisi

Esik Enerjisi, bir cift hareket eden parcacigin ¢arpistiklarinda sahip olmasi
gereken minimum kinetik enerjidir. Esik enerjisi her zaman istenen pargacigin
kalan enerjisinden daha biiylik veya ona esittir. Cogu durumda, momentum da
korundugu i¢in, esik enerjisi, istenen pargacigin kalan enerjisinden dnemli 6l¢iide
daha biiyiiktiir ve bu nedenle, nihai parcaciklarda hala 6nemli 6l¢tide kinetik enerji

olacaktir. Bozunma Enerjisi hesaplandiktan sonra Esik Enerjisi,

m,+m
ETh:_Q y L

my

olarak hesaplanir. Minimum Coulomb Bariyer Enerjisi ise,

ZP ZT

E
AT(AP1/3+ATI/3)

. =1.109(4, +4,)

- A, gdnderilen pargacigin kiitle numarasi (proton ve ndtron sayisi toplami),

- A, hedef pargacigin kiitle numarasi,

- Z, gonderilen parcacigin atom numarasi (proton sayisi),

- Z, ise gonderilen pargacigin kiitle numarasidir.
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Sekil 3.1 Esik Enerjisi ve Minimum Coulomb Bariyer Enerjisi iliskisi

3.1.2 Radyoaktivite

Radyoaktivite, kararsiz bir cekirdegin pargacik veya elektromanyetik
radyasyon salarak daha kararli c¢ekirdeklere doniismesi olgusudur. Kararsiz
cekirdegin daha kararli cekirdeklere doniismesi sirasinda acia ¢ikan enerjiye
bozunma enerjisi denir ve bu enerji, kararsiz c¢ekirdekle (ana ¢ekirdek) {iriin
cekirdek arasindaki kiitle farki degismesinden kaynaklanir. Cekirdekten radyasyon
salan herhangi bir niikleer tlir (protonlarin, ndtronlarin ve enerjinin belirli
konfigilirasyonu) radyoaktif ¢cekirdekler olarak bilinir. Ek olarak, radyoaktivite veya
basitce aktivite, bir radyoaktif atomun belirli bir siire i¢cinde ka¢ bozunma
yasadigin1 acgiklamak igin bir 6l¢iim olarak kullanilabilir. Bu bozunmalar,
cekirdekten enerji veya pargaciklarin ayrilmasina neden olur. Radyoaktivite ayrica
radyoaktif bozunma veya niikleer bozunma olarak da adlandirilabilir. Bir
cekirdegin belli enerjideki elektromanyetik veya pargacik radyasyonu ile
etkilesmesi sonucunda bir niikleer reaksiyon olusur. Niikleer reaksiyon olugsma

sabiti tesir kesiti olarak tanimlanir. Birimi barn'dir ve 1 barn 10"** cm®'ye esittir.

Tesir kesiti,

_ 2 1/3 1/3\2
or=nr, (A, +4;7)
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seklindedir ve burada 7, yaklasik olarak 1.6 fm'dir.

Uretim orani ise en basit sekliyle soyledir,

R=nlo

Fakat tesir kesiti her zaman sabit degildir. Bu ylizden gergek oran,

II G(E)
dE /dx

seklindedir. Bu esitlikte,
- R saniyedeki olusan ¢ekirdek sayisi,

-n, hedef kalmlig (gekirdek/cm?),

- I basglangic parcacik akisi (demet akimiyla orantilidir),
- o reaksiyon tesir kesiti ya da etkilesim orani1 (enerjinin bir fonksiyonudur),
- E baslangictaki pargaciklarin enerjisi,

- x parcacigin kat ettigi yol,

Eq
- I baslangi¢ enerjisinden bitis enerjisine kadar olan baglangig¢
ES

pargaciginin kat ettigi yol boyunca integral olarak bilinmektedir.
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Bu esitlik hedef kalinligidir ve,

- A, hedef materyalin atomik agirlig1 (g),
- p yogunluk (g/cm?®),

- N, Avogadro sayisi,

- x pargacigin kat ettigi yoldur (cm).

Son olarak da toplam {iretim orani,

EO
_ f o(E)
dt dE / dx

dE - AN

Burada ise,

- A bozunum sabiti, (=In 2/ti2,s),

- t 1s1nlama stiresi (s),

- N hedefteki radyoaktif ¢ekirdek sayisidir.

Sonug olarak niikleer reaksiyondaki son {iretim orani,

o(£) .
S (E )

- S, (E) durdurma giictidiir (Gergekte dE / dx ).

YEOB_ Mol W)J‘

3.1.3 Empire3.2/MALTA

Empire3.2/MALTA  c¢esitli  teorik  modeller kullanarak  niikleer
reaksiyonlarin gelismis modellemesi i¢in modiiler niikleer reaksiyon kodlar

sistemidir. Grafik Kullanict Arayilizii (GUI) araciligiyla galistirilan bir dizi



13

FORTRAN kodu, giris parametresi kitapligt ve deneysel veri kitapligindan
(EXFOR / CSISRS) olusur.

Empire3.2/MALTA, niikleer verilerin temel arastirmasi ve degerlendirmesi
i¢in genel, esnek ve kullanimi kolay bir arag¢ olarak tasarlanmistir. Tek bir ¢alismada
cesitli teorik yaklasimlari birlestirme, alternatif girdi parametreleri arasindan se¢im
yapma ve genisletilmis gozlemlenebilirler setini hesaplama imkani sunar. Niikleer
veri degerlendirmesi, ENDF-6 formatlamasi, dosya dogrulama ve deneysel
verilerle grafiksel karsilagtirma ile kolaylastirilmistir. Sonuglar EMPEND kod
kullanilarak ENDF-6 (6nce ENDF Pre-Processing, sonra ENDF Utility Code)
formatina dontistiriiliir. Sekil 3.2 Empire3.2/MALTA kodunun GUI modunun bir
ornegini gostermektedir. Fiizyon reaksiyonu icin hesaplanan tesir kesitinin basit

formu su sekildedir,

1 (2J+1) I+i  J+S

o,U,J,r)= - SUDT (&)
kK (21 +1)(2i +1) SZ;, ,;S :
Bu esitlikte,

T/ (¢) = Transmisyon katsayisini,

U = Cekirdek enerjisini,

£ = Gonderilen pargacigin enerjisini,
k = Relatif hareketin dalga sayisini,
i = Gonderilen pargacigi,

1 = Hedef],

J = Cekirdegi,

S = Kanal dongiisiinti,
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= Orbital agisal momentumu ve

= Koruma paritesini simgelemektedir.

File Options Inpuis Execute Oulputs Plots Clean Source Help

Bl wiA4u0600E0

— Execute

Create input |
Edit input |

Run selected —}[

Select for running
| EMPIRE

_| Formatting (EMPEMND)
| Werification

_| PreProcessing

_| Platting (PLOTC4)

Main 1 \ Man2 \ ZWplots | logs | Fles \ Folders | Muitirun} Source \

—Output——  —Outputfingut
Full | Discrete levels | oM parameters|
Short | Callective levels | OMP for direct |
ENDF | Curmul. plot | Fission input |

Fotoabsorpsiyon tesir kesiti ise 2 parametrenin toplamindan olusmaktadir.

O ups (E}/) = OGpr (E}/) +0op (E}/)

Oapr(E,) Lorentz teorisine gore ortaya gikan ve biiyiik iki kutuplu

rezonans (giant dipole resonance) toplam absorpsiyon tesir kesitini vermektedir

ve,

OGpr (Ey) = Zo-i (

(ET)

2 232 2
E —E) +(E]T)

esitligiyle hesaplanmaktadir. Bu denklemde,

(o}

E,

1

= enerjiyi ve

= pik tesir kesitini,

Sekil 3.2 Empire3.2/MALTA kodunun GUI modunun bir 6rnegi
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r, = genisligi temsil etmektedir.

1

o, (E,) ise Levinger-tipi teorisini kullanan Chadwick modelini esas alan

niikleer fotoabsorpsiyon tesir kesitini simgelemektedir,
NZ
Oop (E}/) =L 7 Oy (E;/ )f(Ey)

Bu denklemde ise,

o,(E) = deneysel déteron fotobozunum tesir kesitini,
L = Levinger parametresini (L=0),
f(E) = Pauli-blocking fonksiyonunu simgeler.

Deneysel doteron fotobozunum tesir kesiti (o,(E,)) ve Pauli-blocking

fonksiyonu

(f(E,)) ise,

(E,—2.24)"
3
EJ’

o,(E)=61.2

f(E,)=8.3714x107 ~9.8343x10° E, +4.1222x107* E * ~3.4762x10°E * +9.3537x107E *

Fisyon reaksiyonu i¢in hesaplanan tesir kesitinin basit formu su sekildedir,

0,(E)= 20, (EJ0)F,(E,J7)

Bu formiilde o, (£, J7) fisyon gekirdeginin populasyonunu ve P, (E J7)

ise fisyon olasiligin1 vermektedir.
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T,(EJm)
> T (EJr)+T (EJm)+T,(EJ7)

P(EJr)=

3.1.4 Durdurma Giicii (Stopping Power)

Niikleer ve malzeme fiziginde, durdurma giicii, tipik olarak alfa ve beta
parcaciklari gibi yiiklii pargaciklar iizerinde, madde ile etkilesim nedeniyle parcacik
enerjisi kaybma neden olan geciktirici kuvvettir. Radyasyondan korunma, iyon
implantasyonu ve niikleer tip gibi alanlarda uygulamasi 6nemlidir. En klasik teoriyi

hesaplayan Bethe ve Bloch'a gore, durdurma giicii kisaca su sekildedir:

2
(—d—EJ ~03071p 2 {m(Tm—Mj_ﬁz_é_g}
dx Bethe—Bloch Aﬂ I 2 Z

3.1.4.1 SRIM (Stopping Powers and Ranges in All Elements) 2013

SRIM, maddede bulunan iyonlarin tasmmmasinin bir¢cok oOzelligini
hesaplayan bir yazilim paketleri koleksiyonudur. Tipik uygulamalar olarak sunlari

igerir:

- Iyon Durmasi ve Hedeflerdeki Menzil: Maddedeki iyonlarm enerji kaybinin
cogu yonii SRIM'de, Maddedeki Durdurma ve Iyon Araliklarinda hesaplanur.
SRIM, herhangi bir temel hedefteki herhangi bir enerjideki herhangi bir iyon i¢in
durdurma gii¢leri, menzil ve kademeli dagilim tablolar1 iireten hizli hesaplamalar
igerir. Daha ayrintili hesaplamalar, karmasik ¢cok katmanli konfigiirasyonlara sahip

hedefleri igerir.

- Iyon Implantasyonu: Iyon 1ginlari, hedef kimyasal ve elektronik dzellikleri
degistirmek icin atom enjekte ederek numuneleri degistirmek icin kullanilir. Iyon
15101 ayrica kat1 hedeflere atom yer degistirmesi ile zarar verir. Bu tiir etkilesimlerin

fizigi ile iligkili kinetik etkilerin ¢cogu SRIM paketinde bulunur.
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- Piiskiirtme: Iyon 1511, iyon piiskiirtme adi verilen bir islem olan hedef
atomlar1 ortadan kaldirabilir. Herhangi bir enerjideki herhangi bir iyon tarafindan

piiskiirtmenin hesaplanmas1 SRIM paketine dahildir.

- Iyon Iletimi: Iyon 1igmlari, iyonizasyon odalarinda veya iyon 1simi
enerjilerini azaltmak i¢in kullanilan enerji bozucu bloklarda meydana gelenler gibi

karigik gaz / kat1 hedef katmanlardan takip edilebilir.

- Iyon Isin1 Terapisi: Iyon 1ginlari, 8zellikle radyasyon onkolojisinde medikal
tedavide yaygin olarak kullanilmaktadir. Sekil 3.3 SRIM'in baslangi¢ goriintiisiinii

vermektedir.

< A

- i ¥
| o = - =1 =y
1g and Kange lables

Add Element

Calculate Table

Sekil 3.3 SRIM 2013 ana ekrani

Enerjisi 1 MeV'den biiyiik pargaciklar i¢cin yukarida verilen Bethe-Bloch
formiilii gegerliyken diisiikk enerjili (30 keV/akb) pargaciklarda bu formiil
kullanilamaz. Bunun yerine Thomas-Fermi istatistiksel modeli tercih edilir ve
SRIM de bu modeli kullanir. Bu modelin sonucu olarak elektronik durdurma giicii

su sekilde formiile edilmistir,
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YAVA v

S =7"8re’a, —— "2 —_— —
1 0
e (212/3 +222/3)3/2 VO

v<v,Z"

Bu esitlikte,

Zi, 2> = gelen pargacigin ve hedefin atom numarasi,
v = gelen pargacigin hizi,

e = gelen parcacigin elektronik yiikii,

ao = Hidrojen atomunun Bohr yaricap1 ve

Vo = Bohr hizi1 olarak belirtilmistir.

Yiiksek enerjilerde kullanilan klasik Bethe-Bloch formiilii ise su

sekildedir,

5= 4”25;222 [ln(z"jvz )+ In(— NG —Z%]

m = Elektronun kiitlesi,

p =v/c,

c = Isik hizi,

1 = Uyarilma potansiyeli (excitation potential),
C/Z> = Kabuk diizeltme faktorii (shell correction)

Denklemde belirtilen uyarilma potansiyeli, / ise bu denklemin ana

parametresidir ve,
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In/=> f IE,

formiilii ile belirlenir. Bu denkleme gore,
E, = Hedef atom i¢in olas1 enerji doniisiimii ve

fn = osilator kuvvetini temsil etmektedir.
3.2 Deneysel Calismalar
3.2.1 Kullanilan Cihazlar ve Kimyasallar

3.2.1.1 Kullanilan Cihazlar

HPLC (High-Performance Liquid Chromatography) sistemi olarak E.U.
Niikleer Bilimler Enstitiisii blinyesindeki ODS 5-um RP-C18 (250 x 4.6 mm L.D.)
(GL Sciences Inc.) kolonu, kolon firin1 (Shimadzu CTO-10ASvp) ve diisiik basinglt
dortlii pompa tlizerinde diyod array dedektorii (DAD) (Shimadzu SPD-M20A) ile
otomatik Ornekleyici (SIL-20A HT) iceren Shimadzu LC-10Atvp (SPD-10AV),
LaBr3(Ce) Dedektorlii 1024 kanalli cok kanalli gama spektrofotometresi (Ortec) ve
diger cihazlar Santrifiij cihazi (Niive CN180, E.U. Niikleer Bilimler Enstitiisii);
Manyetik karistiric1 (IKA-RH basic 2, E.U. Niikleer Bilimler Enstitiisii); Vorteks
cihazi (Heidolph, E.U. Niikleer Bilimler Enstitiisii); Terazi (OHAUS-Pioneer, E.U.
Niikleer Bilimler Enstitiisii); Milipor saf su cihaz1 (Milli-Q Gradient A-10, E.U.

Niikleer Bilimler Enstitiisii) kullanilmistir.
3.2.1.2 Kullamilan Kimyasallar

TiCls (Merck), CaClz (Sigma), CaCl, (Merck), RaCl,, Dowex 1x8, 8-
Hidroksikinolin, EDTA (Etildiamintetraasetikasit, Sigma) Sep-Pak kartusu i¢indeki
Accell reginesi, Hidroklorik asit (HCl), 2,3,5,6-tetrafluorophenolun (TFP), Oksalik
asit (Merck), N-(3-dimethylaminopropyl)-N'-ethylcarbodiimide hydro-chloride
(EDC, coupling ajan olarak), Sodyum-Hidroksit (NaOH, pH diizenleyici),
Asetonitril (Merck), Metanol (Merck), saf su.
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3.3 Hedef Sisteminin Hazirlanmasi

Hedef sistemini hazirlarken oncelikle bakir plakalarin diizlestirilmesi islemi
icin yapilan zimparalama c¢alismasmin ardindan iizerindeki safsizliklarin
giderilmesi ve plakalarin parlatilmasi i¢in 0.5’lik ve daha sonra 0.3'liik Alumina
Polishing Suspension kullanilmistir. Yaklasik %100 safliktaki bakir plakalar i¢in
once 0.1 M HCl igerisinde 1 saat ve daha sonra aseton igerisinde de 1 saat ultrasonik
banyoda bekletilmistir. Ultrasonik banyodan (Ultrasonic Cleaner CP104 from EIA,
Ege Universitesi, Niikleer Bilimler Enstitiisii) ¢ikarilan bakir plakalar etiivde (Niive
FN400, Ege Universitesi, Niikleer Bilimler Enstitiisii) 37 °C'de yaklagik 1 saat
kurumaya birakilmistir.10 mL aseton igerisinde c¢oziinecek etil seliiloz (Sigma
Aldrich) ile Sc203 (veya ScCls) daha sonra hazirlanan bakir plakalara kaplanmastir.
Bu islemin ardindan kaplamalar 16-18 saat siire ile 40°C’lik etiivde kurutulmustur.
Kurutulan bakir plakalardaki kaplamalar fazlaliklar1 alindiktan ve diizlestirildikten

sonra 1sinlamaya hazir hale getirilmistir.

3.4 Hydroxamate Recinesinin Hazirlanmasi ve Sc*?, Ti** ve Ca™

ile Yapilan Ayirmalar

Hydroxamate reginesi silika-bazli zayif katyon yer degistirici re¢inenin
karboksi gruplar1 fonksiyonlastirilarak hazirlanmistir. Yiizey fonksiyonlanma:
—CO>—-Na*, 300 A por cap1, 37-55 pm pargacik boyutu, 0.35 mmol/g ligand
yogunlugu). Accell recinesi (0.42 g) 15 mL Falcon tiip i¢indeki 8.0 mL suda birkag
giin sismesi i¢in bekletilmistir. 30 uL 3 M HCI, 2,3,5,6-tetrafluorophenolun (TFP,
0.8 g, Sigma Aldrich) 250 pL asetonitrildeki taze c¢ozeltisi ve N-(3-
dimethylaminopropyl)-N'-ethylcarbodiimide hydrochloride (EDC, 153 mg, 0.8
mmol, SigmaAldrich) konjugasyon ajani olarak ilave edilmistir. Reaksiyon
karisimi toplamda 4 saat oda sicakliginda manyetik karistiricida karistirilarak
reaksiyon siirdiiriilmiistiir. Daha sonra regine filtre edilerek ayrildiktan sonra dnce
3 defa 10 mL su ile sonra 3 defa 10 mL asetonitril ile yikanarak reaksiyona

girmeyen safsizliklarindan ayrilmistir.

Sonraki asamada TFP ester gruplar1 igeren recine hidroksilamin ile
reaksiyona sokularak hidroksamat reg¢inesine dondiirtilmiistiir. 0.01 mmol,
hidroksilamin hidrokloriir, 1 mL 1.0 M NaOH ve 2 mL metanol karisiminda
cozildiikten sonra, 25-50 pL 1.0 M NaOH ile pH 5.5'e ayarlanmistir. Bu ¢ozelti 15
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mL falkon tiipii i¢cindeki aktive edilmis re¢ineye ilave edildikten sonra reaksiyon
(pH 5.0-5.2) oda sicakliginda 18 saat manyetik karistirict ile karistirilarak
siirdiiriilmiistiir. Uriin filtre edildikten sonra ayrilarak ve 5 defa 10 mL su ile ve 5
defa 10 mL asetonitril ile yikanarak saflastirilmis ve vakumda kurutulmustur.
Kurutulan regine bos Sep-Pak kartusa yerlestirilerek Ti ayrilmasi igin
kullanilmistir. Bunun i¢in kolon sirasiyla 8 mL asetonitril, 15 mL su, 2 mL 2.0 M
HCI ile yikanarak aktive edilmistir. Aktif edilen kolondan 6nce yikama suyu
karisimi (EDTA-TiCls-CaCl,) daha sonra da oksalik asit ge¢irilmistir. Radyoaktif
olmayan inaktif Ti izotoplar1 izleyici olarak kullanilarak ve radyoaktif **Sc
radyoizleyici olarak kullanilarak Sc’un hedef sisteminden ayrilma kosullari
belirlenmeye calisilmistir. Bunun i¢in en uygun yontem regine yontemidir. Bu
yiizden hydroxamate ve dowex recine sistemi en uygun yontem olarak se¢ilmistir.
Hydroxamate recinesi silika-bazli zayif katyon yer degistirici reginenin karboksi
gruplar1 fonksiyonlastirilarak hazirlanmistir. Baslangi¢ olarak accell reginesi (0.42
g) 15 mL falkon tiip icindeki 8.0 mL suda yaklasik 1 giin bekletilmistir. 30 uL. 3 M
HCI, 2,3,5,6-tetrafluorophenolun (TFP, 0.8 g, Sigma Aldrich) 250 pL
asetonitrildeki taze c¢ozeltisi ve N-(3-dimetilaminopropil)-N'-etilkarbodiimid
hidrokloriir (EDC, 153 mg, 0.8 mmol, Sigma Aldrich) coupling agent olarak ilave
edilmistir. Reaksiyon karistmi 1 saat oda sicakliginda manyetik karistiricida
karistirilarak reaksiyon stirdiiriildiikten sonra 3 saat daha karisim oda sicakliginda
karigtirilarak reaksiyon devam etmistir. Daha sonra regine once filtre edilerek
ayrildiktan sonra 6nce 3 defa 10 mL su ile sonra 3 defa 10 mL asetonitril ile
yikanarak reaksiyona girmeyen safsizliklarindan ayrilmistir. Sonraki agamada TFP
ester gruplar1 i¢eren recine hidroksilamin ile reaksiyona sokularak hydroxamate
recinesine doniistiiriilmiistiir. 0.01 mol, 69,49 mg hydroksilamin hidrokloriir, I mL
1.0 M NaOH ve 2 mL metanol karisiminda ¢oziildiikten sonra, 25-50 pL 1.0 M
NaOH ile pH 5.3-5.4'e ayarlanip, ¢ozelti 15 mL falkon tiipii i¢indeki aktive edilmis
recineye ilave edilecek ve reaksiyon (pH 5.0-5.2) oda sicakliginda 18 saat manyetik
karistiricida siirdiiriilmiistiir. Uriin filtre edilerek ayrilmis ve 5 defa 10 mL su ile ve
5 defa 10 mL asetonitril ile yikanarak saflagtirildiktan sonra vakumda
kurutulmustur. Kurutulan regine bos Sep-Pak kartusa yerlestirilerek *“*Ti yerine
inaktif Ti ayrilmasi i¢in kullanilmistir. Bunun i¢in 6nce kolon sirasiyla 8 mL
asetonitril, 15 mL su, 2 mL 2.0 M HCl ile yikanarak aktive edilmistir. Isinlamadan

gelecek olan hedef sisteminden {iriin 6 M 1 mL HCl ile 5 defa yikanarak alinmis ve
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recineden gecirilmistir. Recinede sadece Ti kalmasi beklenmektedir ve kalan bu
{iriin de okzalik asit ile elue edilerek alinmistir. Ti yerine **Ti kullanilmas1 halinde
bu sekilde saflandirilan **Ti daha sonra jeneratore yiiklenmek iizere hazir hale

gelmis olacaktir.
3.4.1 Hydroxamate Reginesi ile Ca™-Ti*" Ayirmalari

Kurutulan regine bos Sep-Pak kartusa yerlestirilerek **Ti ayrilmast i¢in
kullanilmistir. Bunun i¢in kolon sirasiyla 8 mL asetonitril, 15 mL su, 2 mL 2.0 M
HCl ile yikanarak aktive edilmistir. Aktif edilen kolondan 6nce yikama suyu
karigimi1 (EDTA-TiCls-CaCls) daha sonra da oksalik asit gegirilmistir. Biitlin

kullanilan komplekslerin HPLC analizleri ile ayrilabilirligi gosterilmigtir.
3.4.2 Hydroxamate Recinesi ile Sc**-Ti*" Ayirmalar:

Radyoaktif olmayan inaktif Ti izotoplar1 izleyici olarak kullanilarak ve
%Sc’un hedef sisteminden ayrilmasi islemi yapilmistir. Bunun igin en uygun
yontem recine yontemidir. Regine sistemi olarak hydroxamate ve dowex regineleri
secilmistir. Hydroxamate reginesi silika-bazli zayif katyon yer degistirici reginenin
karboksi gruplar1 fonksiyonlastirilarak hazirlanmistir. Baslangi¢c olarak accell
recinesi (0.42 g) 15 ml falcon tiip i¢indeki 8.0 mL suda yaklasik 1 giin
bekletilmistir. 30 ul 3 M HCIL, 2,3,5,6-tetrafluorophenolun (TFP, 0.8 g, Sigma
Aldrich) 250 pl asetonitrildeki taze ¢ozeltisi ve N-(3-dimethylaminopropyl)-N'-
ethylcarbodiimide hydrochloride (EDC, 153 mg, 0.8 mmol, Sigma Aldrich)
coupling agent olarak ilave edilmistir. Reaksiyon karigimi 1 saat oda sicakliginda
manyetik karigtiricida kanistirilarak reaksiyon siirdiiriildiikten sonra 3 saat daha
karisim oda sicakliginda karistirilarak reaksiyon devam etmistir. Daha sonra recine
once filtre edilerek ayrildiktan sonra 3 defa 10 mL su ile sonra 3 defa 10 ml
asetonitril ile yikanarak reaksiyona girmeyen safsizliklarindan ayrilmistir. Sonraki
asamada TFP ester gruplari iceren regine hidroksilamin ile reaksiyona sokularak
hidroksamat reg¢inesine doniistiiriilmiistiir. 0.01 mol, 694.9 mg hydroxylamine
hydrochloride, 1 ml 1.0 M NaOH ve 2 ml metanol karisiminda ¢oziildiikten sonra,
25-50 puL 1.0 M NaOH ile pH 5.3-5.4'e ayarlanip, ¢ozelti 15 mL falcon tiipti
icindeki aktive edilmis regineye ilave edilecek ve reaksiyon (pH 5.0-5.2) oda

sicakliginda 18 saat manyetik karistiricida siirdiiriilmiistiir. Uriin filtre edilerek
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ayrilarak ve 5 defa 10 mL su ile ve 5 defa 10 mL asetonitril ile yikanarak

saflastirilmis ve vakumda kurutulmustur.

Kurutulan regine bos enjektor icerisine 333 mg tartilarak yerlestirilmistir.
Bunun i¢in 6nce kolon sirasiyla 8 mL asetonitril, 15 mL su, 2 mL 2.0 M HCl ile

yikanarak aktive edilmistir.

Ti-**Sc karisim1  hazirlanan regineden gegirilmistir (200 uL). Sayim

alinmustir.

Isinlamadan gelecek olan hedef sisteminden {irtin 6 M 1 ml HCl ile 5 defa

yikanarak alimmistir. Igerisinden 200 uL alinip (200 uL/5mL) sayim alinmustir.

3.4.3 *Sc Radyoizleyici Kullanilarak Hydroxamate Reginesi ile

Yapilan Ayirmalar

Radyoaktif olmayan inaktif Ti izotoplart ve radyoaktif *°Sc izleyicisi
kullanilarak “®Sc’un hedef sisteminden ayrilmasi i¢in ¢alisilmistir. Hydroxamate
recinesi Onceki bolimde agiklandigi gibi hazirlanmistir. Kurutulan recine bos
enjektor icerisine 333 mg tartilarak yerlestirilmistir. Bunun i¢in 6nce kolon sirasiyla
8 mL asetonitril, 15 ml su, 2 ml 2.0 M HCl ile yikanarak aktive edilmistir. Ti-**Sc
karigimi hazirlanan regineden gecirilmistir (200 uL). Sayim alinmistir. Isinlamadan
gelecek olan hedef sisteminden tiriin 6 M 1 ml HCl ile 5 defa yikanarak alinmistir.

Icerisinden 200 uL almip (200 uL/5mL) sayim alinmistir.

3.5 Dowex 1x8 Recinesinin Hazirlanmasi ve ScClz ve TiCly ile

Yapilan Ayirmalar

Dowex i¢in ise kullanilacak 1x8’lik regine sistemi bir enjektor yardimiyla
olusturulmustur. Bunun i¢in 103 M ScCl; ve 10°® M TiCls 5 mL metanol iginde
¢oziindiikten sonra esit hacimlerde almarak karistirilmistir. *°ScCls’un 1 M HCI
cozeltisi radyoniiklid izleyici olarak kullanilmistir. Daha sonra 5 mg 8-
hidroksikinolin ile ¢ozelti doyurulmustur. Hazirlanan soliisyon Dowex re¢ineden
gecirilmeden Once reginenin aktivasyonu saglandi. Regineyi aktive etmek igin
%10’luk NaCl ve %0.2’lik NaOH 80°C’de 2 saat 1sitildiktan sonra regineden
gecirildi. Hemen ardindan % 0.5’1ik HCI gegirilmesiyle regine aktive edildi.

Soliisyon eliie edilmeden 6nce kolonun sartlanmas: 12 M’lik HCI ile yapildi.
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Soliisyon gegcirildikten sonra, 6nce 12 M HCI (240 mL) sonra ise 2 M HCI1 (140mL)
ile eliisyon yapildi. ilk 240 mL de atik (TiCls harig her sey) toplanirken sonraki 140
mL’de TiCls’iin elde edilecegi ongoriilmektedir. Daha sonra her bir eluant ayr1 ayri

HPLC sistemiyle analiz edilmistir.
HPLC Parametreleri:

Akis hiz1 1 ml/dk; Kolon C-18; Dedektor DAD; Mobil faz %10 ACN-%90
su; Dalga boyu 254 nm; enjeksiyon miktar1 10 pL olarak belirlenmistir.Dowex
1x8’lik recineden gegirilen *°ScCls ve TiCls karisimi 1x1 ing LaBr3(Ce) Dedektérlii
Ortec 1024 kanalli ¢ok kanalli gama spektrofotometresi ile incelenmistir. Islem
Oncesi ortam aktivitesi (background) olgiilmiistiir, background ve eliisyonlarin
spektrumlar1 alinmistir. 5 mg 8-hidroksikinolin ¢dzeltisi ile **ScCls ve TiCls
cozeltileri karistirillarak Dowex 1x8’lik re¢ineden gegirilmistir. Elde edilen 200 pL
orneklerin ¢ok kanalli analizorde spektrumlar1 ve sayimlari alinmistir. 12 M HCI
gegirilerek elde edilen eliisyondan alman 200 pL ile 6rnegin de c¢ok kanalll
analizérde spektrumu ve sayimlari alinmistir. Son asamada 2 M HCI gecirilerek
elde edilen eliisyondan almman 200 pL 6rnegin de sayimi ve gama spektrumu

alimastir.

[laveten Dowex 1x8’lik recineden gecirilen “°ScCl; ve TiCls HPLC

analizleri yapilmstir.

3.5.1 Dowex 1x8 Regcinesi ile Ca ve Ti’nin Ayrilabilirligi icin

Kullanilmasi

10-3 M CaCl, ve 10°® M TiCls 5’er mL’lik esit hacimlerde alinarak
karigtirllmistir. Daha sonra 5 mg 8-hidroksikinolin ile ¢o6zelti doyurulmustur.
Hazirlanan soliisyon Dowex 1x8 re¢ineden gecirilmeden Once reginenin
aktivasyonu saglanmistir. Regineyi aktive etmek i¢in %10’luk NaCl ve % 0.2’°1lik
NaOH 80°C’de 2 saat 1sitildiktan sonra regineden gegirilmistir. Hemen ardindan %
0.5’1lik HCI gecirilmesiyle regine aktive edilmistir. Soliisyon eliie edilmeden 6nce
kolonun sartlanmast 12 M’lik HCI ile yapilmistir. Soliisyon gegirildikten sonra,
once 12 M HCI (240 mL) sonra ise 2 M HCI (140 mL) ile eliisyon yapilmustir. Ik
240 mL de atik (TiCl4 harig her sey) toplanirken sonraki 140 mL’de TiCls’{in elde



25

edilecegi ongoriilmektedir. Daha sonra her bir eluant ayr1 ayr1t HPLC sistemiyle

incelenmistir.
3.6 22°Ra ile Yapilan Calismalar

Teorik olarak *?°Ra’un alfa 1smlariyla *°Ca iceren orneklerin birlikte
¢oktiiriilesi halinde *°Ca’un alfa 1s1nlarryla **Ti’un {iretilebilirligi dnce teorik olarak
sonra da enstitiimiizde mevcut *?°Ra standartlarindan *°Ca ile *?°Ra’un birlikte
hidroksitleri olarak ¢oktiiriilmesi halinde **Ti iiretilebilirligi incelenmistir. Alfa
kaynag olarak 1 mL hacimde 180.64 nCi *?RaCl, kullanilarak 250 mg CaCl, ve
0.5 mL 2M NaOH, 250 ul distile su ile karistirilarak ¢oktiiriilmiis ve zamanla

“Ti’un olusabilirligi ¢ok kanalli gama spektromekteri ile incelenmistir.

4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1 “Ti/*Sc Jeneratorii icin Gerekli **Sc(p,2n)*Ti Reaksiyon

Parametrelerinin Hesaplanmasi

4.1.1 30 MeV’lik Enerjiye Kadar Olan “*Sc+p Reaksiyonlarinin

Bag Enerjileri ve Esik Enerjileri

Bu reaksiyon da dahil olmak iizere ilgili reaksiyonlarin bozunma ve esik

enerjileri Cizelge 4.1°de verilmistir.

Cizelge 4.1 ¥Sc+'H Reaksiyonunun iiriinleri Bozunma Enerjileri ve Esik Enerjileri

Reaksiyon Uriinleri Bozunma Enerjisi (keV) Esik Enerjisi (keV)
Ti+y 10344.870 0.0
“Cata, 2339.400 0.0
“Sc+p 0.0 0.0
STi+n -2844.403 2908.150

BAT2a -3917.933 4005.740
#Ca+2p -6892.190 7046.655
K +pta -7937.265 8115.152
#Sc+d -9102.660 9306.670
“ICatnta -9141.264 9346.134
$Ca+’He -10305.320 10536.279
#3430, -11125.982 11375.334
“Sc+ntp -11327.230 11581.090
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#Ti+2n -12376.986 12654.375
BSc+t -12544.630 12825.780
ClHp+2a -14160.187 14477.540
OAr2pta -15745.885 16098.775
S Ar+n+20, -15756.406 16109.533
BCatptd -15798.794 16152.870
DK +d+o, -15808.066 16162.351
YK +t+o -17350.455 17739.307
NCatptt -17474.457 17866.088
OCa+2n+ o -17504.088 17896.383
Y Ar+*He+a -17896.860 18297.960
“Catnt2p -18023.36 18427.293
WK +n+pta -18032.633 18436.773
“Ca+n+He -18238.210 18646.959
BSctn+d -18801.860 19223.240
Si+4q, -19049.625 19476.559
BK+3p -19704.450 19501.940
“K+p+He -20981.082 21451.303
#BSc+2n+p -21026.430 21497.660
“Ca+2d -21507.120 21989.129
Bp+p+3a -22009.290 22502.560
36Cl+d+2a -22246.469 22745.049
BS+nt+3a -22543.133 23048.361
30S+2p+2a -22546.564 23051.870
¥ Ar+p+d+o -23390.340 23914.550
¥K+n+d+a -23607.686 24136.771
2Ca+ntp+d -23731.684 24263.549
BArtptita -23731.799 24263.666
36Cl+n+p+2a -24471.035 25019.470
BAr+n+Heta. -24495.553 25044.537
S Ar+2n+2a, -24543.848 25093.914
B3CIH 20 -24569.035 25119.668
“Sctntt -24682.895 25236.078
35S+ He+2a -24717.766 25271.730
Y Ar+n+2pta -25.614.900 26188.980
¥K+2n+pta -25832.252 26411.195
2Ca+2n+2p -25956.252 26537.973
4K +d+He -26290.318 26879.527
2K+2p+d -26474.559 27067.896
Cat+d+t -26730.562 27329.637
TK+2ptt -27751.129 28373.076
BAr+2d+a -27764.460 28386.707
ICIH3p+a -28274.540 28908.220
K +n+p+He -28514.883 29153.947
“Ar+4p -28516.130 29155.220
VAr+23He -28065.463 29246.557
BCl+p+Het+ol -28629.924 29271.566
BTi+3n -28675.790 29318.460
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Kullanacagimiz reaksiyon olan **Sc(p,2n)*Ti reaksiyonunun Bag enerjisi

-12.376 MeV olup Esik Enerjisi de 12.654 MeV dir.

4.1.2 ¥Sc(p,2n)**Ti Reaksiyonunun Minimum Coulomb Bariyer

Enerjisi

Minimum Coulomb Bariyeri enerjisi reaksiyonun hangi enerji civarinda

baslayacagi acisindan 6nemlidir. Su sekilde bir esitlige sahiptir:

yAYA
E, =1.109(4,+ A LT
chyin ( P T)AT(AP1/3+AT1/3)
21
E, =1109(1+45)———
Chpnin ( )45(11/3 +451/3)

E, =5224MeV

Sonug olarak reaksiyon esik enerjisi olan 12 MeV civarinda baslayacak olup
minimum Coulomb bariyeri enerjisi daha diisiik bir degerde kalmistir.
Sekil 4.1 (a)'da, Em<Ec, esik enerjisinin hakim oldugu tiiketim enerjisi ile Coulomb
bariyeri arasindaki araligin fonksiyonun nasil diisiik degerlere geldigini gosterir.
Daha yiiksek enerjiler i¢in, fonksiyon daha hizli yiikselir. Sekil 4.1 (b)’de,
Ecb<Ew'de fonksiyonun sifirdan baslayip maksimuma ¢ok hizli ulagtigini gérmek

mumkindiir.

10 1,0

094 E <E 09 E <E

thch T
084 0,8

074 . 074
064 : 06
054 0,5

044 04

probability
probability

03 : 03

024 i 024

014 ) 014 ¢ /
‘ . — ‘ 00

00

L T T L B B S B L B T T

4 6E 8 FE 10 12 14 16 18 20 2 24 8 E10 Eh12 14 16 18 20 22 24 26
th -] o

energy (MeV) energy (MeV)

C)) (b)

Sekil 4.1 Olasilik fonksiyonu davranigina drnek
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4.1.3 EXFOR Datalarina Gére **Sc(p,2n)*Ti Reaksiyonunun

Tesir Kesiti Degerleri

Kullanilan bu bilgiler yapilan deneysel verilere dayanarak bulunmus
verilere aittir ve bu degerler Sekil 4.2’de verilmistir. Daha sonra kullanilan
Empire3.2/MALTA kodu ile reaksiyon tesir kesitleri elde edilmistir. Cizelge 4.2 ve
ardindan olusturulan grafige gore (Sekil 4.3) en biiyiik **Sc(p,2n)**Ti reaksiyonu
tesir kesiti degerleri 21, 22, 23.5 ve 24 MeV enerji araligindadir. Bir optimizasyon
yapmak gerektiginde ise en kiiciik enerji degerini se¢mek diger reaksiyonlar sonucu
olusabilecek kimyasal safsizliklarin 6niine gegilebilmesi agisindan daha faydalidir.

Bunun i¢in segilen enerji diizeyi 22 MeV olacaktir.

21-SC-45(P,2N)22-Tl-44
EXFOR Request: 1708/1, 2017-Nov-22 07:37:09
20 30 40 50 60 70 80 90
I I I I I I _]

o 2009 Daraban
1996 Ejnisman
1996 Ejnisman

< 1991 Levkovski

0.06 |— = 1970 Mcgee — 0.06

4+ 2009 Daraban

— 1996 Ejnisman —
1996 E}msman ——

B 1991 Levkovski

b 1970 Mcgee

£
. A R
—Jr+—+ T R

0.04

-
+_
1 | 1

Cross Section (barns)

0= | 1 1 | | 1 ==

|
20 30 40 50 60 70 80 90
Incident Energy (MeV)

Sekil 4.2 EXFOR datalar1 kullanilarak elde edilmis **Sc(p,2n)*Ti reaksiyonu tesir kesitleri
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Cizelge 4.2 Empire3.2/MALTA datalar1 kullanilarak elde edilmis tiim “*Sc+'H tesir kesitleri

[# Einc  (zgamma) (zn) fz2n]  (zp) (zd) (z8) (z2p)  (zh) fza) {zna) (z2na) (zpal (znpa) (z2npa) (z2pa) (zn2pa) (z2n2pa) (zn2a) (zp2a)  (z2n2pZalff
0,001 0 0 0 0 0 a a 0 0 0 0 0 a a a 0 0 0 0 0
3,6 0379052 101,741 0 89297 0 0 0 0 2,49393 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
3,8 0,358017 119,189 0 103,437 0 0 0 0 3,21301 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
4 0,342644 134,264 0 120,385 o o o 0 420165 0 o o o o o 0 0 o o 0
4,2 0,334311 147,854 0 1394 o o o 0 535038 0 o o o o o 0 0 o o 0
4,4 0,308545 168,803 0 151,354 o 0 0 0 64164 0 o o 0 0 0 0 0 o o 0
46 0,278351 192,992 0 151,211 o 0 0 0 7,56129 0 o o 0 0 0 0 0 o o 0
48 0,269560 206,88 0 182,402 o 0 0 0 920751 0 o o 0 0 0 0 0 o o 0
5 0263593 22117 0 199,857 0 a a 0 109938 0 0 0 a a a 0 0 0 0 0
55 0,256008 242,094 0 263,427 0 a a 0 16,5849 0 0 0 a a a 0 0 0 0 0
6 0242888 247,169 0 327,832 0 0 0 0 235432 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
7 0,197147 243,303 0 429,832 o o o 0 39,1526 0 o o o o o 0 0 o o 0
8 0,144075 266,161 0 463,612 o o o 0 51,0218 0 o o o o o 0 0 o o 0
9 0,106525 293,842 0 474,338 o 0 0 0 59,0137 0 o o 0 0 0 0 0 o o 0
10 008186 307,601 0 488,607 o 0 0,08583 0 68,3444 0 o o 0 0 0 0 54E-05 o o 0
11 0074614 314,53 0 499,167 0,00318 0 125145 0 82,484 0 o o 0 0 0 0 0,01205 o o 0
12 0,067836 320,239 0 496,754 0,13357 0 10,3587 0 96,6488 0 0 49606 a a a 0 0,20966 0 0 0
13 0,063931 325474 0 472,103 3,55064 0 312679 33E06 109,068 232432 0 0,00368 a a a 0 1564197 0 0 0
14 0,059892 297,455 7,19166 423,145 23,5922 99E-06 74,7571 0,00028 113,683 16,1159 0 0,04323 0 0 0 0 7,41662 0 0 0
15 0,060048 218458 22,0036 35514 102,616 0,00267 135341 0,00319 108,403 16,1102 0 0,50995 0 0 0 0 17,0328 0 0 0
16 0055803 158,896 37,5973 303,355 174,898 00261 157,934 00151 95997 32,029 0 162786 o o o 0 24364 o o 0
17 0050882 123923 49,6794 231,323 245,08 0,08516 185989 004157 80,137 451146 0 343961 0 0 0 0 314029 o o 0
18 0,050272 92,2831 53,0928 181,986 329,944 0,18508 179,901 008791 62,1144 69,443 0 5,28825 0 0 0 0 32,1437 o o 0
19 0,043807 67,4348 60,48 147,195 383,761 032887 182517 0,16343 479493 769174 0 11,3753 0 0 0 0 351754 o o 0
19,5 0,041816 60,2031 57,3378 168,081 387,61 0,38778 183,734 0,21132 40,8788 72,3181 0 12,7432 0 0 0 0 32,5873 0 0 0
20 0,041785 55,2484 651187 103,326 432431 053302 18778 0,68688 34,1502 87,542 0 17,5489 28E-08 a a 0 335189 0 0 0
20,5 0,040868 477812 63,6231 965154 450319 066797 183,176 141011 308313 89,7156 0 209419 5 1F-06 0 0 0 33,9938 0 0 0
21 003996 44,5093 67,2537 863437 475475 0,84104 167,072 2,54722 27,797 91,9504] 0,00023 22,7053 7.9E-05 0 0 0 33,1467 0| 0 2,63E-07
21,5 0033862 36,5574 62,5871 98,1901 449,109 099916 208,058 482304 22,967 82,4634 000654 246921 000063 57E-07 0 0 289202 0 0 2,06E-06
22 0033579 36,3821 67,7660 683265 476,067 143331 183,400 809323 20,849 92,1772 005382 32,1724 00037 2,1E-05 0 0 31,7772 0l 0| 1,02E-05
225 0031261 250677 43272 142538 331,81 116742 371,932 610572 12,2166 47,8654 007263 17,6601 0,00582 0,00011 2,4E-08 0 17,0383 69E-08 0 1,83E05
23 0030178 21,6798 29,6221 123,039 369,163 1,35786 412,688 366218 056796 24,484 011797 10,8912 0,00593 0,00031 7,5E-08 0 952085 ) 0 427E05
235 0031673 27,2194 685058 41,2407 504309 424736 16829 22,2028 14,3428 94,9015| 0,83105| 39,655/ 0,05969 0,00467 4,6E-05 8,3E-08 280172 3,3£-05 0,00028 0,001136]
24/ 0031094 254347 67,0402 40911 509,019/ 590739 163,029 23,0484 12,3379 944757 103122 404339 0,09973 000744 000035 57607 28427 000024/ 000146/ 00042
245 0026556 244644 52,6416 452769 463754 669797 246749 27,7036 105212 77,2276 167643 315972 0,10825 001784 000099 4E-06 20,409 0,00246 0,00382
25 0026311 221543 62,274 37,8688 4873886 881523 181,005 33,1866 12,2211 92,9206 224259 40,7432 022943 004713 000906 3,6E-05 248749 0,01034 0,00689
024973 18,0684 40,0742 101 499359 13,0936 244259 49,8097 89267 52,5091 2,75962 28,8237 032332 007534 0,00535 0,00039 159008 0,0309 003266

u o
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45S¢(p,2n)**Ti reaksiyon tesir kesiti

McGee 1970
araban 2006

——e— | evkovskij 1991 === Ejnisman 1996

o— Talys 2015

25
Enerji (MeV)

=——Bulduk 2018

0023822 176783 286443 319754 46034 175634 307,178 515431 843064 35,4285 33056 2258 048264 011703 000773 000077 104958 0,04696 006702 0.077485

Sekil 4.3 Empire3.2/MALTA ve TALYS-2015 verileri de dahil olmak iizere EXFOR datalar1

kullanilarak elde edilmis **Sc(p,2n)*Ti reaksiyonu tesir kesitleri
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4.1.4 Maksimum Tesir Kesiti Degerine Gore Hesaplanan Enerji

Diisiisii ve Aktivite

Isinlama parametreleri

daha Onceki

hesaplamalara dayanilarak su sekilde belirlenmistir.

Cizelge 4.3 Isinlama parametreleri

deneysel verilere ve yapilan

Hedef kalinlig1 100-1000 pm
Isinlama ag1s1 6°

Isinlama akimi 200 pA

Isinlama akis 1.25x10" #/cm?.s
Proton demeti enerjisi 22 MeV

Sekil 4.4°te gore 22 MeV ile gelen protonlar skandiyum hedefi icerisinde

500 um kalinlikta yaklagik 19 MeV enerjiye kadar diismektedir. Bu da istenilen

araliklarda olup tesir kesiti bakimindan ¢ok fark yaratmamaktadir. MATLAB ve

TableCurve5.02 kullanilarak yapilan hesaplar %100 saflikta skandiyum metali igin

olup farkli kompozisyonlardaki hedef sistemleri i¢in bu hesaplar tekrarlanabilir

olacaktir.
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Sekil 4.4 Belirli enerjide gelen protonlarin skandiyum hedef kalinligina gére enerjilerinin degisimi
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10 g
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........................................ _tQZQUDUm
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MNumber of Disintegration (mCi)

Irradiation Time (day)

Sekil 4.5 Belli enerjide gelen protonlarin farkli kalinliklardaki hedeflere ¢arpmasiyla olusan

aktivitenin zamanla degisimi

Sekil 4.5’te goriildiigi tizere 500 pm kalinliktaki hedef i¢in 10 giinliik bir
1sinlama siiresi i¢in 1 mCi’lik bir aktivite diizeyi elde edilmektedir. Aktivitenin

yiikseltilebilmesi i¢in proton akisini optimize etmek gerekmektedir.

4.1.5 Dogal Titanyumun Sadece “’Ti, 'Ti, “Ti ve 3°Ti Zayif
Agirhktaki Izotoplar1 ile Protonlarla Reaksiyonlar1 Sonucu
Olusacak Muhtemel Uriinler Olan “Sc, #Sc, *Sc, ¥’Sc ve “Ti’iin

Incelenmesi

4.1.5.1 **Ti(%8.25)+p Reaksiyonunun 30 MeV’e Kadar Olan

Uriinleri ile Baglanma ve Esik Enerjileri

Cizelge 4.4 *Ti+'H Reaksiyonunun iiriinleri Bozunma Enerjileri ve Esik Enerjileri

Reaksiyon Uriinleri Bozunma Enerjisi (keV) Esik Enerjisi (keV)
TV +y 5167.79 0.0
“Ti+p 0.0 0.0
BScta -3075.60 3143.10
4V+n -7834.80 8006.58
FK+20 -7881.47 8054.28
“Catpta -8005.47 8180.99
$Sc+2p -10344.90 10571.70
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STi+d -10964.70 11205.10
STi+ntp -13189.30 13478.50
#Sc+He -13954.10 14260.00

HTi+t -14240.10 14552.30

BArtp+2a -14262.80 14575.50
3ClH+30 -15100.05 15431.13
#Sc+nta -15213.91 15547.48
#Ca+3p -17237.10 17615.00
YCat+d+a -17261.58 17640.05
YIK+2p+a -18282.14 18682.99
OCattt+a, -19367.17 19791.81
“Sctp+d -19447.50 19873.90
Catn+pta -19486.14 19913.39
Titn+d -20497.30 20946.70
BCa+p+He -20650.20 21103.00
WK+ Heta -20659.47 21112.44
BK+n+2a -20959.20 21418.80

$V+2n -21095.40 21558.00
HS+p+3a -21470.86 21941.62

#Sc+n+2p -21672.10 22147.30

3p+4q, -22097.95 22582.46
HTi+2n+p -22721.90 23220.10
BSctptt -22889.50 23391.40

#Sc+n+He -23653.30 24171.90
T Ar+d+2a -23876.70 24400.20
SICIH2p+2a -24505.06 25042.35
OCat+n+dto -25624.40 26186.23
DAr3pta -26090.76 26662.82
S Ar+nt+p+2a -26101.30 26673.60
BCat+2p+d -26143.70 26716.90
WK +p+d+a -26152.94 26726.36
#Ca+d+He -26358.52 26936.45
SArHH2a -26406.93 26985.92
Sc+2n+o, -26763.97 27350.78
85c+2d -26922.20 27512.50
36Cl+*He+20. -27097.87 27692.01
¥K+pttta -27695.33 28302.57
3ClHn+30 -27744.81 28353.13
ACat2p+t -27819.33 28429.29
NCa+2n+p+a -27848.96 28459.57
P Ar+p+Heta -28242.00 28861.00
SBCa+n+3p -28368.20 28990.20
DK +n+2pa -28377.51 28999.71

BSc igin (p,a), (p.,p+t), (p.n+He), (p,2d) ve (p,n+p+d) reaksiyonlari

mevcuttur.

#Sc i¢in (p,°He), (p,p+d) ve (p,n+2p) reaksiyonlar1 mevcuttur.
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Sc igin 30 MeV altinda uygun reaksiyon yoktur.
#7Sc igin 30 MeV altinda uygun reaksiyon yoktur.

#Ti icin (p,t), (p,n+d) ve (p,2n+p) reaksiyonlar: mevcuttur.

Bu reaksiyonlar ele alindiginda Empire3.2/MALTA kodu kullanilarak
asagida hesaplanan reaksiyon tesir kesitlerine ait degerler Cizelge 4.5°te verilmistir.
Bu reaksiyonlardan sadece (p,a), (p,’He) ve (p,t) reaksiyonlar1 hesap araliginda
kalmistir. Bunun sebebi diger reaksiyonlarin 100 MeV iizerinde olmasindan
kaynaklanmakta olup bir proton hizlandiricinin ulagsamayacagi enerji araligindadir.
Bu reaksiyonlarin igerisinde en onemlisi (p,t) reaksiyonu olup olusacak iiriin
“Ti’tiir ve istenilen ana iiriindiir, fakat olusacak bu iiriiniin aktivitesi uzun siireli

1sinlamalarda bile istenilen seviyeye ¢cikamayacak kadar kiigtiktiir.

Cizelge 4.5 (p.t), (p,a) ve (p,’He) reaksiyonlarmin proton enerjisine bagl tesir kesitleri degerleri

Einc{MeW) {z.t) ({z.a) (z.h) Einc{MeW) {z.t) {z.a) {z.h)
0,001 o 0] o 4,6 o (o] o
0,002 o o] o] 4,8 o o o]
0,005 (o] (o] o 5 (o] (o] o
0,007 o o] o 5,5 o o o

0,01 o o] o] =) 0O 0,00023 o]
0,02 o o] o 7 (o] 0,03287 o
0,05 o o] o a8 o O,.66316 o
0,07 o o (o] = o 4,8391 o]
0,1 o 0] o 10 (o] 15,1891 o
0,2 o o o 11 (o] 28,308 o
0,3 o (o] o 12 o 40,7181 o
0.4 o 0] o 13 (o] 55,0884 o
0.5 o o o] 14 0 71,7165 o
0.7 o (o] o 15 o 87,5348 o
0,85 o 0] o 16 8,8E-05 93,5821 o
1 o o] o] 17 0,00292 92,1893 1,8E-05
1.3 (o] (o] o 18 0,01678 80,5265 0,.00101
1.5 o o] o i9 0,04245 81,8288 0,01278
1.8 o o] o] 20 0,07705 53,8474 0,0643
2 o o] o 25 1,90371 10,2289 3,92788
2,25 o o] o 30 28,8254 4,94975 52,5003
2,5 o o (o] 35 54,2738 10,827 206,706
2,75 o 0] o 40 69,4082 24,0154 234,504
3 o o o 45 67,3465 54,3401 250,485
3,2 o o o 50 61,0892 84,4272 186,428
3.1 o 0] o a0 23,1253 81,5279 111,491
3.6 o o o] 70O 16,9256 50,9995 82,7318
3,8 o (o] o 80 8,.36965 47,17 40,8585
4 o 0] o [0 5,60399 24,2598 31,983
4,2 o o] o] 100 5,.24861 14,1322 25,7602
4,4 o 0 o
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4.1.5.2 Y'Ti(%7.44)+p Reaksiyonunun 30 MeV’e Kadar Olan

Uriinleri ile Baglanma ve Esik Enerjileri

Cizelge 4.6 'Ti+'H Reaksiyonunun iiriinleri Bozunma Enerjileri ve Esik Enerjileri

Reaksiyon Uriinleri Bozunma Enerjisi (keV) Esik Enerjisi (keV)
BV 4y 6829.30 0.0
Ti+p 0.0 0.0
#“Scta -2257.30 2305.80
IV+n -3713.09 3792.717
4Ti+d -6656.31 6799.15

“Ti+n+p -8880.88 9071.45
BCatpto -8953.50 9145.60
K +2a -8962.73 9155.06
4Sc+2p -10465.10 10689.70
4Sc+He -11507.70 11754.70
“Sctnta -11956.50 12213.10
BTi+t -13588.40 13880.00
“Cat+d+a -14661.79 14976.41
Cl+3a -15401.14 15731.63
P Ar+p+20, -16545.00 16900.00
4V+2n -16715.68 17074.38
IK+n+2a -16762.35 17122.05
“Catntpto -16886.35 17248.72
$Sc+p+d -17001.20 17366.00
“Catp+'He -18399.90 18794.70
Cat+3p -18703.10 19104.50
$Sc+n+2p -19225.80 19638.30
“K+Het+a -19444.98 19862.25
K+2p+a -19629.22 20050.45
“Ti+n+d -19845.60 20271.50
Cattta -19885.23 20311.95
BAr+d+2a -20919.13 21368.03
STi+2n+p -22070.20 22543.80
“ScHpHt -22071.20 22544.80
“Sc+n+He -22834.90 23325.00
32P+4q, -23043.18 23537.66
“Ti+n+t -23121.00 23617.10
BArtn+p+2a -23143.69 23640.33
3S+p+3a -23365.90 23867.31
“Cat2p+d -23893.40 24406.10
3Cln+3a -23980.93 24495.53
“Sc+2n+a -24094.79 24611.84
“K+p+d+a -24938.46 25473.61
YC1+He+2a -25667.90 26218.71
#Sc+2d -26103.90 26664.00
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#Ca+n+3p -26117.90 26678.40
Ca+n+d+o -26142.46 26703.45
S Ar+H+2a -26500.37 27069.04
TK+n+2p+a -27163.02 2774591
“Ar+p+Heta -27253.60 27838.44
BCIH2p+2a -27278.06 27863.42
“Cat+d+He -27306.50 27892.50
#S+d+3a -28127.18 28730.76
OCatn+t+o -28248.05 28854.23
#“Sc+n+p+d -28328.40 28936.30
4Cat2n+pta -28367.02 28975.75
BCat2ptt -28767.30 29384.60
K +pttta -28776.60 29394.11
TAr+3pta -28872.70 29492.30
“Cat+t+He -28982.18 29604.10

- %Sc icin (p,n+o) reaksiyonu mevcuttur.

- #MSci¢in (p,a), (p,p+t), (p,n+>He), (p,2d) ve (p,n+p+d) reaksiyonlar1
mevcuttur.

- %S¢ icin (p,2p) reaksiyonu mevcuttur.

- ¥Scigin 30 MeV altinda uygun reaksiyon yoktur.

- %Tii¢in (p,n+t) reaksiyonu mevcuttur.

Bu reaksiyonlar ele alindiginda Empire3.2/MALTA kodu kullanilarak
asagida hesaplanan reaksiyon tesir kesitlerine ait degerler Cizelge 4.7°de
verilmistir. Bu reaksiyonlardan sadece (p,a), (p,n+a) ve (p,2p) reaksiyonlar1 hesap
araliginda kalmistir. Bunun sebebi diger reaksiyonlarmn 100 MeV {izerinde
olmasindan kaynaklanmaktadir ve klasik bir proton hizlandirici1 30 MeV’in {izerine
cikamamaktadir. Bu degerler diisiiniilse bile ¢ikan tesir kesiti degerleri ¢ok kiigiik

oldugundan ihmal edilebilir degerlerdir.



36

Cizelge 4.7 (p,o), (p,n+a) ve (p,2p) reaksiyonlarinin proton enerjisine bagli tesir kesitleri degerleri

Einc({MeV) (z,a) (z,na) (z,2p) Einc({MeV) (z,a) (z,na) (z,2p)
0,001 0 0 o 4,6 0 0 o
0,002 0 0 o 4,8 6E-06 0 o
0,005 0 0 o 5 3,6E-05 0 o
0,007 0 0 o 5,5 0,00073 0 o

0,01 0 0 o 6 0,00879 0 o
0,02 0 0 o 7 0,32212 0 o
0,05 0 0 o 8 290777 0 0]
0,07 0 0 o 9 11,75 0 0]
0,1 0 0 o 10 26,3433 0 0]
0,2 0 0 o 11 45,8794 0 0]
0,3 0 0 o 12 74,0794 0 0]
0,4 0 0 o 13 106,163 0 0]
0,5 0 0 o 14 133,578 0 0,03932
0,7 0 0 o 15 153,558 2,9e-06 0,47142
0,85 0 0 o 16 167,473 0,00041 1,37775
1 0 0 o 17 160,678 0,08553 3,54798
1,3 0 0 o 18 146,142 0,6937 B8,67479
1,5 0 0 o 19 108,512 6,85564 12,4067
1,8 0 0 o 20 88,5029 18,2634 21,9789
2 0 0 o 25 22,8824 87,3791 66,0879
2,25 0 0 o 30 9,46509 72,8718 66,1919
2,5 0 0 ] 35 14,5459 38,083 61,3473
2,75 0 0 0] 40 45,3609 15,1034 40,8569
3 0 0 0] 45 75,4826 10,0664 42,8483
3,2 0 0 0] 50 131,201 13,8699 31,7996
3,4 0 0 0] 60 120,738 30,4823 25,9015
3,6 0 0 0] 70 100,054 27,0785 14,2752
3,8 0 0 0] 80 48,3712 33,1325 18,6748
4 0 0 0] 90 35,5182 22,0067 20,2196
4,2 0 0 0] 100 22,2092 12,7627 B8,70911
4,4 0 0 0

4.1.5.3 ¥Ti(%5.41)+p Reaksiyonunun 30 MeV’e Kadar Olan

Uriinleri ile Baglanma ve Esik Enerjileri

Cizelge 4.8 ¥Ti+'H Reaksiyonunun iiriinleri Bozunma Enerjileri ve Esik Enerjileri

Reaksiyon Uriinleri Bozunma Enerjisi (keV) Esik Enerjisi (keV)
OV+y 7949.20 0.0
“Ti+p 0.0 0.0
“V+n -1384.20 1412.70
4Scta -1938.50 1978.40
“Ti+d -5917.83 6039.64
“Ti+n+p -8142.40 8310.00
$Catpta -10176.50 10386.00
“Sct+n+a -10699.20 10919.40




37

2K +20, -11102.62 11331.15
“Ti+n -11287.26 11519.59
#8Sc+2p -11349.00 11583.00
“1Sc+He -11869.40 12113.80
BY+2n -12939.80 13206.10
HCatd+a -15366.80 15683.10
TSc+pt+d -17362.90 17720.30
Ti+n+d -17544.49 17905.62
HCatntpta -17591.30 17953.40
YK +n+2a -18636.42 19020.30
3CH30 -18751.46 19137.43
“ISc+n+2p -19587.50 19990.70
Ti+2n+p -19769.06 20175.98
4Ti+n+t -20168.14 20583.28
BCattta -20240.70 20657.30
HAr+pt+2o -20346.10 20764.90
%Ca+p+He -20355.60 20774.60
YICa+3p -20797.30 21225.40
BSctptt -21752.40 22200.10
“Sc+2nto, -22026.40 22479.80
BK+Heta -22055.60 22509.50
MK +2p+a -22496.20 22959.20
#Sc+n+He -22516.10 22979.60
4TV+3n -23482.15 23965.50
SCHn+30 -24859.34 25371.04
45¢+2d -25785.00 26315.80
%Ca+2p+d -25849.10 26381.20
4Ti+2n+d 2642537 26969.30
3Pp+4q, -26425.80 26969.70
PAr+n+p+20 -26445.04 26989.38
BCatntd+a -26497.90 27049.40
BK+ptd+a -27549.00 28116.10
YAr+t+2a -27832.00 28405.00
Sctn+p+d -28009.60 28586.10
“Ca+n+3p -28073.70 28651.50
“Catn+t+o -28173.61 28753.53
BSct+d+ -28288.50 28870.70
“Cat+d+He -28529.60 29116.80
“Ti+3n+p -28649.94 29239.66
BCat+2n+pta -28722.50 29313.70
VK+2n+20 -28731.79 29323.19
S+pt+3a -28942.12 29537.85

#3Sc igin 30 MeV altinda uygun reaksiyon yoktur.
#Sc igin (p,2n+a) reaksiyonu mevcuttur.
43¢ icin (p,a), (p,p+t), (p,n+>He), (p,2d) ve (p,n+p+d) reaksiyonlar

mevcuttur.
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4'Sc i¢in (p,’He), (p,p+d) ve (p,n+2p) reaksiyonlart mevcuttur.

#Tj i¢in 30 MeV altinda uygun reaksiyon yoktur.

Bu reaksiyonlar ele alindiginda Empire3.2/MALTA kodu kullanilarak

asagida hesaplanan reaksiyon tesir kesitlerine ait degerler Cizelge 4.9°da

verilmistir. Bu reaksiyonlardan sadece (p,0), (p,2n+a) ve (p,’He) reaksiyonlar

hesap araliginda kalmistir. Bu degerlere bakildiginda ise ortaya ¢ikan tesir kesiti

degerleri ¢ok kii¢iik oldugundan ihmal edilebilir degerlerde kalmaktadir.

Cizelge 4.9 (p,He), (p,a) ve (p,2n+o) reaksiyonlarinin proton enerjisine bagh tesir kesitleri

degerleri

Einc{MeV)
0,001
0,002
0,005
0,007

0,01
0,02
0,05
0,07
0,1
0,2
0.3
0,4
0.5
0,7
0,85
1
1.3
1,5
1.8
2
2,25
2,5
2,75
3
3,2
3.4
3.6
3.8
r
4,2
4.4

(z/h)

(z:3)

0000 0000000000000 o0o0o0ooooooooog
coocooOooooooo o oo oo oo oo oo o ooooo

0 1,70246E-07
0 3.74178E-07

(z,2na)

OO0 0000000000000 00000000000o0o0ooog

Einc{MeV)
4,6
4.8

5
5,5
B
7

8

9
10
11
12
13
14
15
16
17
18
19
20
25
30
35
40
45
50
60
70
80
90
100

(z.h)

oo 000000000 oo

5,34E-06
0,000224
0,001883
0,008182
0,023816
0,052575
1,1443
14,9523
54,3884
90,6186
94,6757
107,868
71,1171
50,3799
38,6643
43,1693
32,5417

(z.a)
5,02E-06
2,68E-05
0,000108
0,001822
0,014281
0,282551
2,03776
£,84501
13,9243
24,6182
41,5694
61,6244
79,1207
93,2308
104,305
108,36
106,298
98,3648
68,8274
20,7984
9,52556
9,50123
22,5174
59,6861
101,348
156,34
98,323
94,3421
68,0698
34,7954

(z,2na)

0000000000000 0000o00

0,226767
24,1716
44,9037
43,0307
39,7818

16,731
15,4823
15,2876
21,1586

19,159




39

4.1.5.4 3*Ti(%5.18)+p Reaksiyonunun 30 MeV’e Kadar Olan

Uriinleri ile Baglanma ve Esik Enerjileri

Cizelge 4.10 °Ti+'H Reaksiyonunun iiriinleri Bozunma Enerjileri ve Esik Enerjileri

Reaksiyon Uriinleri Bozunma Enerjisi (keV) Esik Enerjisi (keV)
Sy+y 8061.10 0.0
OTi+p 0.0 0.0
#Sc+a, -2231.00 2276.00
V+n -2990.0 3050.30
OTi+d -8714.62 8890.42
BT+t -10599.79 10813.62

“Catpta -10717.20 10933.40
“Ti+n+p -10939.19 11159.86
“Sc+2p -12159.00 12405.00
“V+2n -12323.40 12572.00
BK+2a -12417.10 12667.60
4Sc+nto -12877.70 13137.50
“Sc+He -14570.00 14864.00
“BTi+n+d -16857.02 17197.07
“Catd+a -18891.20 19272.20
“STi+2n+p -19081.59 19466.51
H“Cattta -20048.70 20453.20
Sc+p+d -20064.00 20468.00
“Catntpta -21115.70 21541.70
ICIH3a -21617.20 22053.30
“Sc+2n+a -21638.30 22074.80
“Ca+3p -21784.97 22224.43
2Ar+p+2a -21859.00 22300.00
“K+n+20 -22041.81 22486.45
YISc+p+t -22044.90 22489.60
TTi+n+t -22226.45 22674.82
“Sc+n+2p -22288.00 22738.00
“'Sc+n+He -22808.60 23268.70
“V+3n -23878.90 24360.60
YICa+p+He -24018.50 24503.00
SK+2p+a -24529.90 25024.70
“K+Heta -25717.30 26236.10
4TSc+2d -26077.50 26603.60
“Catnt+d+a -26306.00 26836.60
#Sct+n+p+d -28302.10 28873.00
YITi+2n+d -28483.68 29058.27
#“Cat+2n+p+a -28530.50 29106.10
OAr+t+2a -28902.44 29485.48
$P+4q, -28984.60 29569.20

Y Ar+d+2a -29060.70 29647.00




40

- ®Scigin 30 MeV altinda uygun reaksiyon yoktur.

- #Scicin 30 MeV altinda uygun reaksiyon yoktur.

- %S¢ i¢in (p,n+a) reaksiyonu mevcuttur.

- ¥Scigin (p,p+t), (p,n+’He), (p,2d) ve (p,n+p+d) reaksiyonlari mevcuttur.
- “Tiigin 30 MeV altinda uygun reaksiyon yoktur.

Bu reaksiyonlar ele alindiginda Empire3.2/MALTA kodu kullanilarak
asagida hesaplanan reaksiyon tesir kesitlerine ait degerler Cizelge 4.11°de
verilmistir. Bu reaksiyonlardan sadece (p,nta) reaksiyonu hesap araliginda
kalmistir. Bu reaksiyonlarin enerji araliklar1 ¢ok yiliksek degerlerde oldugundan bir
proton hizlandiricinin ulagsamayacagi enerji araligindadir. Bu degerlere ¢ikilsa bile
cikan tesir kesiti degerleri cok kiiclik oldugundan ve yeterli sogutma siirelerinin

ardindan ihmal edilebilir degerlere diisecegi degerlendirilmektedir.

Cizelge 4.11 (p,n+a) reaksiyonunun proton enerjisine bagl tesir kesitleri degerleri

Eimc{MheaY) (z.ma) Einc{Mhea') (z.ma)
Lo e o a.6 o
0,002 o 2.8 o
O, 005 o L= o
0,007 o 5.5 o
0,01 (o] (5] o
0,02 (o] i o
0,05 (o] 8 o
0,07 (o] =] el
0.1 o] 10 el
0.2 o] 11 el
0.3 o 1z o
0,4 o 13 o
0.5 o 1.4 o
o.7 o 15 o
0,85 (o] 1a o
u (o] 17 F.eE-O5
1.3 (o] i1s 0, 149997
1.5 (o] 19 0.94931312
1.8 o] 20 12,1554
2 o] 25 B7. 743
2,25 o I 133,057
2.5 o 35 103,243
2,75 o 40 A9,3F72
3 o A5 29,3989
3.2 (o] S0 23,062
3.4 (o] (s1e ] 51,0783
3.6 (o] o FFO01L09
3.8 (o] 80 121,208
A o] p=ln 103,213
a2 o A0 54,4331
a,a o]
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4.2 Deneysel Sonuclar

4.2.1 Hedef Sistemi

Sekil 4.6 Sc,03 kapli Cu plakalar

PET goriintiilemede kullanilan en yeni radyoniiklidlerden biri **Sc'dir. **Sc
3.97 saat yandmiirle %100 EC ve ,%94 B* 1simasi yaparak bozunur. Sc*
katyonunun Lu*" ve Y** ile kimyasal benzerliginden dolay1, bu radyoniiklidlerle
isaretlenen DOTA kompleksleri in vivo olarak benzer ozellikler gosterir. Bu
nedenle '7"Lu veya *°Y iceren terapotik radyofarmasétikler icin #4Sc bir teranostik
cift oOzelligi gosterir. Aynmi kimya ile ¢alisan goriintiilleme ve terapotik
radyoniiklidler izleme ve terapiyi ayni ligandla yapabildikleri i¢in bu 6zelligi
gosteren radyoniiklid ciftler teranostik olarak tanimlanmaktadirlar. Giinlimiizde,
[*®Ga]Ga-DOTA-kompleksleri bu amag¢ icin kullanilmaktadir (Krajewski et al,
2013).*Sc, rutin iiretim yonteminin iyi kurulmasi halinde, ®*Ga'e gore iistiinliik
gostermektedir. Pahali bir ®*Ge/*®Ga jenerator gerektirmez, lojistik igin uygun bir
yar1 dmre, daha diisiik bir pozitron enerjisine ve biraz daha ytliksek f+ dallanma
oranma sahiptir. Ayrica, *’Sc (Tip= 3.35 giin, %100p—, %69B—ort143 keV,
%31p—ort204 keV, %68y159 keV), artan ilgiye sahip bir terapotik ozellik gosteren
#Sc ile ayni kimya ile ¢alisan bir radyoniikliddir ve terapétik 6zellik gdsteren *’Sc
ile teranostik ¢ift olusturularak peptid bazli goriintiillemede, antikor isaretlemede ve
kiiciik protein radyoisaretlemelerinde kullanilabilir (Hernandez et al., 2014). *Sc,
4TS¢ radyoniiklidleri iiretimi igin birden fazla ydntem iizerinde calisilarak farkli
hedef sistemleri kullanilmistir. Alliot ve grubu Ca-44 ile zenginlestirilmis +*CaCO3

dan hazirlanmis peletleri “*Ca(p,n)**Sc reaksiyonu ile **Sc iiretimi i¢in hedef olarak
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kulland1 (Alliot et al., 2015). Bu ¢alismada Saraykdy Ankara’da Tiirkiye Enerji,
Niikleer ve Maden Arastirma Kurumunun 30 MeV’lik hizlandiricisinin ait uygun
hedef sistem olan bakir plakalar {lizerine Sc tuzlar1 emdirilerek farkli regine

sistemlerinden ayrilabilirligi incelenmistir. Hazirlanan Sc,Os; kapli Cu plakalar

Sekil 4.6’da goriilmektedir.

4.2.2 Hydroxamate Recinesinin HPLC Sonuglar

226Ra  ¢ozeltilerinden olusmast muhtemel *Ti’tin  safsizliklarindan
ayrilabilirliginin tespiti i¢in inaktif kosullarda HPLC analizleri ile Ca ve Ti’un

ayrilabilirligi incelenmistir.

HPLC Parametreleri:

- Akis hiz1 1 ml/dk

- Kolon C-18

- Mobil faz %10 ACN-%90 su
- Dalga boyu 254 nm

- olarak belirlenmistir.

i) Sekil 4.7 0.1 M EDTA’nin, Sekil 4.8 0.1 M EDTA ve 10° M CaCl;
karisimmin, Sekil 4.9 0.1 M EDTA ve 10 M TiCls karisiminin, Sekil 4.10 0.1 M
EDTA, 102 M CaCl; ve 10° M TiCls karistmmin, Sekil 4.11 regineden
gecirilmemis 0.1 M EDTA, 107 M CaCl; ve 10° M TiCls karisiminin, Sekil 4.12
regineden gegcirilmis 0.1 M EDTA, 10> M CaCls ve 10 M TiCls karistminin HPLC
kromatogramlarin1 gostermektedir. EDTAnin alikonma zamani 2.01 dakika iken
EDTA ile selatlandigimi diisiindiiglimiiz Ca(EDTA), piki 2.92 dakikada

gorilmiistiir.


https://tr.wikipedia.org/wiki/T%C3%BCrkiye_Enerji,_N%C3%BCkleer_ve_Maden_Ara%C5%9Ft%C4%B1rma_Kurumu
https://tr.wikipedia.org/wiki/T%C3%BCrkiye_Enerji,_N%C3%BCkleer_ve_Maden_Ara%C5%9Ft%C4%B1rma_Kurumu
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mAU

750 S

ol
500
250
" .
0 5 10 15 20
Sekil 4.7 0.1 M EDTA HPLC Kromatogrami1
Cizelge 4.12 0.1 M EDTA HPLC pik degerleri

Pikler Rt Alan
Pik 1 2.018 5419715

ii) 0.1 M EDTA (0.75) — 10* M CaCls (0.25), enjeksiyon miktar1 50 ul

mAU

2028

1.0
o0

550

Sekil 4.8 0.1 M EDTA ve 102 M CaCl; karigiminin HPLC Kromatogrami

Cizelge 4.13 0.1 M EDTA ve 10> M CaCl; karisimiin HPLC pik degerleri

Pikler Rt Alan

Pik 1 2.028 4308820
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iii) 0.1 M EDTA (0.75) — 10 M TiCls (0.25), enjeksiyon miktar1 1 pl

mAU
4000 s
&

3000

2000

1000

o —
o 5 10 15 20
min
Sekil 4.9 0.1 M EDTA ve 10% M TiCls karisiminin HPLC Kromatogrami
Cizelge 4.14 0.1 M EDTA ve 107 M TiCls karistminin HPLC pik degerleri

Pikler Rt Alan
Pik 1 1.824 22193163

iv) 0.1 M EDTA (0.75) — 10° M CaCls (0.125) — 10* M TiCls (0.125),

enjeksiyon miktar1 1 pl

mAU

1.849

2000

1500

1000

500

min

Sekil 4.10 0.1 M EDTA, 10 M CaCl; ve 10 M TiCly karisiminin HPLC Kromatogrami

Cizelge 4.15 0.1 M EDTA, 103 M CaCls ve 10 M TiCls karigtminin HPLC pik degerleri

Pikler Rt Alan
Pik 1 1.849 13462697
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v) Recinelenmemis 0.1 M EDTA (0.75) — 10 M CaCls (0.125) — 10° M
TiCl4 (0.125), enjeksiyon miktar1 1 pl

mAU

1.804

75
50

25

e -

(o] 5 10 15 20
min

2486

Sekil 4.11 Reginelenmemis 0.1 M EDTA, 10> M CaCl; ve 10° M TiCly karistminin HPLC

Kromatogrami

Cizelge 4.16 Reginelenmemis 0.1 M EDTA, 103 M CaCl; ve 10 M TiCly karistmmmin HPLC pik

degerleri
Pikler Rt Alan
Pik 1 1.804 1005361
Pik 2 2.486 72787

vi) 1 M Oksalik asit ile re¢inelenmis 0.1 M EDTA (0.75) — 10> M CaCl;
(0.125) — 10°® M TiCls (0.125), enjeksiyon miktar1 1 pl

mAU

min

Sekil 4.12 Reginelenmis 0.1 M EDTA, 10 M CaCl; ve 10 M TiCls karisiminin HPLC

Kromatogrami
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Cizelge 4.17 Reginelenmis 0.1 M EDTA, 103 M CaCl; ve 10> M TiCly karisiminin HPLC pik

degerleri

Pikler Rt Alan
Pik 1 1.771 318195
Pik 2 2.797 13385
Pik 3 6.135 317201

Sonug olarak EDTA CaCl; ve TiCls i kendine baglarken regineden gegirilen
karisimdan sonra birbirlerinden ayrildigi goriilmektedir. Ancak CaCls ve TiCls’iin
kimyasal Ozellikleri benzer oldugundan hangi pikin hangisine bagh oldugu
bilinememektedir. Bu sebepten farkli bir recine kullanilarak ayrilma islemi

tekrarlanmigtir.

Hydroxamate reginesi ile yapilan Ca ve Ti iyonlariin HPLC analiz sonuglar
uyguladigimiz kosullarda Ca*? ve Ti™ iyonlarmin selatlayici olarak EDTA kullanip
oksalik asit ile elue edildiginde ayrilabildigini gostermistir. HPLC analizleri sonucu
Cizelge 4.18°de
gosterilmistir. Sonuglar EDTA CaCl; ve TiClsii ile selat yaptiginda HPLC

alman kromatogramlardan alinan alikonma zamanlari

analizlerinde birbirlerinden ayrildig1 goriilmektedir.

Cizelge 4.18 Hidroksamat Reg¢inesinden Ca ve Ti‘un ayrilabilirliginin HPLC analiz sonuglari
(HPLC Parametreleri: Akis hiz1 1 mL/dk; Kolon C-18; Mobil faz %10 ACN-%90 su; Dalga boyu
254 nm)

Rt (Dak) Ca(EDTA), Ti(EDTA), EDTA

EDTA 2.018

Hidroksamat re¢inesinden
gecirilmemis
0,1 M EDTA ve
10 M CaCls

2.028 - -

0,1 M EDTA (0,75) —

10 M TiCls (0,25) - 1.824 -
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Hidroksamat reginesinden
gegcirilmis
0,1 M EDTA (0,75) —
102 M CaCl; (0,125) —
10 M TiCl4

6.135 2.797 1.771

4.3 Hydroxamate Reginesi ile Yapilan Ayirmalarin 46Sc
Radyoizleyici Kullanilarak Bulunan Recinede Ayrilabilirligine iliskin

Sonugclar

Radyoaktif olmayan inaktif Ti izotoplari ve radyoaktif “°Sc izleyicisi
kullanilarak *°Sc’un hedef sisteminden ayrilmast i¢in yapilan ¢alismalarin sonuclart
Sekil 4.13, Sekil 4.14 ve Sekil 4.15’te goriilmektedir. Sekil 4.13 Hydroxamate
Reginesi’ne yiiklenen 100 pL hacimli **Sc’min gok kanalli analizérde alinan gama
15101 spektrumu (Sc-46’nin 889.15 keV enerjili pikinin sayimi 6774 sayim /sn;
1112,83 keV enerjili pikinin sayimi 3013 sayim/sn), Sekil 4.14 Hydroxamate
recinesinden gecirilen 100 pL hacimli Sc-46 eluantinin ¢ok kanalli analizoérde
alman gama 1511 spektrumu (Sc-46’nin 889.15 keV enerjili pikinin sayimi
3 saym/sn; 1112,83 keV enerjili pikinin sayimi 1 saymm/sn), Sekil 4.15
Hydroxamate recinesinden gecirilen 200 puL hacimli 6 M HCI ile aliman Sc-46

eluantinin ¢ok kanalli analizérde alinan gama 1511 spektrumunu gostermektedir.

1.0E05

10000

Counts

10

| ! | ! | !
0.00 534.00 1065.00 1603.00 213r.00
Energy [kev)

Sekil 4.13 Hydroxamate Reginesi’ne yiiklenen 100 uL hacimli “®Sc’nin ¢ok kanalli analizérde
alman gama 151m1 spektrumu (**Sc’min 889.15 keV enerjili pikinin sayimi 6774 sayim /sn; 1112,83

keV enerjili pikinin sayim1 3013 sayim/sn)
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|

|
2137.00

|||“|||l‘||l|||||‘| ! “I | |||||‘|||||||
1089.00 1R03.00

Energy [kev)

. ||\ | M‘ MH
R34.00

Sekil 4.14 Hydroxamate Reginesi’nden gegirilen 100 pL hacimli “°Sc eluantinin ¢ok kanalli
analizdrde alman gama 1sin1 spektrumu (**Sc’min 889.15 keV enerjili pikinin sayimi 3 sayim /sn;

1112,83 keV enerjili pikinin sayimi 1 sayim/sn)
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'IUU:— —
@ . ]
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(=)

(] | |
BE =
f
i i [
: | . | |||H||| L A L T ||||||H||W

0.00 R34.00 1089.00 1B03.00 213700

Energy [keV]

Sekil 4.15 Hydroxamate Reginesi’nden gegirilen 200 uL hacimli 6 M HCl ile alinan °Sc
eluantinin gok kanall1 analizoérde alinan gama 151m spektrumu (*°Sc’nin 889.15 keV enerjili pikinin

sayimi 264 sayim /sn; 1112,83 keV enerjili pikinin sayim1 148 sayim/sn)

Sonuglar Hydroxamate reginesinin “®Sc’y1 hedeften ayirmak igin uygun
oldugunu ve hacim diizelmesi yapildiginda “Sc’min 6 M HCI ile toplam
radyoaktivitenin %97.4’linlin Hydroxamate recinesi ile elue edilebildigini

gostermektedir.

Literatiirde Hydroxamate reginesi Gagnon ve grubu tarafindan *Sc’un
ayrilmasi amactyla kullanilmistir. Yazarlar, 1 mL 1 M oksalik asit i¢inde >% 50
geri kazamimla **Ti'nin ayrilabilirliginin miimkiin oldugunu rapor etmislerdir

(Gagnon et al., 2012). Ancak ayirma ydntemlerinde oksalik asitle eliisyonu *Ti'nin
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desferalle kompleksini yaparak yapmuslardir. Yazarlar bu reginenin %Zr
ayrilmasinda da basarili bir sekilde kullanilabilecegini rapor etmislerdir. Onceki
calismalarimizda Hydroxamate reginesi 8°Zr’un iiretimi amacli bir raporumuzda bu
amacla kullanilmistir (Bulduk vd., 2019). Bu yontemde Hydroxamate re¢inesinden

inaktif Zr oksalik asit ile yaklasik %75 oranda elue edilmistir.
4.3.1 Dowex 1X8 Recinesinin HPLC Sonuclar:

Sekil 4.16 recineden gegirilmis 10> M CaCls, 10°° M TiCls ve 5 mg 8
hidroksikinolin karigimmin HPLC kromatogramini, Sekil 4.17 12 M HCl ile elue
edilmis HPLC kromatogramini, Sekil 4.18 2 M HCI ile elue edilmis regine
¢ozeltisinin  HPLC kromatogramini, Sekil 4.19 103 M CaCl‘iin HPLC
kromatogrammi, Sekil 4.20 10°® M TiCls ‘iin HPLC kromatogramini

gostermektedir.

i) 5 mL 10° M CaClz, 5 ml 10® M TiCls ve 5 mg Oxine karisiminin

recineden geg¢irildikten sonraki kromatogrami

mAU
1500

1250
1000
750
500

250

3.709

min

Sekil 4.16 Reginelenmis 10 M CaCl2, 10° M TiCl4 ve 5 mg Oxine karisiminm HPLC

Kromatogrami

Cizelge 4.19 Reginelenmis 10 M CaCl2, 10° M TiCl4 ve 5 mg Oxine karisiminin HPLC pik

degerleri

Pikler Rt Alan
Pik 1 2.129 527392
Pik 2 2.309 8861490
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Pik 3 2.495 6113248

Pik 4 3.709 135744

i1) 12 M 240 mL HCI asidin regineden gecirildikten sonraki kromatogrami

mAU )
1250 | <
i
1000
750 |
500 |
| v
250 ~
ol
0 5 10 15 20
min
Sekil 4.17 Reginelenmis 12 M HCI’nin HPLC Kromatogrami
Cizelge 4.20 Reginelenmis 12 M HCI’nin HPLC pik degerleri
Pikler Rt Alan
Pik 1 2.162 12132219
Pik 2 2.549 3174387
1i1) 2 M 140 mL HCI asidin regineden gecirildikten sonraki kromatogrami
mAU
2
- ~
100 |
75
8
50 M
| (o]
25 |
o]
0 5 10 15 20

min

Sekil 4.18 Recinelenmis 2 M HCI’nin HPLC Kromatogrami
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Cizelge 4.21 Recinelenmis 2 M HCI’nin HPLC pik degerleri

Pikler Rt Alan
Pik 1 2.115 1149218
Pik 2 2.566 629750

iv) 103 M CaCl,

mAU

7.5 10.0 12.5
min
Sekil 4.19 10 M CaCl, HPLC Kromatogrami
Cizelge 4.22 107 M CaCl, HPLC pik degerleri
Pikler Rt Alan
Pik 1 1.857 2098
Pik 2 2.115 34025
Pik 3 3.203 5757
v) 10° M TiCly
mAU
0.50 S %
3 ]
0.25
0.00 ey - oot
025
050
o 1 4 6 7 9
min

Sekil 4.20 10 M TiCls HPLC Kromatogrami
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Cizelge 4.23 10 M TiCls HPLC pik degerleri

Pikler Rt Alan
Pik 1 2.352 714
Pik 2 3.152 5066

Sonug olarak karisimin recineden gecirildikten sonra TiCls’lin reginede
kalip daha sonra ilk dnce 12 M HCI ile daha sonra da 2 M HCI ile alinmasi
hedeflenmistir. Fakat TiCls ve CaCl> benzer kimyasal ozellik gosterdiginden
ayrimlarinin miimkiin olmadig1r goriilmiistiir. Bu ¢alismanin amaci hedef sistem

olarak Ca kullanildiginda olusacak Ti i¢in bir ayrim yapilabilirliginin goriilmesidir.

Ayirma ve saflandirmada Sc’u daha iyi belirleyebilmek i¢in bu ¢alismada
tastyici olarak *Sc radyoniiklidi kullanilmustir. *°Sc, Sc’un 83.8 giinliik yaridmiirle
3 ve ¥ 1s1mas1 yaparak bozunan nispeten daha uzun omiirlii bir radyoniiklididir.
Dowex 1x8’lik regineden gecirilen *°ScCls ve TiCls karisimi 1x1 ing LaBrs(Ce)
Dedektorliic Ortec 1024 kanalli c¢ok kanalli gama spektrofotometresi ile
incelenmistir. Islem oOncesi ortam aktivitesi (background) odl¢iilmiistiir, alman
background ve eliisyon spektrumlart Sekil 4.21°de yer almaktadir. 5 mg
8-hidroksikinolin ¢ozeltisi ile **ScCls ve TiCls ¢ozeltileri karistirilarak Dowex
1x8lik regineden gecirilmistir. Elde edilen 200 puL 6rnek yapilan 6l¢lim sonucu
Sekil 4.22°de yer almaktadir. 12 M HCI gegirilerek elde edilen eliisyondan alinan
200 pL ile yapilan 6lgiim Sekil 4.23’te yer almaktadir. Bu islem sonras1 2 M HCI
gegirilerek elde edilen eliisyondan alinan 200 pL 6rnek 6l¢iim sonucu sekil 4.24°te
yer almaktadir. **Sc’nin radyoizleyici olarak kullamildigi regineden gegirilen
orneklerin HPLC analizlerinde *°Sc ve Ti’un ayrilabildigi Sekil 4.25teki “°Sc ve

TiCly iin karsilastirmalt HPLC radyokromatogrami’nda goriilmektedir.
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534.00 1069.00 Te03.00 2137.00
Energy (keV)
Sekil 4.21 1x1 ing LaBr3(Ce) Dedektorlii Ortec 1024 kanalli ¢ok kanalli gama
spektrofotometresinde alinan ortam aktivetesinin spektrumu
1.0E05 T : : I ;
2
2
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Energy [keV]

Sekil 4.22 #ScCl;-TiCly karisiminin regineden gegirilmesi sonucu alinan eliisyon dlgiimiiniin 1x1
ing LaBr3(Ce) Dedektorlii Ortec 1024 kanalli ¢ok kanalli gama spektrofotometresinde alinan

spektrumu
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Sekil 4.23 12M HCl ile yapilan eliisyon sonucu alinan 6l¢limiiniin 1x1 ing LaBr3(Ce) Dedektorlii

Ortec 1024 kanalli ¢ok kanalli gama spektrofotometresinde alinan spektrumu
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Sekil 4.24 12M HCl ile yapilan eliisyon sonucu alinan 6l¢limiiniin 1x1 ing LaBr3(Ce) Dedektorlii

Ortec 1024 kanalli ¢ok kanalli gama spektrofotometresinde alinan spektrumu

Sekil 4.26’da 12 M HCI ve 2 M HCI ile yapilan eliisyon sonucu alinan
HPLC kromatogramlar1 goriilmektedir. “Sc radyoizleyici olarak kullanildigindan
ayirma sonucu daha iyi goriiliirken Sc’un zayif olan absorbans degerleri ve farkl
bilesenlerden gelen girisimler nedeniyle Sc ve Ti’un ayrilabilirligi radyoizleyici
kullanilmadiginda ¢ok iyi belirlenememektedir. Bu nedenle **Sc radyoizleyici
kullanilarak almman HPLRC kromatogramlarinda ayirma sonuclar1 ¢ok daha iyi
gdzlenmistir. Aym sekilde recineden gegirilen *°Sc sayimlar1 da ayirmanin yiiksek

verimle oldugunu dogrulamaktadir.
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uVv
700000
600000
500000
400000
300000
200000
100000
5 %S¢ UV
“Sc Radiation Dedector
. S . . — . : . TiCly
0 5 10 15 20 25 30
min
Sekil 4.25 46Sc ve TiCly-iin karsilastirmali HPLC Kromatogrami
uVv
2500000
2000000 -
1500000 -
1000000
500000
o P L j .12 M Hcl
N
' e e 2 M HCI
0.0 2.5 5.0 7.5 100
min

Sekil 4.26 12 M HCI ve 2 M HCl ile yapilan eliisyon sonucu alinan HPLC Kromatogrami
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Cizelge 4.24 Dowex 1X8 Reginesinden Sc-46’nin elue edilmesi sonucu alinan eluant sayimlari

Stok 100 pL
4%Sc’nin 300s  lik
sayimi (sayim/s)

Dowex 1x8 recinesine
46S¢ yiiklendikten
sonra gecen c¢ozeltinin
sayimi (sayim/s)

12 M HCl ile
gelen 46S¢
sayimi (sayim/s)

2 M HCl ile elue
edilen “*Sc sayimi
(sayim/s)

889,15 keV igin

889,15 keV i¢in 2

889,15 keV igin

889,15 keV i¢in 9

9171,38 180
1120,83 keV igin 1120,83 keV igin 0 1120,83 keV i¢in | 1120,83 keV igin
4296,11 80 6
Yuzde Aktivite
100
93,86
80
60
40
20
5,41
0 e-@ 0,72 0 0
0 1 2 3 4 5 6 7 8
-20

Sekil 4.27 Dowex 1x8 Reginesinden gegen “°Sc elusyon profili

Cizelge 4.24 Dowex 1X8 Reginesinden **Sc’nin elue edilmesi sonucu alinan

eluant sayimlarini gostermektedir. Bu sayimlar kullanilarak elusyon verimi

hesaplanmustir. Sekil 4.27 Dowex 1x8 reginesi ile *6Sc aktivitesinin 12 M HCl ile

% 93.86 oraninda elue edilebildigini gostermektedir.

Buldugumuz sonuglari literatiirlerle karsilastirirsak Bartos ve grubu *’Sc’yi,

Dowex 50 katyon recinesi iizerine adsorbe ederek 0.5 M amonyum asetat ile

ayrigtirdl. Onerilen prosediirde *’Sc ayirma verimi, 2 saatten az ayirma siiresiyle

yaklasik% 90'dir. Elde edilen tasiyisiz ¥’Sc, DOTATATE konjugatin isaretlemek

icin kullanilmistir. (Bartos et al., 2012).
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4.4 RaCl-CaCl,-NaOH Karisimmmin Sintilasyon Dedektori

Sayim Sonuclari

4.4.1 ?26Ra ile Yapilan Cahsmalar

#Tj {iretimi igin olas1 reaksiyonlar soyledir:

Cizelge 4.25 **Ti iiretimi i¢in gerekli olan belli bagh reaksiyonlar

Reaksiyon Bag Enerjisi (MeV) Esik Enerjisi (MeV)
“Ca(a,y)*Ti 5.127 0
“Ti(p,2n+t)*Ti -36.747 35.477
BTi(d,3n+t)*Ti -36.972 38.525
SV (p,4n+ 0)*Ti -42.076 42.908
“Ti(n,5n)Ti -43.229 44.139
SIV(d,5n+a)*Ti -44.301 46.052
SV (n,5n+)*Ti -61.890 63.116

*Ca(a,y)*Ti reaksiyonuna gore olusabilecek yan iiriinlerin bazilari

sunlardir:

- Ti(p)V
- MTi(a,y)®Cr

- %Ca(a,p)*Sc
- BSc(p,y)“Ti

- TV

Bu sonuglara dayanarak herhangi bir yan iirlinlin kimyasal ya da

radyokimyasal zararinin olmadig1 goriilmiistir.

Ra-226 1600 (7) a

x 100
RN-222
ot 100
[&] %
Po-218 ooz i AtT-218 o1 % RNn-218
o 100 ¥ o | 99.9 % o 100 %
Pb-214 _ P~ o Ri-214 P~ , Po-214
100 % oo.o8 %
ot 0.02 %% oL 100 %%

TI-210 —Ff—= pPb-210 =2Zz2.22 (12)a

Sekil 4.28 2?°Ra bozunma semasi (Chiste et. al., 2007)
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Alfa kaynagi olarak 1 ml 180.64 nCi >°RaCl, kullanilarak 250 mg CaCl, ve
0.5 ml 2M NaOH, 250 pl distile su ile karistirlarak ¢oktiiriilmiistiir. 2°Ra’nin alfa
enerjisi 4.78 MeV olup bozunma semasi ve iirlinlerinin gama enerjisi asagida

verilmistir.

Cizelge 4.26 *2°Ra bozunma iiriinlerinin gama enerjileri ve yar1 émiirleri (Chisté et. al., 2007)

Radyoizotop Gama Enerjisi (keV) Yar1 6miir

26Ra 81.07 1602 yil

83.78

186.1

600
210pp 47 21 yil

211pp 405 36.1 dakika
832
212pp 239 10.64 saat
214pp 74.81 26.8 dakika
77.11
295
352
766
785
22Rn 186 3.8 giin

214pg 609 162.3 usaniye
665
768
934
1120
1238
1764
2118
214Bj 241 19.9 dakika
295
351
785
K 1460 10° yil

Ihtiya¢ duyulan **Ti igin ve gerceklesecek olasi reaksiyon yan iiriinlerinin

gama enerjileri ise su sekildedir.



Cizelge 4.27 **Ti iiretiminde ¢ikabilecek olasi yan iiriinlerin gama enerjileri ve yari
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Omiirleri
Radyoizotop Gama Enerjisi (keV) Yari omiir

“Ti 67.8 60 y11
78.3

4S¢ 889 83.9 giin
1120

Y% 1434 3.76 dakika

YICa 1308 4.53 giin

2Na 511 2.60 y1l
1274

%Na 1369 15 saat

BCl 1600 37.3 dakika

v 511 32.6 dakika

BCr 511 21.6 saat

v 511 547 milisaniye

“Cr 511 0.26 saniye

#Sc 511 3.97 saat

1.0E0R

Counts

1.0E05

10000

1000

0.00

| IIIIIII| 1 III|I.I.|.|

1046.00
Energy (keV)

1572.00

2093.00

Sekil 4.29 RaCl,-CaCl,-NaOH karisiminin 1 hafta sonraki 1 giinliik sintilasyon dedektorii

spektrumu
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1.0E05 2

10000

1000

Counts

I
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Sekil 4.30 RaCl,-CaCl,-NaOH karisiminin 1 ay sonraki 1 giinliik sintilasyon dedektorii spektrumu

1.0E07

1.0E06

1.0E06

10000

Counts

1000

=
=

=

TIIHITI'l IIH'HHI '\HHHq HIIIHI[ \IIITml‘\IH_HII[ T TTTI

51700 1037.00 1560.00 2085.00
Energy (keV)

=
=

Sekil 4.31 RaCl,-CaCl,-NaOH karisiminin 3 ay sonraki 3 giinliik sintilasyon dedektorii spektrumu

Sayim sonuglar1 (belirgin piklerde) su sekildedir:

Cizelge 4.28 RaCl,-CaCl,-NaOH karigiminin 3 ay sonraki 3 giinliik sintilasyon dedektorii sayimi

sonuclari

Enerji (keV) Sayim

35.94 607477
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44.01 329083
74.24 1094537
86.34 391579
187.21 228866
241.73 190047
296.28 275436
352.88 352666
610.04 141030

i

m

Counts

J
lIHI.IlI] IIJHIH‘ HHHH' 4 LLHHI\ IHIHH| JHHIM L LLL

E_Q—r—mrrh]'—l IHH\.\‘: rrn | I Ilrlﬁl[ T

Sekil 4.32 RaCl,-CaCl,-NaOH karigiminin 6 ay sonraki 3 giinliik sintilasyon dedektorii spektrumu

Sayim sonuglari (belirgin piklerde) su sekildedir:

Cizelge 4.29 RaCl,-CaCl,-NaOH karisiminin 6 ay sonraki 3 giinliik sintilasyon dedektorii sayimi

sonuglart

Enerji (keV) Sayim
3441 718133
44.64 369285
75.35 1180863
85.59 425961
185.91 256060
241.18 202426
296.45 287021
351.13 369131
609.65 146213

1 ay, 3 ay ve 6 aylik sayim sonuclarina bakildiginda orantili bir artigin s6z

konusu oldugu anlasilmaktadir. Spesifik noktalar olan **Ti’iin gama enerjileri 67.8
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ve 78.3 keV’de ise artiglar orantili olup 2'*Pb ile ¢akismaktadir. Bunun sebebi
olarak “Ti’{in yiiksek enerjilere ¢ikamamasindan kaynaklanmaktadir. Bu durum
226Ra’daki alfa parcaciklarinin yeterince hizlanamamasindan kaynaklanmaktadir.
Bu durumun gergeklesebilmesi i¢in bir alfa pargacigr hizlandiricisina ihtiyag

duyulmaktadir.
5. SONUC ve ONERILER

Giiniimiizde kanser vakalarinin artan bir egride ilerlemesi sebebiyle kanserli
hiicrelerin goriintiilenmesi ve hizli bir sekilde tedaviye baslanmasi en onemli
arastirma konularindandir. Bu sebeple hizli ve kesin sonug verebilecek sistemler
iizerindeki calismalar dénem kazanmustir. Ozellikle yeni medikal goriintiileme
problarinin tiretimi hakkinda ¢ok sayida arastirma yapilmaktadir. PET (Pozitron
Emisyon Tomografisi) medikal goriintilleme alaninda sik kullanilan sistemlerden
biridir. Pozitron bozunumu yapan *Sc (Skandiyum-44, t;,=3.97 saat)
radyoizotopu, son yillarda sik¢a arastirilan yeni metalik PET radyoniiklidlerinden
biri olmustur. Bir jenerator sistemi iizerinden elde edilmesi ve yari-Omriiniin
caligmaya elverecek kadar uzun, radyoaktif atigin bertarafin1 kolaylastiracak kadar
kisa olusu kullaniminm1 kolay hale getirmektedir. Tek bir 1sinlama yapilarak elde
edilen *Ti (Titanyum-44, t,=60 yil) kullanilarak {iretilecek **Ti/**Sc
jeneratdriinden uzun yillar **Sc radyoniiklidi elde etmek miimkiin olacaktir. Son
giinlerde yeni PET radyoniiklidlerine olan ilgi gittikge artmaktadir. Ozellikle
metalik Ozellik gosteren bu izotoplarin iiretim sekilleri, kullanim alanlar1 ve
caligmalar1 her gecen giin daha da gelismektedir. Uygun yariomiirlii, teshis ve
tedavi kullanim kolaylig1 saglayabilen bu tarz problar ile yapilan deneyler
uluslararas1 ¢aligmalarda siklikla mevcuttur. Bunlarin i¢inde jeneratdr iirlinii
olanlarin ¢alismalara uygun olusu bu alana daha farkli bir ilginin ortaya ¢ikmasini

saglamistir.

Her jeneratoriin belirli bir dmrii vardir. Bunlar ne kadar uzun olursa
kullanimi o kadar basit hale gelmektedir. Bu proje igin segilen **Ti ana izotopunun
yariomrii yaklasik 60 yil olup tek bir jeneratorle uzun yillar ¢alismayi elverisli

kilacaktir. Bu jeneratdrden elue edilecek olan **Sc ise yar1 omrii yaklasik 4 saat
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oldugundan ve pozitron salinimi yaptigindan ideal bir PET radyoniiklidi olma

yolunda 6nemli bir adim atmustir.

Bu tez ¢alismasi ile proton hizlandiricisinda *“Ti’{in iiretimi i¢in kosullar
Empire3.2/Malta kodu kullanilarak teorik olarak modelleme ile proton demetinin
enerjisi, akisi, acist ve isimnlama siiresi belirli modelleme kodlar1 kullanilarak
hesaplanmistir. Bu kod istenilen reaksiyon i¢in belirli enerjilerde belirli reaksiyon
tesir kesitlerini vermektedir. Bu tesir kesitlerinde yola ¢ikilarak MATLAB kodu ile
1sinlama sonucu olusacak aktivite oranlar1 da hesaplanmistir. Deneysel olarak
proton hizlandirict yerine Ra-226’dan (a,¥) reaksiyonu ile 44T’iun olusumu
incelenmistir. Bu reaksiyonla ilgili teorik hesaplamalar da yine MATLAB kodu
kullanilarak yapilmistir. Hangi izotoplarin olusabilecegi de Empire3.2/Malta
koduyla belirlenmistir. Ayrica bombardiman sirasinda olusacak hedef {izerinde
gelen parcaciklarin enerji diisiisiiniin de SRIM-TRIM ile modellenmesi ve bu
diisiisiin ne kadar olabilecegi de hesaplanmistir. Sonraki calismalarda dogal
titanyum ile iiretilebilen **Sc, **Sc ve #’Sc incelenmis olup iiretimin herhangi uygun
hizlandiricilarda giiniibirlik kullanimlara yatkin oldugu goriilmiistiir. Son olarak
dogal titanyumun sadece *°Ti, *’Ti, ®Ti ve *°Ti zayif agirliktaki izotoplar ile proton
ve ndtronlarla reaksiyonlar1 sonucu olusacak muhtemel iiriinler olan **Sc, **Sc, “6Sc
ve “Sc incelenmis olup reaksiyon sonucu olusabilecek yan iiriinlerin ana iiriine
biiyiikk etkilerinin olmayacagi veya belirli siireler sonunda etkisiz kalacagi

distiniilmektedir.

Teorik modelleme ile bombardiman sonrasit belirli bir soguma siiresi
beklendikten sonra olusacak ana izotop olan **Ti’{in hedef sisteminden ayirma ve
saflandirma caligmalarinin optimizasyonu inaktif Ti ve Sc kullanilarak yapilmistir.
Bunun i¢in hidroksamat veya dowex olarak iki farkli regine sistemi iizerinde
calisilmistir. HPLC analizleri ile ayirma kosullar: test edilmistir. Ilaveten Sc icin

4Sc radyoizleyici kullanilarak ayirmanin etkinligi test edilmistir.

Bu kapsamda yeni PET radyoniiklidlerinin iiretimi ve jeneratdr sistemi
olusturulmasi iizerinde calisilmigtir. Daha ileri asamalarin gergceklesmesi ile
hastane kullanimina uygun hale getirilirse tek bir iiretim ile bir hastane bu

jeneratorle uzun yillar ¢aligabilme imkani bulacaktir. Bunun ekonomik agidan bir
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hastane i¢in ne kadar énemli oldugu da ortadadir. Yeterli imkan bulundugunda **Ti
{iretimi miimkiin olup *Ti/**Sc jeneratdriiniin gelistirilmesiyle saglik sistemine
ciddi katkilar saglayacagi, uzun yariomrii sayesinde tek jeneratérle uzun yillar
caligmanin elverigli olacagi ve maliyeti gozle goriiliir derecede diislirecegi

degerlendirilmektedir.
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