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OZET

Ge®%/Ga®® radyoniiklit jeneratorleri, niikleer tipta PET (Pozitron Emisyon
Tomografisi) uygulamalari i¢in kisa yar1 6miirlii Ga-68 izotopunun iiretiminde yaygin
olarak kullanilmaktadir. Bu jeneratorler, uzun yar1 6miirlic Ge-68'in kimyasal olarak
sabit bir matriks zerinde tutulup Ga-68’in cliie edilmesi prensibine dayanmaktadir.
Ancak, Ga-68’in verimli tiretimi ve safligi, kullanilan kolon materyalinin yapisal ve
kimyasal 6zelliklerine baglidir. Mevcut jeneratorlerde kullanilan materyallerin sinirl
ylizey alani, diisiik adsorpsiyon kapasitesi ve kimyasal stabilite sorunlari, yeni
malzemelerin gelistirilmesini zorunlu kilmaktadir.

Bu tez ¢alismasinda, Ge68 / Ga68 radyoniiklit jeneratorlerinde kolon materyali olarak
kullanilacak metal oksitlerin sentez yontemleri ve yapi Kkarakterizasyonlari
incelenmistir. Calismanin amaci, yiiksek performansli ve uzun 6miirlii jeneratorlerin
gelistirilmesi i¢in uygun metal oksit malzemelerin belirlenmesi ve bu malzemelerin
yapisal ozelliklerinin detayli olarak analiz edilmesidir. Bu analizler sonucunda, metal
oksitlerin yiizey alani, gdzenek yapisi, kristal fazlar1 ve yiizey fonksiyonel gruplari
detayl1 bir sekilde incelenmistir.

Calismada c¢esitli sentez teknikleri kullanilarak farkli metal oksitler {iretilmistir.
Sentezlenen metal oksitlerin yapisal karakterizasyonu, X-1s1n1 difraksiyonu (XRD),
taramal1 elektron mikroskobu (SEM), enerji dagilimli X-1s1n1 spektroskopisi (EDX) ve
ylzey alani analizleri ile gerceklestirilmigtir. XRD analizleri, metal oksitlerin kristal
yapilarin1 belirlerken, SEM goriintiileri malzemelerin morfolojileri hakkinda bilgi
saglamistir. EDX analizleri, elementel kompozisyonlari ortaya koymus ve ylizey alani
analizleri ile kullanim uygunluklar1 degerlendirilmistir.

Bu calisma, farkli sentez yoOntemleri ile elde edilen metal oksitlerin yapisal
ozelliklerini ortaya koyarak, niikleer tipta Ge®® / Ga® jeneratorlerinin etkinligini
artirma potansiyeline sahip oldugunu gostermektedir. Elde edilen sonuglar, bu
malzemelerin Ge-68’in yiiksek adsorpsiyon kapasitesine sahip olmasini ve Ga-68’in
verimli bir sekilde eliie edilmesini saglayacak 6zelliklere sahip oldugunu gostermistir.
Gelecekteki ¢aligmalar, bu bulgular1 derinlestirerek daha yiiksek performansh ve
maliyet etkin jeneratorlerin gelistirilmesine odaklanabilir.

Anahtar Kelimeler: Ge® / Ga® Radyontklit Jeneratorleri, Metal Oksitler,
Yapisal Karakterizasyon, X-isim Difraksiyonu (XRD),
Taramalh Elektron Mikroskobu (SEM), Enerji Dagilimh
X-1s1m Spektroskopisi (EDX).
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ABSTRACT

Ge-68/Ga-68 radionuclide generators are widely used in nuclear medicine for the
production of the short-lived Ga-68 isotope, particularly in PET (Positron Emission
Tomography) applications. These generators operate on the principle that the long-
lived Ge-68 is held on a chemically stable matrix while Ga-68 is eluted. However, the
efficiency and purity of Ga-68 production heavily depend on the structural and
chemical properties of the column material used. The limited surface area, low
adsorption capacity, and chemical stability issues of materials currently used in
generators necessitate the development of new materials.
This thesis investigates the synthesis methods and structural characterization of metal
oxides to be used as column materials in Ge-68/Ga-68 radionuclide generators. The
objective of this study is to identify suitable metal oxide materials for the development
of high-performance and long-lasting generators and to analyze the structural
properties of these materials in detail. The surface area, pore structure, crystal phases,
and surface functional groups of the metal oxides were examined in detail through
these analyses.

Various synthesis techniques were employed to produce different metal oxides in this
study. The structural characterization of the synthesized metal oxides was performed
using X-ray diffraction (XRD), scanning electron microscopy (SEM), energy-
dispersive X-ray spectroscopy (EDX), and surface area analyses. XRD analyses were
used to determine the crystal structures of the metal oxides, while SEM images
provided insights into the morphology of the materials. EDX analyses revealed the
elemental compositions, and surface area analyses assessed their suitability for use in
generators.

This study demonstrates that the metal oxides synthesized via different methods have
structural properties that show potential for enhancing the effectiveness of Ge-68/Ga-
68 generators in nuclear medicine. The results indicate that these materials possess the
high adsorption capacity required for Ge-68 and the characteristics necessary for the
efficient elution of Ga-68. Future studies could build on these findings to develop
higher-performing and more cost-effective generators.

Keywords: Ge®® / Ga®® Radionuclide Generators, Metal Oxides, Structural
Characterization, X-ray Diffraction (XRD), Scanning Electron
Microscopy (SEM), Energy-Dispersive X-ray Spectroscopy (EDX).
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1. GIRIS

8Ge/*®Ga jeneratorleri; uzun yar1 omiirlii (271 giin) *8Ge’den kisa omiirlii (67,71
dakika) %8Ga iiretebildigi igin pozitron emisyon tomografisinde (PET) kullanilan
radyofarmasétiklerin hazirlanmasinda 6nemli bir kaynak durumundadir [1, 2]. ®8Ge’in
uzun Omiirlii olmasi jeneratoriin aylar hatta yillar boyunca kullanilabilmesini saglar.
Bunun yami sira %®Ga’in yar1 omriiniin kisa olmasi ise diisiik molekiiler agirlikl
bilesiklere, belirli antikor fragmanlarina ve peptitlere baglanabilmesine olanak
saglayarak kullanimini kolaylastirrr  [3, 4]. Bunun yam sira Ga®®  bazh

radyofarmasétikler PET goriintiilemesine uygun bir bozunma karakteristigine sahiptir.

Niikleer tip, glinlimiizde bir¢ok hastaligin tan1 ve tedavisinde dnemli bir rol oynayan
bir disiplindir. Bu alan, radyoniiklitler ve radyofarmasoétiklerin kullanimiyla
hastaliklarin teshis edilmesini ve tedavi edilmesini saglar. Radyoniiklit jeneratorleri,
nlkleer tipta sikga kullanilan ve oldukga kritik bir 6neme sahip olan cihazlardir. Bu
jeneratorler, kisa yar1 Omiirlii radyoniiklitlerin {iretilmesi ve kullanilmasinda biiyiik

kolaylik saglamaktadir.

Radyoniiklit jeneratorleri, ebeveyn radyoniiklitlerin (parent radionuclide) yari
Oomriiniin daha uzun oldugu ve kiz1 radyoniiklitlerin (daughter radionuclide) kisa yar1
Oomiirlii oldugu bir sistem tizerine kuruludur. Bu sistem, siirekli ve pratik bir sekilde
kisa yar1 omiirlii radyontiklitlerin tiretimini miimkiin kilar. Bu c¢alisma kapsaminda
incelenen Ge®® / Ga® radyoniiklit jeneratorii, bu tiir jeneratdrlerin tipik bir drnegidir

ve niikleer tipta bir¢ok 6nemli uygulamaya sahiptir.

Ge® / Ga®® radyoniiklit jeneratorii, Ge®®'in bozunarak Ga®®i tretmesi prensibine
dayanir. Ge®®, yar1 6mrii yaklasik 271 giin olan bir ebeveyn radyoniiklittir. Bu uzun
yar1 dmiir, jeneratoriin uzun siire kullanilabilmesini saglar. Ga® ise, 67,71 dakika yari
omrti ile kisa Omiirlii bir radyoniiklittir ve PET goriintiilemede yaygin olarak kullanilir.
Ga®®in kisa yar1 dmrii, hizl biyolojik siireglerin izlenmesi ve tanisinda biiyiik avantaj

saglar.

Ga®®in en 6nemli klinik uygulamalarindan biri, kanser teshisinde kullanilan Ga®t-
DOTATATE gibi peptit reseptér radyoniiklit tedavi ajanlarinmn iiretimidir. Ga®-

DOTATATE, 6zellikle néroendokrin tiimorlerin teshisinde ve izlenmesinde kullanilir.

1



Bu tiir radyofarmasoétikler, hastaligin yayilimim ve tedaviye yanitini degerlendirmek

icin yiliksek duyarlilik ve 6zgiilliik saglar.

Ge® / Ga® jeneratorleri, genellikle kolon tipi sistemler olarak tasarlanmistir. Bu
sistemde, Ge®® kaynak materyali, bir kolon (zerinde sabitlenir. Ga®®, Ge®®in
bozunmast ile olusur ve bir eliisyon islemi ile bu kolondan toplanir. Bu eliisyon islemi,
genellikle iyonik bir ¢0zelti veya asit ¢ozeltisi ile yapilir ve Ga68'i ¢ozeltide tastyarak
saflastirir. Bu siireg, giinliik klinik kullanim icin gerekli olan kisa yar1 émiirlii Ga®®'i

hizli ve etkili bir sekilde saglar [5].

Bu tez calismasinda, Ge® / Ga®® radyoniiklit jeneratorlerinde kolon materyali olarak
kullanilacak metal oksitlerin sentezi ve yapisal karakterizasyonu {iizerinde
durulmaktadir. Ge® / Ga® jeneratorleri, tibbi goriintiileme tekniklerinde dzellikle PET
icin biiylik 6neme sahiptir. Bu jeneratorlerin etkinligi ve giivenilirligi, kolon materyali

olarak kullanilan metal oksitlerin 6zelliklerine baglidir.

Calismanin ilk asamasinda, ¢esitli metal oksitlerin sentez yontemleri incelenecektir.
Bu siirecte, farkli sentez teknikleri kullanilarak metal oksitler elde edilecektir.
Sentezlenen materyallerin safiyetini ve homojenligini saglamak amaciyla, ¢esitli

optimizasyon adimlari gergeklestirilecektir.

Ikinci asamada, sentezlenen metal oksitlerin yapisal ve fiziksel dzellikleri detayl bir
sekilde karakterize edilecektir. Bu amagla, X-1s1n1 difraksiyonu (XRD), taramali
elektron mikroskobu (SEM), gecirimli elektron mikroskobu (TEM), Brunauer-
Emmett-Teller (BET) yiizey alani analizi ve termogravimetrik analiz (TGA) gibi ileri
karakterizasyon teknikleri kullanilacaktir. Elde edilen veriler, metal oksitlerin kristal
yapilari, morfolojik ozellikleri, yiizey alanlar1 ve termal dayanikliliklar1 hakkinda

kapsamli bilgiler sunacaktir.

Sonug olarak, bu tez calismasi, Ge®® / Ga®® radyoniiklit jeneratdrlerinin performansini
artirmak icin yeni ve etkin kolon materyalleri gelistirmeyi amaglamaktadir. Elde edilen
bulgular, tibbi uygulamalarda daha giivenilir ve verimli radyoniiklit jeneratorlerinin

tasarlanmasina katki saglayacak ve bu alandaki teknolojik ilerlemelere 151k tutacaktir.



2. Ge%/Ga®® JENARATORLERI HAKKINDA
GENEL BIiLGILER

Gallium-68 (Ga-68) jeneratorleri, niikleer tip alaninda 6zellikle pozitron emisyon
tomografisi (PET) i¢in kritik bir rol oynamaktadir. Ga-68'in kisa yar1 dmrii (68 dakika)
ve pozitron yayma kapasitesi, onu bir¢ok hastaligin tanisinda etkili kilmaktadir. Bu
izotop, ebeveyn izotop olan Germanyum-68'in (Ge-68) radyoaktif bozunmasi yoluyla
jeneratOr sistemi iginde dretilir. Ga-68 jeneratorlerinin tarihsel gelisimi, niikleer
mekanizmalar ve kolon materyallerinin performans kriterleri gibi konularin detayl
incelenmesi, bu teknolojinin tibbi uygulamalardaki 6nemini daha iyi anlamamizi

saglar.

Radyoizotop jeneratorlerinin gelisimi 1950'lerde baglamistir ve bu dénemde ilk
radyoizotop jeneratorleri, tibbi radyoniiklitlerin kesfi ve radyofarmasétiklerin
gelistirilmesi amaciyla kullanilmistir. Bu donemde, kisa 6miirlii izotoplarin (kiz) teshis
amagch kullanimini saglarken, uzun 6émiirlii izotoplarin (ana) siirekli bir kaynak olarak
kullanilmasini iceren sistemlerin olusturulmasi iizerine ¢alisiimistir. One ¢ikan erken
radyoizotop sistemleri arasinda M0-99/T¢-99m jenerator, benzer sistemlerin temelini
atmistir. [6]. Ga-68 jeneratorleri ise, Ozellikle 1960'h yillarda dikkat ¢ekmeye
baslamis, ¢iinkii Ga-68'in PET goriintiilemedeki {istiin 6zellikleri hizla fark edilmistir.
Ge-68/Ga-68 jeneratorii, Ga-68'in PET gorlntileme icin uygun olan bozunma
ozellikleri sayesinde umut verici bir sistem olarak ortaya ¢ikmistir. Ga-68’in yaklasik
68 dakikalik yar1 émrii, PET goriintiileme i¢in ideal bir siire saglar. Ge-68 ise yaklasik
270.95 giin olan yar1 6mrii ile Ga-68’in stabil ve uzun siireli bir kaynagini saglar. Bu
kombinasyon, Ga-68’in periyodik olarak iiretilmesini saglar ve sik sik yeniden
doldurma gereksinimini ortadan kaldirir. [7] Ilk jeneratdrler, Ge-68'in uzun yar1 dmrii
(yaklasik 270,8 giin) ve Ga-68'in pozitif beta bozunumu (+) sonucu pozitron yayma
kapasitesi nedeniyle tercih edilmistir. 19601 yillarda, Ga-68'in tibbi uygulamalarda
kullanimt i¢in gerekli teknolojik altyapinin gelistirilmesine yonelik bir¢ok g¢alisma
gerceklestirilmistir. Ornegin, ilk jeneratdrler arasinda yer alan ve Alman Kimya

Dernegi tarafindan gelistirilen sistemler, klinik uygulamalarda biiyiik ilgi gérmiistiir

[8].



Ge-68'in Ga-68'e doniisiimii, radyoaktif beta bozunmasi yoluyla gergeklesir. Bu siireg,
cekirdekte bir ndtronun protona doniismesiyle baslar ve bu esnada bir beta parcacigi

(elektron) ve bir antinétrino yayilir [9]. Reaksiyon asagidaki gibi gosterilebilir (2.1):

Ge-68—Ga-68-+B+ve (2.1)

Bu siiregte yayilan pozitron (f+), bir elektronla etkilesime girerek anihilasyon olayini
baslatir ve iki adet 511 keV enerjili gama 1511 agiga ¢ikarir [10]. PET tarayicilari, bu
gama 1gimlarimi tespit ederek, Ga-68'in viicuttaki dagilimini yiiksek ¢oziiniirliikte
goriintiileme imkan1 saglar. Ge-68'in Ga-68'e doniisiim siireci, jeneratorlerin
kullanimii kolaylastirmakla birlikte, ayni zamanda iiretilen Ga-68'in saflig1 ve

etkinligi tizerinde 6nemli bir etkiye sahiptir [11].

Sulu asidik ¢ozeltilerde, galyum serbest, hidratlanmis Ga** iyonu olarak bulunur; hafif
asidik ve no6tr pH'da Ga(OH)s'e hidrolize olur, ancak radyofarmasotik
formiilasyonlarda oldugu gibi nanomolar konsantrasyonlarda ¢okelme olmaksizin elde
edilebilir. Galyumun amfoterik 6zellikleri, olusan hidroksidin yeniden ¢dziinmesine
olanak tanir. Konsantrasyon nanomolar seviyeyi asarsa, karboksilik asitlerin (sitrik,
oksalik, asetik asit gibi) eklenmesi ¢Okelmeyi Onler. Daha yiksek pH'da, 7'nin
Uzerinde, galyum hidroksit [Ga(OH).]- olarak yeniden ¢oziintir. Galyumun
koordinasyon kimyasi1 ve biyolojik 6zellikleri demir iyonuna benzerdir ve bu durum
galyum radyofarmasatiklerinin hazirlanmasi ve kullanimi agisindan 6nemlidir. Her iki
iyon da 3+ yiikliidiir, benzer iyonik yarigaplara sahiptir ve baskin olarak oktahedral
kompleks geometrisine sahiptir. Transferrin, plazmada bulunan bir protein olup
demire baglanabilen iki baglanma bdlgesine sahiptir ve bu bolgeler Ga** i¢in de yiiksek
afinite gosterir. Bu nedenle, viicuda diisiik kararlilikli bir galyum kompleksi
verildiginde, serbest Ga**'un %90'indan fazlasi transferrin tarafindan komplekslenir ve

bu da bilesigin kanda uzun siire kalmasini saglar [12].

Galyum, Lewis asidi olarak siniflandirilir ve oksijen ve azot atomlar1 gibi sert Lewis
bazlari ile oktahedral kompleksler olusturabilir. Karboksilik, fosfonat, tiol ve amino
gruplari, fizyolojik kosullarda termodinamik ve kinetik olarak kararl alt1 koordinatl
gliclii kompleksler olusturur. Mevcut bes ve dort koordinatli galyum kompleksleri

hidrolize kars1 daha duyarlidir, ancak galyum goriintiilemesi i¢in yeterince kararlidir.



Galyum bilesiklerinin radyofarmasoétik olarak kullanilabilmesi i¢in fizyolojik pH
degerlerinde termodinamik olarak kararli ve/veya kinetik olarak duragan olmalar
gerekir. Ga-68 kompleksleme kimyas1 kapsamli bir sekilde galisilmistir ve bu sayede
stabil Ga%-selatér kompleksleri ve peptit ile konjugasyon saglanmistir.
Radyomarkradyoaktifisaretleme, in vivo ortamda 68Ga*"'in transselasyonuna direngli,

saglam Ga®® iiriinlerinin giivence altina alinmasi i¢in optimize edilmistir.

Ticari Ga® jeneratorlerinin mevcut olmasi ve saglam isaretleme kimyasi, teranostik
alanindaki ilerlemeyi etkileyen 6nemli unsurlardir. Kiigiik bilesikler, biyolojik
makromolekiiller ile nano ve mikro pargaciklar basarili bir sekilde Ga® ile isaretlenmis
ve elde edilen ajanlar iyi goruntileme yetenekleri sergilemektedir. Ga®® ézellikle
reseptorler, enzimler ve antijenler gibi belirli protein ekspresyon Urlnlerini hedefleyen
ligandlar proliferasyon, apoptoz, hipoksi, glikoliz ve anjiyogenez gibi genel biyolojik
Ozellikleri ve siirecleri gorlintiilemek i¢in  kullanilan g¢esitli  bilesiklerin
isaretlenmesinde kullanilmistir. Ayrica, bazi terapotik radyoizotoplarin koordinasyon
kimyasinin Ga(IIl) ile benzerligi, ayn1 vektdr molekiilii ile isaretlenmelerine olanak

taniyarak radyoteranostik uygulamalarin gelistirilmesine zemin hazirlamigtir [13].

Ga®®, PET goriintiilemesine olanak taniyan yiiksek verimli bir pozitron yayicidir.
Ayrica, 68 dakikalik yar1 6mrii, ¢ogu radyoaktif isaretli peptidin hizli alim kinetigiyle
uyumludur. Jeneratorden eliie edilen ®GaCls, bir radyofarmasotik éncii maddedir ve
dogrudan hastaya uygulanmasi amaglanmamaktadir. 'Kisa' yar1 omrii ve radyoaktif
isaretli ligandlarin hizli temizlenmesi, hastaya makul diizeyde 'diisiik' bir radyasyon
dozu verilmesine neden olur. Bu avantajlar sayesinde, somatostatin tlrevleri, prostat
spesifik membran antijen tirevleri (PSMA), kemokin reseptori tip 4, fibroblast
aktivasyon proteinleri (FAP), gastrin salgilayan peptit reseptorii ve integrin avp3 gibi
cesitli hedefleri tiimor lezyonlarinda goriintiilemek igin cesitli Ga® ile isaretlenmis

peptitler gelistirilmistir.

Galyum-68 jeneratorlerinin gelistirilmesi, modern tip ve biyomedikal arastirmalar igin
blyuk bir neme sahiptir. Bu jeneratorler, radyoizotop tretimi igin surekli bir kaynak
saglayarak, oOzellikle niikleer tipta yaygin olarak kullanilan pozitron emisyon
tomografisi (PET) gibi gorintiileme yontemlerinde 6nemli bir rol oynar. Ga®'in sert
Lewis asidi ozellikleri ve demir iyonuna benzer koordinasyon kimyasi, cesitli
biyomolekiillerle stabil kompleksler olusturmasina olanak tanir, bu da hem fizyolojik

kosullarda kararli hem de biyolojik hedefleme icin uygun radyofarmasdtiklerin
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gelistirilmesine katki saglar. Ticari Ga®® jeneratdrlerinin bulunabilirligi ve saglam
isaretleme kimyasi, teranostik alanindaki ilerlemeyi hizlandirarak, kiigiik molekiiller,
biyomakromolekiiller ve nano/mikro parcaciklar gibi farkli biyolojik ajanlarin 68Ga
ile isaretlenmesini miimkiin kilar. Galyum-68'in PET goriintiilemeye olanak saglayan
yiiksek verimli pozitron yayici 6zelligi ve 68 dakikalik yar1 6mrii, 6zellikle radyoaktif

%8in bazi

isaretli peptidlerin hizli biyokinetik 6zellikleriyle uyumludur. Ayrica, Ga
terapotik radyoizotoplarla benzer koordinasyon kimyasi, aynt molekiiliin hem teshis
hem de tedavi amagh kullanilmasina olanak taniyan teranostik uygulamalarin 6niinii
acmaktadir. Bu baglamda, galyum jeneratorlerinin gelistirilmesi, sadece yliksek
kaliteli goriintileme ajanlarinin {retimini saglamakla kalmaz, ayni zamanda
radyoteranostik ajanlarin gelistirilmesine de katkida bulunur. Bdylece, klinik
kullanimda giivenilir, etkili ve diisiik radyasyon riski tasiyan ajanlar gelistirerek,
hastalarin tam1 ve tedavi siireclerinde Onemli iyilesmeler saglar. Galyum

jeneratorlerinin bu ¢ok yonlii faydalari, niikleer tibbin ve biyomedikal arastirmalarin

ilerlemesinde kilit bir teknoloji olarak 6nemini artirmaktadir [14].

2.1. Ge%®/Ga®® Jeneratorlerinin Calisma Prensibi:

Radyonuklit jeneratorler, uzun yar1 dmiirlii ana radyoniiklidin bozunarak kisa yari
Omiirlii bir kiz radyoniiklit Gretmesine dayanan sistemlerdir. Bu jeneratorler genellikle
niikleer tipta, 6zellikle de goriintiileme ve tedavi amagli, kisa dmiirlii radyoizotoplarin
tretiminde kullanilir. Bir jeneratoriin i¢inde bulunan uzun yar1 Omiirlii ana
radyoniiklit, siirekli olarak kiz radyoniiklidi {iretir ve bu siiregte ana ve kiz
radyonuklitlerin  kimyasal farkliliklar1  sayesinde aymrim  yapilabilir  [15].
Radyonuklit jeneratorler, 6zellikle medikal uygulamalarda surekli taze radyoizotop
saglama yetenekleri nedeniyle Onemlidir. Ana izotopun bozunmasi yoluyla kisa
omiirlii bir kiz izotopun siirekli olarak iiretildigi bu sistemler, goriintiileme

tekniklerinde biiyiik avantaj saglar [16].

Ellsyon islemi, jeneratorlerin ana islevlerinden biridir. Burada kullanilan bir
¢ozeltinin kolondan gegirilmesiyle kiz izotop elde edilir ve bu izotop daha sonra klinik

uygulamalarda kullanilir [17].

Ge®®/Ga’® jeneratorlerinin ¢alisma prensibi, radyoniiklit jenerator sistemlerinin genel
ilkelerine dayanmakla birlikte, Ge-68'in uzun yar1 émrii (yaklasik 271 giin) ve Ga-

68'in kisa yar1 6mrii (68 dakika) 6zellikleri tizerine kuruludur. Jenerator sistemi, uzun
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O6murlu Ge-68'in bir anne radyonuklit olarak, radyoaktif bozunma yoluyla kisa 6miirlii
Ga-68'1 iiretmesi prensibiyle calisir. Ge-68, tipik olarak bir katyon degisim reginesi
veya metal oksit bazli bir kolon matrisi lizerinde tutulur. Bu matriste Ge-68, beta
bozunmasi yoluyla Ga-68'i Uretir. Ga-68, jeneratérden eliisyon ad1 verilen bir islemle
saliir. Bu islemde, uygun bir eliient (genellikle seyreltik asidik bir ¢ozelti) jenerator

kolonundan gegirilir ve Ga-68, eluat olarak toplanir [1, 6].

Ge-68 matrisi, jeneratdr sisteminde sabit kalir ve Ga-68'in siirekli iiretimini saglar.
Eliisyon sirasinda Ge-68 jeneratorde kalirken, sadece Ga-68 eluat olarak ¢ozeltide
bulunur. Bu islem, kisa yar1 émrii nedeniyle siirekli taze Ga-68 iiretimi saglarken,
jeneratoriin uzun siire kullanilmasina olanak tanir. Bu yontem, klinik uygulamalarda
Ga-68 radyofarmasdtiklerinin  giinlilk olarak iiretimini kolaylastirir ve PET

goruntuleme icin yuksek ¢ozunurlikli ve givenilir radyoizotoplar sunar [3, 4].

Ge®®/Ga® jeneratdrlerinin etkinligi, Ga-68'in fiziksel dzelliklerine dayanmaktadir. Ga-
68'in yiiksek pozitif beta yayici 6zelligi, PET gorintuleme icin ideal bir radyonuklit
olmasini saglarken, yar1 dmriiniin kisa olmasi, hastalara diisiik radyasyon maruziyeti
sunar. Jeneratdr sisteminin kararlilifi, Ozellikle eliisyon sirasinda Ge-68’in
%0.001'den daha az bir kirilma (breakthrough) oranina sahip olmasiyla saglanir, bu da
eluatin safligini korur [18]. Ga-68, eliiatin i¢eriginden sonra selatlayici ajanlarla hizla
kompleks olusturur ve bu kompleksler biyolojik hedefleme i¢in kullanilir. Bu
jeneratdrlerin klinik ve arastirma uygulamalarinda genis ¢apta benimsenmesi, yliksek
kaliteli Ga-68 radyofarmasoétiklerinin guvenilir ve surekli olarak elde edilmesini
miimkiin kilmaktadir [19].

Ge-68/Ga-68 jeneratorlerinin bu temel ¢aligma prensibi, niikleer tip alaninda tani ve

tedaviye yonelik gelismelere biiyiik katki saglamaktadir.

8Ge/%®Ga jeneratorleri geleneksel olarak ana radyoniiklit olan %Ge’nin bir kolon
malzemesine yiiklenmesi ve gesitli sulu ortamlar kullanilarak ®Ga’nin ayristirilmasi

esasina dayanur.

Genel bir Ge®® / Ga®8 jeneratériiniin sematik gosterimi Sekil 2.1°de verilmistir [18].
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Sekil 2.1: Ge®® / Ga®® jeneratoriiniin sematik gosterimi.

Ge®8 / Ga® radyoniiklit jeneratdriiniin calisma prensibi, radyoaktif bir ebeveyn izotop

Ge® ile radyoaktif bir kiz izotop Ga®® arasindaki iliskiye dayanur.

Ge® / Ga® radyoniiklit jeneratdrii, uzun yar1 dmre sahip (yaklasik 271 giin) radyoaktif
Ge®8 izotopu igerir. Ge®, jeneratdriin kolon materyaline baglanir ve bu kolon materyali
tipik olarak metal oksitlerden olusur. Ge®, beta bozunmasi yoluyla Ga® izotopunu
iretir. Ga®®'in yar1 6mrii yaklasik 68 dakikadir ve bu nedenle tibbi uygulamalar icin

kisa siireli kullanima uygundur.

Uretilen Ga®, kolon materyalinden bir eliient (genellikle hidroklorik asit veya baska
uygun bir ¢ozelti) yardimiyla siiziilerek toplanir [20].

Bu islem, Ga®®in kolon materyalinden ayrilmasi ve ¢ozeltiye gegmesiyle

gerceklestirilir. Ga®®, genellikle PET (Pozitron Emisyon Tomografisi) taramalari igin
kullanilan radyofarmasétiklerin hazirlanmasinda kullanilir. Ga®, pozitron emisyonu
yoluyla gamma fotonlart iiretir ve bu fotonlar PET tarayicilar tarafindan tespit edilerek

viicudun i¢ yapilarinin yiiksek ¢oziiniirliiklii goriintiilerinin elde edilmesini saglar.

Ge®'in uzun yar1 émrii sayesinde jenerator, tekrar tekrar kullanilabilir [21]. Ga®®
tiretimi i¢in diizenli olarak eliisyon islemi yapilir ve jeneratoriin omrii boyunca

yiizlerce kez kullanilabilir.

Bir jeneratoriin performansini belirleyen ana parametreler; kolon malzemesinin

kimyasal kararliligi, yiizey alan1 ve radyasyon direnci, ¢oziicli (eluent) tiirii, eliisyon



profili ve %®Ge atilim1 olarak sayilabilir [22]. Kolon matrisi, Ge®®in kendiliginden

Ga®’e bozundugu yer olmasi acisindan olduk¢a dnemlidir.

2.2. Ge®8/ Ga®® Jeneratorlerinde Kullanilan Kolon
Malzemeleri:

Ge® / Ga®® radyoniiklit jeneratorlerinde kullanilan metal oksit kolon malzemeleri
genellikle titanyum dioksit (Ti0.), kalay dioksit (SnO2) veya zirkonyum dioksit (ZrO>)
gibi yiiksek saflikta metal oksitleridir [23]. Bunun yani sira yaygin olarak kullanilan
kolon matriksi genellikle organik recinelerdir. Bu regineler, Ga®®i Ge®®'den ayirmak

i¢in Ozel olarak tasarlanmis ve sentezlenmis olabilir.

Tablo 2.1°de, su an piyasada kullanilan ticari jeneratorlerin kullandiklari kolon

malzemeleri ve temel 6zellikleri gosterilmistir.

Tablo 2.1: Piyasada kullanilan Ge®8/Ga®® jeneratérlerinin 6zellikleri.

Sirket Kolon Matrisi Eluent Baslangi¢ %Ga  %8Ge Atilnm Metalik
eliisyon verimi Safsizhklar
(%)
Cyclotron Co., Ltd TiO, 0.1 M HCI >80 >5x10-3 >2
(Obninsk)
Eckert & Ziegler TiO, 0.1 M HCI =70 3-5x1073 1-10
(GalliaPharm)
iThemba LABS SnO, 0.6 M HCI >80 >2x1073 1-20
ITG GmbH Pirogallol tiirevi  0.05 M HCI >80 >5x1073 >0.2
Si0,
Pars Isotope (PARS- Sn0O, 0.6 M HCI >50 >5x10- >1
GalluGEN)

Yukaridaki tabloda verilen ticari jeneratorlerin yani sira klinik ¢alisma asamasinda
kalmis olan CeO2-PAN temelli kolon malzemesi igeren jeneratorler de literatiirde yer
almaktadir [24].



3. CALISMANIN KONUSU:

Ge-68/Ga-68 radyoniiklit jeneratorleri, niikleer tipta 6nemli bir yer tutan kisa yari
Omarli Ga-68 izotopunu tiretmek amaciyla kullanilmaktadir. Bu jeneratorler, Ga-68'in
PET (Pozitron Emisyon Tomografisi) goriintiileme tekniklerinde yaygin olarak
kullanimin1  saglamaktadir. Ancak, Ga-68'in verimli bir sekilde iiretilmesi ve
jeneratorden saf olarak eliisyonu, kullanilan kolon materyalinin yapisal ve kimyasal
ozelliklerine baghdir. Jeneratorde kullanilan kolon materyalinin, Ge-68’in
adsorpsiyon kapasitesini ve Ga-68’in eliiasyon verimliligini maksimize edecek

niteliklere sahip olmas1 gerekmektedir.

Geleneksel kolon materyalleri, genellikle sinirl kimyasal stabilite, diisiik ylizey alam
ve sinirlt adsorpsiyon kapasitesi gibi dezavantajlar tagimaktadir. Bu nedenle, Ge-
68/Ga-68 jeneratorlerinde kullanilacak metal oksit bazli yeni kolon materyallerinin
gelistirilmesi biiytik bir gereksinim haline gelmistir. Bu metal oksitlerin uygun sentez
yontemleri ile {iretilmesi ve yapisal karakterizasyonlarinin yapilmasi, jeneratorlerin
etkinligini artirmak ve radyoizotoplarin tibbi uygulamalardaki kullanimim

iyilestirmek acisindan kritik bir dneme sahiptir.

Piyasada yaygin olarak kullanilmaya baglanan ilk jenerator (Cyclotron Inc. Rusya)
inorganik TiO2 kolon matrisi igermektedir. Bu jeneratoriin avantaji eliisyon igin diigiik
asit konsantrasyonu (0.1 M HCI vb.) kullanilmasi ve yiiksek verim elde
edilebilmesidir. Hidroklorik asit kullanilarak gerceklestirilen bu eliisyon isleminin
amac1 asidik kosullar saglanarak ®8Ga®*" iyonunun hidrolizinin engellenmesidir

(Radyoaktif isaretleme ve kimyasal prosesler i¢in gereklidir).

Bunun yani sira alternatif olarak kullanilan ve diinyada birkag ticari jenerator
ireticisinin kullandigr SnO2 malzemesi de bu calismada sentezlenerek c¢alismalarda

kullanilmistir.

Ticari olarak kullanilmasa da literatiirde ge¢gmisten bugiine genis bir yer tutan organik
bir malzeme olan poliakrilonitril (PAN) ile kullanilan CeO2-PAN kompozit malzemesi

de aragtirmaya konu olmustur.

Bu tezde, Ge-68/Ga-68 jeneratorlerinde kullanilmak tizere gesitli metal oksitlerin

sentezi ve yap1 karakterizasyonu yapilacaktir. Bu ¢aligma ile kolon materyali olarak
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kullanilabilecek alternatif metal oksitlerin, radyoniiklit jenerator sistemlerindeki
performansini iyilestirmek amaciyla yapisal ve kimyasal 6zelliklerinin incelenmesi
hedeflenmektedir. Bu ¢alismada deneysel olarak kullanilan TiO2, SnO2 ve CeO2-PAN

malzemesi ile ilgili yapilan calismalara yer verilmistir.
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4. DENEYSEL CALISMALAR

4.1. Ge®%/Ga®J enerafiirlerinde Kullanilacak Kolon
Malzemelerinin Uretilmesi:

4.1.1. CeO2-PAN Kolon Malzemesinin Sentezi:

Bu caligma kapsaminda CeO2-PAN dolayli ¢oktiirme yontemiyle iiretilmistir. Seryum
oksalat, %80 izo-propil alkol-%20 deiyonize su ortaminda 0,6 N seryum (III) nitrat
cozeltisine 1 N oksalik asit ¢cozeltisinin damla damla eklenmesiyle ¢okturalir. Sekil

4.1°de gosterilen deney diizenegi kullanilarak bu islem gergeklestirilmistir.

Sekil 4.1: Dolayli Coktiirme Yontemi.

Coktiirme islemi sonunda elde edilen c¢okelti deiyonize su ile yikanir, siiziiliir ve
kizilotesi (IR) lamba altinda 1 saat kurutulur. Sekil 4.2°de kurutma islemi

gosterilmistir.

12



Sekil 4.2: Kizil Otesi Lamba Altinda kurutulan Cékeltinin Gériintiisii.

1 g PAN, 25 mL 10 M HNOj3 icinde hafif 1sitma (yaklasik 70 °C) ve siirekli karistirma
ile viskoz bir ¢ozelti elde edilene kadar ¢ozullr. 1 g kalsine seryum oksit, kompozitin
homojen siispansiyonunu elde etmek i¢in hafif 1sitma ile kuvvetli karistirma ile PAN
¢ozeltisine yavasca eklenir. Suspansiyon daha sonra 1 L deiyonize su banyosuna
dokudlerek katle halinde ¢okturalur. Kitle halinde ¢oktiiriilmiis olan CeO2-PAN Sekil

4.3’te gosterilmistir.

Sekil 4.3: Kiitle halinde ¢oktiiriilmiis olan CeO2-PAN.

Kiitle halinde ¢oktiiriilmiis CeO2-PAN deiyonize su ile yikanir ve firinda 70 °C ‘de 12
saat boyunca kurutulur. Kurutulan kitle mekanik olarak ezilir ve eleme isleminden
gecirilerek 50-100 mesh araliginda partikller elde edilir. Ezme-eleme islemi Sekil

4.4’te gosterilmistir.
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Sekil 4.4: Ezme-eleme diizenegi.

4.2. SnO2 Kolon Malzemesinin Sentezi:

Kolon malzemesi olarak kullanilmasi amaglanan SnO» mekanokimyasal sentez
yontemiyle tretilmistir. Kalay klorur : amonyum karbonat : glukoz molce orani 1:
1.25:1.5 olacak sekilde karistirilarak porselen bir havanda 30 dk boyunca ezilerek
Sekil 4.5’teki gibi macun haline getirildi.

Sekil 4.5: Macun Kivamindaki karisimin goriintiisii.

Elde edilen macun kivamindaki karisim kiil firninda 600 °C de 3 saat boyunca kalsine

edildi. Kalsinasyon isleminden sonra toz formunda SnO> elde edilmistir. (Sekil 4.6)

14



Sekil 4.6: Kalsinasyon sonrast SnOz gortnuma.

4.1.3. TiO2 Kolon Malzemesinin Sentezi:

Ge® / Ga®® jeneratorlerinde kolon malzemesi olarak kullanilmasi hedeflenen TiO>
tozlar; diisiik kalsinasyon sicakliklarina olanak veren ve sivi ¢ozeltilerin baslangic
malzemesi olarak kullanildig: bir Gretim ydntemi olan sol-jel ¢oktlirme yontemi ile
tretilmistir [25, 26]. Sekil 4.7°de sol-jel ¢oktiirme yoOnteminin akis semasi

gosterilmistir.

Etanol (30 ml) Titﬂnw?; ':z:lllr)mpoksit » Saf su (250 ml) + Nitrik asit

Suyun tamani ugana kadar
90°C 'de 1sttilir:

\ 4

500-700°C arast sl islem

Sekil 4.7: Sol-jel ¢oktiirme yonteminin akis semasi.

Tozlarin sentezi temel olarak, titanyum izopropoksit (10 ml) + etanol (30 ml)
karisiminin saf su (250 ml) + nitrik asit sulu ¢6zeltisine yavas bir sekilde (damlatilarak)
eklenmesine dayanmaktadir. Her bir damlatma isleminde ¢6zeltide ¢cokelme meydana
gelmektedir. Titanyum izopropoksit ¢ozeltisinin tamami saf su ¢ozeltisine ilave

edilene kadar damlatma islemi devam eder. Daha sonra ¢okelme meydana gelen
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¢Ozelti petri kabina alinarak 100 °C’de kurutulmustur ve son olarak 500, 600 ve 700
°C’de 45 dakika boyunca 1s1l islem gormiistiir. Sekil 4.8’de iiretilen tozlarin gercek

goriintlisli verilmistir.

Sekil 4.8: TiO2 tozlarmin goriintiisti.

4.2. Deneysel YOontemler

Ge-68/Ga-68 jeneratorlerinde kullanilan kolon matrisi se¢iminde gesitli analizler,
malzemenin kimyasal, fiziksel ve mekanik 6zelliklerini degerlendirmek i¢in kullanilir.
Bu analizler, jeneratoriin performansini dogrudan etkileyen faktorlerin belirlenmesine
yardimci olur. Ideal bir kolon matrisi, yiiksek adsorpsiyon kapasitesine, uygun akis
Ozelliklerine ve iyi mekanik stabiliteye sahip olmalidir. Asagida kolon matrisi
seciminde kullanilan baglica analiz yontemleri ve bu analizlerin nasil rol oynadigi

agiklanmaktadir.

4.2.1. X-1s1m Kirinima (XRD) Analizi

XRD analizi, kolon matrisi olarak kullanilan malzemenin kristal yapisin1 ve faz
kompozisyonunu belirlemede énemli bir rol oynar. Ornegin, titanyum dioksit (TiO2)

gibi malzemelerde XRD, anatase ve rutile gibi farkli kristal fazlarin varligini belirler.
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Bu fazlar, Ge-68'in adsorpsiyon kapasitesini etkileyebilir. Anataz fazi, daha yiiksek bir

yiizey alani sunarak daha etkili bir adsorpsiyon saglar [27].

XRD ayrica, kolon materyalinin kristal boyutunu belirleyerek yiizey alaninin
degerlendirilmesine de katki saglar. Daha kiiciik kristal boyutlari, daha biiylik bir

ylizey alan1 sunar, bu da Ge-68’in daha iyi adsorbe edilmesine olanak tanir [28].

Uretilen TiO, ve CeO2-PAN faz analizleri XRD yontemi kullanilarak
gerceklestirilmistir. XRD analizleri Cu k-a anot malzemeli Rigaku D/max 2200 cihazi
kullanilarak Gebze Teknik Universitesinde gergeklestirilmistir. XRD &l¢iimlerinde
1,54 A dalga boylu x-1sinlar kullanilmustir ve veriler 10-80° arasinda 0,02 saniye

araliklarla alinmustir.

4.2.2. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM) ile Mikroyap1 Analizi

SEM analizi, kolon matrisi malzemesinin yiizey morfolojisini ve partikil boyutunu
incelemek i¢in kullanilir. Yiizey morfolojisi, malzemenin Ge-68'i adsorbe etme
kapasitesini dogrudan etkileyebilir. Diizgiin, gozenekli yiizey yapilar1 daha fazla
adsorpsiyon saglar [29].

Uretilen TiO2, CeO2-PAN ve SnO: malzemelerinin mikroyapilart SEM ydntemi
kullanilarak aragtirllmistir. Mikro yapi analizleri sirasinda ikincil elektronlarin
kullanildig1 taramali elektron mikroskobu kullanilmistir. SEM analizleri Gebze Teknik
Universitesi Taramali Elektron Mikroskobu Laboratuvarinda Philips XL 30 SFEG

cihazi kullanilarak gergeklestirilmistir.

4.2.3. Parcacik Boyutu Dagilimi Analizi

Parcacik boyutu dagilimi, kolonun akis 6zelliklerini ve mekanik stabilitesini belirler.
Biiytik partikiiller, daha iy1 mekanik stabilite saglarken, kiigiik partikiiller daha iyi
adsorpsiyon kapasitesi sunar. Bu nedenle pargacik boyutu dagilimi analizi, uygun
partikil boyutunu belirlemede kritik rol oynar [28].

Partikil boyut analizi, genel olarak bir numune de yer alan pargaciklarin boyut
dagilimlarini karakterize edebilmek igin kullanilan bir yontemdir. Jeneratérde kolon
malzemesi olarak kullanilacak olan metal oksitlerin ortalama pargacik boyutu ve boyut
dagilimi, devamli sivi akist agisindan onemlidir. Bu analizler Gebze Teknik

Universitesi kapsaminda yapilmistir.
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4.2.4. X-151m1 fotoelektron spektroskopi (XPS) ile YUzey Analizi

X-151m1 Fotoelektron Spektroskopisi (XPS), Ge-68/Ga-68 jeneratorlerinde kullanilan
kolon matrisi malzemelerinin ylizey kimyasini ve elementel bilesimini analiz etmek
icin Kkritik bir tekniktir. XPS analizi, malzemenin yiizeyindeki elementlerin kimyasal
durumunu ve baglanma enerjilerini belirleyerek jenerator performansini etkileyen

cesitli parametreleri ortaya ¢ikarabilir.

XPS teknigi ile kati orneklerin yiizey yapisi hakkinda oldukga hassas bilgiler
toplanabilmektedir. Uretilen metal oksitlerin ilk 10 nm’lik katmanmda hangi
elementlerin hangi valanslarda ve hangi kimyasal ¢evrelerde bulundugunu arastirmak
icin XPS yontemi kullanilmistir. Bu analizler Gebze Teknik Universitesi ve Sabanci

Universitesinde gerceklestirilmistir.

4.2.5. Fourier Doniisiimlii Kizilotesi (FTIR) Karakterizasyonlari

Ge-68/Ga-68 jeneratorlerinde kullanilan kolon matrisi malzemelerinin kimyasal
yapisint ve fonksiyonel gruplarini analiz etmede Onemli bir rol oynar. FTIR,
malzemenin ylizeyinde bulunan kimyasal baglarin ve fonksiyonel gruplarin
belirlenmesini saglar. Bu analiz, malzemenin Ge-68 adsorpsiyonu ve Ga-68 elusyonu

tizerindeki etkilerini anlamak agisindan kritik 6neme sahiptir.

FTIR, kolon matrisi yiizeyindeki fonksiyonel gruplarin tespiti i¢in kullanilir. Ornegin,
Ti02 gibi malzemelerin yiizeyinde hidroksil gruplarinin varlhigi, radyoizotoplarin
adsorpsiyon kapasitesini artirabilir. Hidroksil gruplari, Ge-68’in ylizeye tutunmasina
yardimci olan aktif adsorpsiyon bolgeleri saglayarak, jeneratoriin performansini artirir

[30].

FTIR, termal islemler veya modifikasyonlar sonrasinda malzemenin ylizeyinde
olusabilecek kimyasal degisiklikleri izlemek i¢in kullanilabilir. Kolon matrisi termal
veya kimyasal isleme tabi tutuldugunda, yiizeydeki fonksiyonel gruplar degisebilir, bu

da adsorpsiyon ve eliiasyon mekanizmalarimi etkileyebilir [31].

FTIR, kolon matrisi olarak kullanilan malzemenin safligin1 kontrol etmek i¢in de
kullanilabilir. Yizeyde istenmeyen safsizliklar veya kontaminantlar, adsorpsiyon
kapasitesini olumsuz yonde etkileyebilir. FTIR, bu tiir yabanci maddelerin tespit

edilmesinde kullanilarak malzemenin saf olup olmadigini dogrular [32].
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FTIR, ornekteki 6zellikle fonksiyonel gruplarin titresim frekanslarina dayanan, hizl
bir karakterizasyon teknigidir. FTIR analizleri, Sabanci Universitesi biinyesindeki

Thermo Scientific Nicolet iIS10 Smart iTR FTIR cihazi ile yapilmistir.

4.2.6. Brunauer-Emmett-Teller (BET) Ylzey Analizi

BET analizi, bir malzemenin spesifik ylizey alanim1 6l¢mek i¢in kullanilir. Yiiksek
ylizey alani, Ge-68'in TiO2 gibi malzemeler tarafindan daha iyi adsorbe edilmesini

saglar. Bu, jeneratoriin genel verimliligini artirir [33].

BET analizi ayrica, malzemenin gozenek yapisini ve hacmini belirleyerek, kolon
matrisi olarak kullanilacak malzemenin eliiSyon performansini tahmin etmek i¢in de

kullanilir.

BET ylizey analizi, bir malzemenin spesifik ylizey alanint 6lgmek icin kullanilan
yaygin bir tekniktir. BET teorisi, gaz molekiillerinin kati1 ylizeyine fiziksel
adsorpsiyonuna dayanir. TiO2 malzemesinin yizey analizleri icin bu teknik

kullanilmastir.
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5. DENEYSEL SONUCLAR

5.1. XRD Analiz Sonuclan

» CeO2-PAN:

Uretilen CeO2-PAN tozunun XRD deseni Sekil 5.1°de verilmistir. XRD deseni
degerlendirildiginde kiibik kristal yapida oldugu gozlemlenmistir.
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Sekil 5.1: CeO2-PAN tozunun XRD deseni.

CeOz'nin kiibik kristal yapisi, Ge®/Ga®® jeneratorlerinde kolon matrisi olarak
kullanilmasini degerlendirmek agisindan bazi avantajlar ve onemli 6zellikler sunar.
CeOg, kimyasal stabilitesi, yiiksek oksidatif kapasitesi ve oksijen bosluklar1 olusturma
yetenegiyle bilinir. Kiibik kristal yapist ise bu malzemenin yiizey alani, mekanik
stabilite ve iyon degisimi 6zelliklerini etkileyerek Ge-68’in adsorpsiyonu ve Ga-68’in

elliasyonu i¢in uygun bir ortam saglayabilir.

Kiibik yapiya sahip CeO2, kimyasal ve termal olarak oldukca stabildir. Bu, 0zellikle
yiiksek sicakliklara ve zorlu kimyasal kosullara maruz kalabilecek Ge-68/Ga-68

jeneratorlerinde uzun siireli kullanim agisindan bilylik bir avantaj saglar. CeO2'nin
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kararli kristal yapisi, ylizeyde bozunma veya yapisal degisikliklere karsi direng

gosterir, bu da malzemenin uzun miirlii olmasini saglar [31].

CeO2'nin kiibik yapisi, oksijen bosluklar1 olusturma kapasitesine sahiptir. Oksijen
bosluklari, ylizeyde daha fazla aktif site olusturarak Ge-68’in CeO> yiizeyine daha iyi
adsorbe edilmesini saglar. Bu oksijen bosluklari, malzemenin iyon degisim
kapasitesini artirarak radyoizotoplarin adsorpsiyonunu optimize eder [34]. Kibik
kristal yapinin diizgiin simetrisi, bu oksijen bosluklarinin homojen bir sekilde

dagilmasini saglar ve boylece adsorpsiyon verimliligini artirir.

Kibik kristal yapi, malzemenin mekanik dayanikliligini da artirir. Ge-68/Ga-68
jeneratorlerinde kolon materyali, eliiasyon islemi sirasinda mekanik streslere maruz
kalabilir. CeO2'nin kiibik yapisi, mekanik streslere kars1 dayaniklidir ve bu da uzun

stireli elisyon dongiileri boyunca malzemenin bozulmasini engeller [35].

Kiibik yapiya sahip CeOq, genellikle yiiksek yiizey alanina sahiptir, bu da daha fazla
radyoizotopun yiizeye adsorbe edilmesini saglar. Yiiksek yiizey alani, Ge-68’in kolon
materyali lizerine daha etkin sekilde baglanmasina yardimer olur. Ayrica, CeO2'nin
iyon degisim kapasitesi de bu ylizey alam ile iliskili olarak artar. Kiibik yap,
malzemenin i¢ yapisinda etkili bir iyon degisimini destekleyerek Ga-68’in eliisyonunu

kolaylastirir [36].

Kiibik kristal yapida, oOzellikle oksijen bosluklart gibi kusurlar, malzemenin
adsorpsiyon kapasitesini artirirken, gereginden fazla oksijen boslugunun olusmasi
kimyasal stabiliteyi olumsuz etkileyebilir. Bu nedenle, CeO2'nin oksijen bosluklarinin
dikkatli bir sekilde kontrol edilmesi, optimum adsorpsiyon kapasitesine ulagmak icin
onemlidir. Fazla oksijen boslugu, malzemenin kimyasal dengesini bozarak Ga-68’in

elisyon verimliligini diistirebilir.
» TiOz:

Gilinlimiizde yaygin olarak kullanilan jeneratorlerde kolon malzemesi olarak kullanilan
TiO2’nin anataz ve brokit fazda oldugu bilinmektedir. TiO2 tozlarinin XRD deseni

Sekil 5.2°de gosterilmistir.
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Sekil 5.2: TiO2 tozunun XRD deseni.

TiO2 tozlarmin istenen performanst verecek kalitede olmasi dogru fazlardan
olusmasina ve nano kristalin olmasma baghdir. Sentezlenen TiO2 tozunun XRD
analizinde ¢ogunlukla anataz fazindan olustugu ve az miktarda brokit fazinin da

olustugu belirlenmistir. Rutil faz1 ise tespit edilmemistir.

TiO2’nin XRD analizi sonucunda biiyiik oranda anataz fazinda ve az miktarda brookite
fazinda oldugu, rutil faza rastlanmadigi bulgusu, Ge-68/Ga-68 jenerattrleri icin kolon
matrisi olarak kullanilabilirligi agisindan 6nemli sonuglar ortaya koyar. TiO2 nin farkli
fazlar1 (anataz, rutil, brookite), yiizey alani, adsorpsiyon kapasitesi ve kimyasal
stabilite gibi jeneratdr performansini etkileyen kritik 6zellikler sunar. Anataz ve
brookite fazlarmin baskin olmasi, Ge-68’in adsorpsiyon kapasitesi ve Ga-68’in

elusyon verimliligi tizerinde olumlu bir etki yaratabilir.

Anataz fazi, TiO2'nin en yiiksek yiizey alanina sahip fazlarindan biridir. Yiiksek ytlizey
alani, radyoizotoplarin (Ge-68) ylizeye daha etkin bir sekilde baglanmasina olanak
tanir. Ayrica anataz fazi, oksijen bosluklar1 ve hidroksil gruplar1 agisindan zengin olup,
bu Ozellikler Ge-68’in adsorpsiyonu i¢in daha fazla aktif site saglar. Dolayisiyla,

anatase fazinin baskin olmasi, jeneratoriin performansi i¢in avantajhdir [27].
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Rutil faz1, TiO2’nin en kararli formudur ancak genellikle daha diisiik ylizey alanina ve
daha az oksijen bosluguna sahiptir. Bu nedenle, rutil fazinin olmamasi, yiizey alaninin
azalmasini ve radyoizotoplarin adsorpsiyonunun zayiflamasini 6nler. Rutil fazinin
bulunmamasi, anataz ve brookite fazlarinin yiizeyde daha fazla aktif site olusturmasini
saglayarak Ge-68 adsorpsiyonu i¢in daha iyi bir ortam saglar. Rutil fazinin eksikligi,
daha diisiik yiizey alani ve adsorpsiyon kapasitesine neden olacak bir faktor

olmadigindan, bu 6zellik Ge®®/Ga®® jeneratorleri i¢in avantajlidir [28].

Anataz ve brookite fazlarinin bulunmasi, TiO2’nin ylizey reaktivitesini artiran oksijen
bosluklarinin varlig: ile iliskilidir. Bu oksijen bosluklari, yiizeyde daha fazla aktif
adsorpsiyon merkezi olusturarak Ge-68’in ylizeye baglanma kapasitesini artirir.
Oksijen bosluklari, ayn1 zamanda yiizeydeki hidroksil gruplarinin miktarmni artirarak

daha fazla radyoizotop adsorpsiyonuna olanak tanir [36].

Anataz fazi, rutil fazina gore daha az kararlidir ancak diisiik sicaklik ve kimyasal
kosullarda yeterli stabilite saglar. Ge®/Ga®® jeneratorleri icin kullanilan kolon matrisi
genellikle diisiik sicaklik kosullarinda g¢alistigindan, anataz fazinin baskin olmasi
kimyasal stabilite agisindan yeterli performans gosterir. Ayrica brookite fazinin az
miktarda bulunmasi, stabiliteyi ¢ok fazla etkilemez, ¢linkii ana faz anataz oldugunda

sistemin genel stabilitesi korunur [37].

XRD analizi sonucu TiO2'nin bilyiik oranda anatase ve az miktarda brookite fazinda
bulunmasi, Ge®®/Ga®® jeneratorlerinde kolon matrisi olarak kullanilmak igin ideal
Ozellikler sunar. Anataz fazi yiiksek yiizey alani, oksijen boslugu ve hidroksil
gruplarina sahip oldugu icin Ge-68 adsorpsiyon kapasitesini artirirken, brookite fazi
da yiizey reaktivitesine katkida bulunur. Rutil fazinin olmamasi, diisiik yiizey alani ve
reaktivite sorunlarini ortadan kaldirarak adsorpsiyon kapasitesini olumsuz etkilemez.
Bu faz kombinasyonu, jeneratdriin hem kimyasal stabilitesini hem de radyoizotop

adsorpsiyon kapasitesini optimize eder.

5.2. SEM Analiz Sonuclan
» CeO2-PAN:

Ce02-PAN numunelerinin taramali elektron mikroskobu goriintiileri Sekil 5.3’te

verilmistir. CeO2-PAN numuneleri yuvarlak kenarlara ve bilyiik toz boyutuna sahiptir.
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Sekil 5.3: CeO2-PAN tozlarinin SEM goriintiileri.

SEM (Tarama Elektron Mikroskobu) analizi ile elde edilen sonucglarda CeO,-PAN
(Seryum dioksit - Poliakrilonitril) numunelerinin yuvarlak kenarlara ve biylk toz
boyutlarina sahip oldugu bulgusu, Ge®®/Ga®® jeneratorlerinde kolon matrisi olarak
kullanilabilirligi acisindan degerlendirildiginde ¢esitli avantajlar ve potansiyel
zorluklar sunar. Bu morfolojik 6zellikler, malzemenin akis karakteristikleri, yiizey
alani, adsorpsiyon kapasitesi ve mekanik stabilitesi gibi jeneratdr performansini

etkileyen 6nemli faktdrleri dogrudan etkileyebilir.

Yuvarlak kenarlara sahip CeO,-PAN partikilleri, yuzeyde daha az keskin kenar ve
kose barindirdign icin mekanik streslere karst daha dayaniklidir. Ge®®/Ga®
jeneratorlerinde kullanilan kolon matrisinin uzun siireli kullanimda aginmaya ve
par¢alanmaya kars1 dayanikli olmasi gereklidir. Yuvarlak kenarlar, eliiasyon sirasinda

partikiillerin par¢alanma olasiligini azaltarak kolonun mekanik stabilitesini artirir [38].

Ayrica, yuvarlak kenarlar partikiiller arasinda daha diizglin bir bosluk yapisi
olusturarak sivilarin kolon igerisinden daha verimli bir sekilde akmasina olanak tanir.
Bu, eliisyon verimliligini artirabilir ve Ga-68'in kolon boyunca daha homojen bir

sekilde dagilmasini saglar.

Biiylik partikiil boyutlari, kolon matrisi olarak kullanilan malzemelerin akis
ozelliklerini ve yiizey alanini etkiler. Daha biiylik partikiiller, kolon icerisinden gecen
stvinin akig hizini artirabilir, bu da Ge®/Ga®® jeneratorlerinde daha hizli ve verimli
ellisyon saglar. Bununla birlikte, biiyiik partikiil boyutlar1 yiizey alanini kiigiiltebilir,
bu da adsorpsiyon kapasitesini sinirlayabilir. Yani, biiylik toz boyutuna sahip CeO2-
PAN numuneleri, hizli eliisyon icin avantaj sunarken, ylizey alaninin azalmasi

nedeniyle Ge-68’in adsorpsiyon kapasitesi sinirlanabilir [39].

Bununla birlikte, bu etki, partikiillerin yiizey kimyasina bagli olarak degisiklik

gosterebilir. CeO2'nin yiiksek yiizey reaktivitesi ve oksijen boslugu olusturma
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kapasitesi, biiyiik partikiil boyutlarinin neden oldugu yiizey alani kaybini kismen telafi
edebilir.

Yuvarlak kenarlar ve biiyiik partikiil boyutlari, CeO2-PAN numunelerinin mekanik
stabilitesini artirabilir, bu da kolonun uzun vadeli kullanimini destekler. Ge®/Ga%®
jeneratorlerinde kolon matrisi, eliisyon islemleri sirasinda mekanik strese maruz kalir
ve partikiillerin asmmmasi veya pargalanmasi jeneratér performansini olumsuz
etkileyebilir. CeO2-PAN partikiillerinin biiyiik boyutlara sahip olmasi, bu tiir mekanik

hasarlara kars1 daha dayanikli olmasini saglar [40].

Ce0O2-PAN numunelerinin biiyiik partikiil boyutlari, kolon igerisindeki sivinin daha
hizli akmasina olanak tanir. Bu durum, kanal olusumunu azaltarak akisin daha
homojen olmasini saglar ve Ga-68’in eliisyonunun verimli bir sekilde gerceklesmesine
katki sunar. Yuvarlak kenarlar ve biiylik partikiil boyutlari, kolonun tikanmasini
Onleyebilir ve eliisyon sirasinda sivilarin daha kolay gecis yapmasini saglayarak

sistemin performansini artirir [41].

Biiytik partikiil boyutlari, CeOz2'nin toplam ylizey alanim azalttig1 i¢in adsorpsiyon
kapasitesini kismen sinirlandirabilir. Yiizey alani ne kadar biiyiikse, Ge-68’in adsorbe
edilebilecegi alanlar da o kadar fazla olur. Ancak, CeO2'nin yuzeyinde oksijen
bosluklar1 ve aktif hidroksil gruplarinin varligi, bu kaybi kismen telafi edebilir.
CeO2'nin yiiksek reaktivitesi, biiyiik partikiil boyutlarinin getirdigi yiizey alan1 kaybim
dengeler [42].

> SnOq:

Uretilen SnO> tozlarinin SEM gériintiileri Sekil 5.4°te verilmistir. SnO2 nin mikroyap1
goriintiisii  incelendiginde istenen gozenekli yapmin elde edildigi acgikca

gorulmektedir.
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Sekil 5.4: SnO2 tozunun SEM gorUntusu.

Gozenekli SnO2 yapismin  Ge®/Ga®® jeneratérlerinde  kolon matrisi  olarak
kullanilabilirligi, bu malzemenin morfolojik ve kimyasal oOzelliklerinden dolay1
potansiyel avantajlar sunar. G6zenekli yapilar, yiiksek yiizey alani ve iyon degisimi
i¢cin uygun alanlar saglayarak radyoizotoplarin adsorpsiyon kapasitesini artirabilir.
Ayrica SnO», kimyasal stabilitesi, mekanik dayanikliligi ve yilizey reaktivitesi ile
bilinir ve bu 6zellikler Ge-68’in etkin bir sekilde adsorpsiyonu ve Ga-68’in verimli

elisyonu igin 6nemli avantajlar saglar.

GoOzenekli SnO yapilarinin en belirgin avantaji, genis yiizey alanlarina sahip
olmalaridir. Yiiksek yiizey alani, kolon matrisi olarak kullanilan malzemenin daha
fazla radyoizotop adsorbe edebilmesini saglar. Bu ozellik, Ge-68’in SnO: ylizeyine
etkin bir sekilde baglanmasini kolaylastirir. Gozenekli yapilar, ayni zamanda sivilarin

malzeme boyunca daha kolay ve hizli akmasini saglayarak eliisyon verimliligini artirir

[28].

SnO;, yuksek kimyasal ve termal stabiliteye sahip bir malzemedir. Bu ozellik,
Ge®®/Ga’® jeneratérlerinde uzun siireli kullanim icin énemlidir, ¢iinkii kolon matrisi
olarak kullanilan malzeme, radyoaktif bozunmaya ve siv1 eliisyonuna maruz kalirken
kimyasal stabilitesini korumalidir. Gozenekli SnO> yapilari, yliksek sicakliklarda bile

yapisal stabilitelerini koruyarak uzun stireli kullanima uygun hale gelir [29].

GoOzenekli SnOy yapilari, oksijen bosluklarinin olusumu igin elverisli bir ortam saglar.
Oksijen bosluklar, yiizeyde daha fazla aktif site olusturur ve bu da Ge-68’in daha iyi

adsorpsiyonunu saglar. Oksijen bosluklari, ayn1 zamanda yiizey reaktivitesini artirarak
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elisyon sirasinda daha etkili iyon degisimi saglar. SnO2'nin gozenekli yapisi, bu

oksijen bosluklarini stabilize ederek jenerator performansini artirir [43].

Gozenekli SnO; yapilari, yiizeyde bulunan aktif hidroksil gruplari ve oksijen
bosluklar1 sayesinde yiiksek bir iyon degisim kapasitesine sahiptir. Bu 6zellik, Ge-
68'in etkin bir sekilde adsorbe edilmesine ve Ga-68'in hizli eliisyonuna katkida
bulunur. Iyon degisim kapasitesi, gdzenekli yapilar sayesinde artirildigindan, SnO

jenerator performansini olumlu yonde etkiler [44].

Gozenekli yapilar, stvilarin kolon boyunca daha homojen ve hizli akmasini saglar. Bu,
Ozellikle Ga-68'in eliisyon siirecinde 6nemlidir, ¢iinkii diizgiin bir akis hiz1 Ga-68’in
jeneratorden daha verimli bir sekilde toplanmasina olanak tanir. Literattirde gozenekli
SnO; yapilari, sivilarin kanal olusumu veya tikanma olmaksizin kolon boyunca
hareket etmesini saglayarak eliisyon verimliligini arttirdig1 goriilmektedir. Bu durum
dinamik kolon kosullarinda test edildiginde yeterince biiyilkk malzeme boyutu
olusmadigindan tam tersi sekilde gozlemlenmistir. Istenen ve olmas1 gereken akis hiz1
SnO2 nin kolon kosullarinda denendiginde elde edilememistir. Bu da diger 6zellikleri
bakimindan uygun goriinen bu malzemenin ilerleyen ¢alismalarda kullanilmasinin

Oniine gegmistir.

SnO2’nin gozenekli yapisi, mekanik olarak da olduk¢a dayaniklidir. Jeneratorlerde
kullanilan kolon malzemesi, sivilarin basinci ve radyoaktif malzemelerin hareketi
nedeniyle mekanik strese maruz kalir. G6zenekli SnO2, partikiillerinin bozulmasini
engelleyerek uzun stireli eliisyon dongiileri boyunca mekanik stabilite saglar. Bu

ozellik, jeneratdriin uzun dmiirlii olmasini ve performansini siirdiirmesini saglar [45].

> TiOy:

TiO2 tozlarmin SEM goriintiileri Sekil 5.5°te verilmistir. Bu goruntilere bakildiginda
diizensiz sekilli ve biiyilk boyutlu parcaciklar dikkat cekmektedir. Yiksek
biiylitmelerde alinan goriintiilerde kristal tanelerine rastlanmamasi, hedeflendigi gibi

nanokristalin par¢aciklarin olustuguna isaret etmektedir.
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Sekil 5.5: TiO2 tozunun SEM goruntileri.

TiO2’nin SEM goriintii analizlerinde diizensiz sekilli ve biiyiik boyutlu pargaciklarin
yani1 sira nanokristalin parcaciklari olusumu, Ge®®/Ga® jeneratorlerinde kolon matrisi
olarak kullanilabilirligi acisindan 6nemli bulgular sunar. Bu tiir morfolojik 6zellikler,
jeneratOriin adsorpsiyon kapasitesini, yiizey reaktivitesini, ellisyon verimliligini ve

mekanik stabilitesini dogrudan etkiler.

Nanokristalin pargaciklar, yiiksek yiizey alani sunar ve bu, Ge-68'in adsorpsiyonu igin
onemli bir avantajdir. Kristal tanelerine rastlanmamasi ve pargaciklarin nanoskopik
boyutlarda olmasi, yiizeyde daha fazla aktif adsorpsiyon merkezi bulunmasina olanak
tanir. Yiizey alani ne kadar biiyiikse, radyoizotoplarin (Ge-68) TiO yiizeyine tutunma

olasiligi o kadar artar. Bu da jeneratoriin genel adsorpsiyon kapasitesini iyilestirir [46].

Diizensiz sekilli ve bliyiikk boyutlu pargaciklar, kolon ig¢indeki akis Ozelliklerini
etkileyebilir. Biiyiik parcaciklar, kolon boyunca daha hizli siv1 akisina olanak tanir ve
bu durum eliisyon hizini artirabilir. Ancak diizensiz sekilli pargaciklar, siv1 akisini
heterojen hale getirebilir ve bu da kanal olusumuna neden olabilir. Kanal olusumu,
Ge®%/Ga’® jeneratdrlerinde eliisyonun homojen olmamasina yol agabilir ve bu da Ga-

68’in verimli bir sekilde eliie edilmesini engelleyebilir [45].

Nanokristalin TiO2 yapilari, yiizeyde oksijen bosluklari ve aktif hidroksil gruplarinin
artmasmma neden olur. Bu durum, yiizey reaktivitesini artirarak Ge-68’in
adsorpsiyonunu optimize eder. Kristal tanelerine rastlanmamasi ve nanokristalin
yapilarin olusumu, malzemenin yiizeyinde daha fazla aktif site bulunmasina olanak
tanir. Oksijen bosluklarinin varligi, ylizeyin kimyasal reaktivitesini artirarak jenerator

performansini iyilestirir [47].

Biiyiik boyutlu ve diizensiz sekilli TiO2 parcaciklari, mekanik stabilite agisindan

avantajli olabilir. Ge®%/Ga®® jeneratorlerinde kolon matrisi, elilasyon islemleri
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sirasinda mekanik strese maruz kalir. Diizensiz sekilli ve biiyiik boyutlu parcaciklar,
bu streslere kars1 daha dayanikli olabilir ve partikiillerin bozulmasini engelleyebilir.
Ancak agir1 diizensizlik, mekanik performansi olumsuz etkileyebilir ve pargaciklarin

zamanla kirilmasina yol agabilir [40].

TiO2'nin nanokristalin yapilar halinde olugmasi, kristal tanelerinin gézlenmemesi,
malzemenin daha homojen bir yapida oldugunu ve yiiksek derecede kristal kusurlari
igerdigini gosterir. Kristal kusurlari, 6zellikle oksijen bosluklar1 olusturur ve bu da Ge-
68’in TiO2 ylizeyine daha iyi adsorpsiyon yapmasina olanak tanir. Oksijen bosluklari,

yiizeydeki aktif siteleri artirarak Ga-68’in eliisyon verimliligini artirabilir [29].

Nanokristalin  yapidaki TiO2’nin diizensiz ve biiyiikk boyutlu parcaciklarla
birlestirilmesi, Ge%/Ga®® jeneratorlerinin performansini hem adsorpsiyon hem de
eliiasyon agisindan optimize edebilir. Nanokristalin yapilar sayesinde yliksek yiizey
alan1 ve ylizey reaktivitesi elde edilirken, biiylik boyutlu parcaciklar sivi akis hizini
artirabilir ve kolonun mekanik dayanikliligin1 giiclendirebilir. Bununla birlikte,

diizensiz sekiller, kanal olusumunu 6nlemek amaciyla dikkatle kontrol edilmelidir

[48].

5.3. Parcacik Boyutu Dagilimi Analiz Sonug¢lar

> TiOy:

TiO2 toz pargaciklarinin ortalama boyutu ve boyut dagilimi, devamli sivi akisi
acisindan onemlidir. Uretilen TiO2 tozlarinin lazer kirmm ile dlgiilen ortalama
parcacik boyutunun 460 + 50 um oldugu ve pargacik boyut dagiliminin ise tek pikli
(monodisperse) oldugu belirlenmistir. TiO2 tozuna ait par¢acik boyut dagilimi grafigi
Sekil 5.6’da gosterilmistir.

Particle Size Distribution
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Sekil 5.6: TiO tozlarinin pargacik boyut dagilimi.

29



TiO2’nin partikiil boyut dagilim analizine gore ortalama partikiil boyutunun 460
mikron olarak Olgulmesi, Ge-68/Ga-68 jeneratorlerinde kolon matrisi olarak
kullanilabilirligi acisindan bazi avantajlar ve potansiyel zorluklar sunar. Partikiil
boyutu, bir kolon matrisi malzemesinin adsorpsiyon kapasitesini, elllasyon
verimliligini, akis hizim1 ve mekanik stabilitesini dogrudan etkileyen Onemli bir
parametredir. 460 mikron gibi biiyiik bir partikiil boyutu, 6zellikle akis ve mekanik
stabilite acisindan belirli avantajlar sunabilirken, yiizey alani ve adsorpsiyon kapasitesi

bakimindan bazi sinirlamalar olusturabilir.

Biiyiik partikiil boyutlari, ylizey alaninin azalmasina neden olur. Yiizey alani ne kadar
biylkse, Ge-68'in yiizeye adsorbe olabilecegi alanlar o kadar fazla olur. 460 mikron
gibi biiyiik partikiil boyutlarinda, yiizey alan1 daha kiigiik partikiillere gore daha
stnirhidir, bu da adsorpsiyon kapasitesini diigiirebilir. Bunun sonucunda, Ge-68’in
TiO2 ylizeyine baglanma verimliligi azalabilir. Yani biiyiik partikiiller hizli eliisyon

saglarken, adsorpsiyon kapasitesi bakimindan sinirlamalar getirebilir [27].

Akademik literatiirde, Ge®®/Ga®® jeneratérleri igin kullanilan TiO- partikiillerinin ideal
boyut araliginin genellikle 45 ila 250 mikron arasinda oldugu belirtilmistir. Ancak 460
mikron gibi biiyiik partikiil boyutlari, 6zellikle yiiksek akis hizlarinin ve mekanik
stabilitenin dnemli oldugu sistemlerde avantaj saglayabilir. Bu boyutun eliisyon hizini
artirma potansiyeli olmasina ragmen, adsorpsiyon kapasitesini optimize etmek igin
partikiil boyutunun daha kiigiik olmasi gerekebilir [41]. Bu sebeple elde edilen biyuk

parcacikli TiO2 tozu ezme-eleme yontemiyle istenen boyutlara getirilmistir.

5.4. XPS Analiz Sonuclari
» Ce0,.PAN:

Sekil 5.7°de CeO2-PAN numunesine ait XPS grafigi verilmistir.
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Sekil 5.7: CeO2-PAN XPS grafigi.

Bu grafiklere yapilan fitler Tablo 5.1’de, yilizey civarinda bulunan Ce+3/Ce+4

oranlarin1 vermektedir.

Tablo 5.1: XPS analizleri sonucu elde edilen Ce+3/Ce+4 oranlari.

Ce+3 Ce+4

34.72 65.28

Seryum kullanildig1 uygulamalarda, o6zellikle de iyon degisimi ve adsorpsiyon
stireclerinde, Ce3+ ve Ce4+ formlar1 arasinda kararli bir denge saglanmasi kritik bir
rol oynar. Ge®/Ga®® jeneratorleri veya benzeri kolon matrisi sistemlerinde
kullanilacak CeO; yapisinda her iki oksidasyon durumu da bulunabilir. Istenen formun
belirlenmesi ve bu formun uygun orani, uygulamanin gereksinimlerine gore degisir.
Ancak genel olarak, Ce4+ formu tercih edilirken Ce3+ formu da belirli oranlarda

bulunabilir ve bu denge malzemenin 6ézelliklerini etkiler.

Seryum oksit genellikle CeO2 formunda bulunur, bu da Ce4+ oksidasyon durumuna
karsilik gelir. Bununla birlikte, yiizeyde Ce3+ iyonlar1 da bulunabilir. Ce4+ ve Ce3+

orani, seryum oksitin yiizey kimyasi ve oksijen bosluklar1 gibi 6zelliklerini etkiler.

Ce4+ formu, seryumun kararli ve okside halidir ve genellikle kimyasal stabilite saglar.

CeOg, giliglii oksidatif kapasiteye sahip olup, oksijen bosluklart olusturarak iyon
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degisim mekanizmalarin1 kolaylagtirabilir. Bu 6zellik, kolon matrisinde radyoizotop

adsorpsiyonu icin 6nemli olabilir [49].

Ce3+, indirgenmis bir form olup daha yiiksek elektron yogunluguna ve daha fazla
kimyasal reaktiviteye sahiptir. Bu form, oksijen bosluklarinin olusumunu artirir ve
ylizeyde daha aktif siteler saglayarak adsorpsiyon kapasitesini artirabilir. Ancak fazla

miktarda Ce3+formu, kimyasal stabiliteyi azaltabilir [50].

Ge-68/Ga-68 jeneratorlerinde veya diger kolon matrisi uygulamalarinda en uygun
seryum oksit formu, Ce4+’iin baskin oldugu, ancak belirli miktarda Ce3+ iceren bir
yapidir. Clinkii Ce4+ formu, kimyasal stabiliteyi saglar ve uzun vadeli kullanimlarda
malzemenin dayanikliligini artirir. Ayn1 zamanda, Ce3+ formunun belirli bir oranda

bulunmas1 oksijen bosluklar1 olusturarak adsorpsiyon kapasitesini artirabilir.

Ce4+’lin baskin oldugu yapi, yiiksek oksidasyon kapasitesi ve oksijen boslugu
olusturma yetenegi nedeniyle genellikle tercih edilir. Ce3+’lin diisiik seviyelerde
bulunmasi, yiizeyde adsorpsiyon kapasitelerini artiran aktif merkezler saglayabilir.
Bununla birlikte, Ce3+ oraninin fazla olmasi, materyalin uzun vadede bozunmasina ve

oksidatif dengesizliklere yol acabilir [51].

Tipik olarak, Ce4+/Ce3+ orani1 2:1 veya 3:1 araliginda olmalidir. Bu oran, materyalin
yeterince oksijen bosluguna sahip olmasini saglayarak iyon degisim ve adsorpsiyon
kapasitesini artirirken, kimyasal stabiliteyi de korur [34]. Elde edilen sonuclar bu

oranin uygun oldugunu dogrulamaktadir.
» TiOo:

Sekil 5.8’de TiO2 toz malzemesine ait XPS grafigi verilmistir. Metal safsizliklarin
gbzlenmedigi ve yapida sadece Ti ve O atomlarinin bulundugu, saf bir TiO2 yapisinda

oldugu goriilmektedir.
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Sekil 5.8: TiO; tozlarim XPS grafigi ve Atom Yiizdeleri.

Ge®®/Ga’® jeneratorlerinde kullanilan TiO kolon matrisi icin Ti-O orani, malzemenin
yiizey kimyasi, oksijen bosluklarinin varlig1, adsorpsiyon kapasitesi ve genel jenerator
performansi agisindan kritik bir neme sahiptir. TiO2, genellikle ideal kosullarda 1:2
Ti:0 oranina sahip olmalidir, ¢linkii bu oran, titanyumun oksijen ile dengeli bir yapida
oldugu durumu temsil eder. Ancak, bu oran ¢esitli kosullar altinda degisebilir ve bu
degisiklikler Ge-68'in adsorpsiyonu ve Ga-68'in elisyonu tzerinde 6nemli etkiler

yaratabilir.

TiO2'nin yiizeyinde oksijen bosluklari olustugunda, yiizeydeki Ti ve O elementlerinin
orani degisebilir. Oksijen bosluklari, ylizeyde daha fazla aktif adsorpsiyon merkezi
olusturarak Ge-68'in adsorpsiyon kapasitesini artirabilir. Bu bosluklar genellikle Ti:O
oraninin 1:1.8 1ile 1:2 arasinda oldugu yiizeylerde goriiliir. Oksijen bosluklari,
yilizeydeki oksijen atomlarmin eksikligini gosterir ve bu da ylizeyin daha reaktif

olmasina neden olur [27].

Oksijen bosluklar, ylizeydeki aktif hidroksil gruplarinin sayisini artirarak radyoizotop
adsorpsiyonunu kolaylastirir. Bu nedenle, Ge®®/Ga®® jeneratorlerinde kullanilan
TiOz2'nin Ti:O orani, oksijen bosluklarini igerecek sekilde hafif bir sapma gosterebilir,

bu da adsorpsiyon kapasitesini artirabilir.
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Ge-68'in TiO2 yiizeyine adsorpsiyonu, yiizeyde bulunan oksijen bosluklar1 ve aktif
yiizey gruplarina baglidir. ideal Ti/O oraninin 1:2 olmasi, TiO2'nin kararli bir yapida
oldugunu ve yiizeydeki oksijen bosluklarinin siirli oldugunu gosterir. Ancak, oksijen
bosluklar1 olustuk¢a bu oran hafif¢e diiser ve bu da yiizeydeki adsorpsiyon kapasitesini
artirir. Oksijen bosluklarinin varligi, Ge-68'in yilizeye baglanmasini kolaylastirir ve bu

da genel jeneratdr performansini iyilestirir [52].

TiO2'nin yiizeyine uygulanan 1sil veya kimyasal islemler, yiizeydeki oksijen
bosluklarinin sayisini ve dolayisiyla Ti:O oranini degistirebilir. Isil islemler, TiO2'nin
ylizeyindeki oksijen atomlarint uzaklastirarak Ti3+ olusumuna ve oksijen
bosluklarinin artmasina neden olabilir. Bu durum, yiizeydeki Ti:O oranini degistirerek
adsorpsiyon kapasitesini artirabilir. Ancak bu oran ¢ok fazla degisirse, malzeme

yuzeyinin kimyasal dengesi bozulabilir [41].

Ge-68/Ga-68 jeneratorlerinde kullanilan TiO2 kolon matrisi i¢in Ti:O orani, oksijen
bosluklarinm varlig1 ve yiizey reaktivitesi agisindan énemlidir. ideal olarak Ti/O oram
1:2 olmalidir, ancak yiizeyde oksijen bosluklari olustugunda bu oran 1:1.8 seviyesine
diisebilir. Bu oksijen bosluklari, adsorpsiyon kapasitesini artirirken, kimyasal
stabilitenin korunmasi i¢in dikkatle kontrol edilmelidir. Optimal Ti:O orani, hem
ylizey reaktivitesini artirarak Ge-68 adsorpsiyonunu iyilestirir hem de kolonun uzun

slireli kullaniminda stabilite saglar.

5.5. FTIR Analiz Sonuclari
» Ce0O2-PAN:

Uretilen CeO2-PAN tozlarma ait FTIR spektrumu Sekil 5.9°da verilmistir.
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Sekil 5.9: CeO2-PAN tozunun FTIR spektrumu.

CeO2-PAN kompozitinin FTIR (Fourier Doéniisiimlii Kizilotesi Spektroskopisi)
spektrumu incelendiginde, malzemenin yilizey kimyasini ve fonksiyonel gruplarini
ortaya koyarak Ge®®/Ga®® jeneratorlerinde kolon matrisi olarak kullanilabilirligi
hakkinda onemli bilgiler saglar. FTIR spektrumu, CeO, ve PAN arasindaki
etkilesimler, ylizeydeki fonksiyonel gruplar, malzemenin yapisal stabilitesi ve iyon

degisim kapasitesi gibi konularda bilgi verir.

FTIR spektrumunda CeO2 ve PAN arasindaki etkilesimler net olarak gdzlemlenebilir.
Genellikle PAN’1n -CN (nitril) gruplarina ait karakteristik emilim bantlar1 (2200-2250
cm' araliginda) FTIR spektrumunda goriiliir. CeOz2’nin ylizeyi ile PAN arasindaki
baglanma etkilesimleri, bu karakteristik bantlarin kaymasi veya zayiflamas: seklinde
kendini gosterebilir. Bu, CeO2'nin PAN'a gii¢lii bir sekilde baglandigini ve kompozitin
stabil oldugunu gosterir [42].

Bu tiir gii¢lii baglanmalar, CeO2-PAN kompozitinin Ge-68 adsorpsiyonu ve Ga-68

elusyonu sirasinda mekanik ve kimyasal olarak kararli kalmasini saglar.

FTIR analizi, CeO2-PAN kompozitinin yiizeyinde bulunan fonksiyonel gruplari da
ortaya ¢ikarir. Hidroksil (-OH) gruplarina ait genis emilim bantlar1 (3200-3500 cm™)
genellikle CeO2'nin ylizeyinde bulunur ve bu gruplar Ge-68'in adsorpsiyonunda aktif
roller oynar. Hidroksil gruplari, yiizeyde aktif merkezler olusturarak iyon degisimini
hizlandirir. Bu fonksiyonel gruplar, Ge-68’in CeO2 ylizeyine daha etkili bir sekilde

baglanmasini saglayarak jenerator performansini artirir [39].
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PAN’mm yapisinda bulunan nitril (-CN) ve karbonil (-C=0) gruplar, FTIR
spektrumunda giiclii karakteristik emilim bantlar1 gosterir. Bu gruplar, CeO: ile
baglanarak kompozitin yiizey kimyasini etkiler. Nitril gruplarinin CeO2 ylzeyi ile
etkilesimi, Ge-68 adsorpsiyonunu desteklerken, karbonil gruplar1 yiizeyde iyon
degisimini kolaylastirir. FTIR spektrumunda bu gruplarin varligi ve etkilesimleri,
malzemenin iyon degisim kapasitesini artirarak Ga-68'in etkin bir sekilde eliie

edilmesini saglar [53].

FTIR spektrumu, CeO2'nin karakteristik Ce-O baglarini gosteren giiglii emilim bantlar1
(500-600 cm™ araliginda) igerir. Bu bantlar, CeO2'nin yapisal kararliligini ve
ylizeyinde bulunan oksijen bosluklarinin varligin1 ortaya koyar. Oksijen bosluklari,
CeO2'nin yiizeyinde daha fazla aktif merkez olusturarak Ge-68 adsorpsiyonunu artirir.
FTIR ile oksijen bosluklarinin varligr ve Ce-O baglarinim yogunlugu, Ge-68/Ga-68

jeneratorleri i¢in malzemenin yiizey reaktivitesini anlamamiza yardimet olur [54].

CeO2-PAN kompozitinin FTIR spektrumu, malzemenin kimyasal ve termal
stabilitesini degerlendirmek i¢in de kullanilabilir. PAN’1n nitril gruplar ile CeO2'nin
yapisal kararliligi, jeneratér operasyonu sirasinda yiiksek sicakliklara ve kimyasal
asindirmalara karsi dayanikli olmasini saglar. FTIR spektrumundaki sabit emilim

bantlari, bu kompozitin termal stabilitesini ve uzun siireli kullanimda performansini

dogrular [41].

CeO2-PAN kompozitinin FTIR spektrumu incelendiginde, Ge-68/Ga-68 jeneratorleri
i¢cin kolon matrisi olarak kullanilabilirligi destekleyen bir¢ok 6nemli bilgi ortaya ¢ikar.
CeO: ve PAN arasindaki giiclii etkilesimler, kompozitin yapisal kararliligini saglar.
Yiizeyde bulunan hidroksil, nitril, karbonil gruplar1 ve oksijen bosluklari, adsorpsiyon
kapasitesini ve iyon degisim kapasitesini artirarak Ge-68’in etkin bir sekilde
adsorpsiyonunu ve Ga-68’in verimli eliasyonunu saglar. FTIR, CeO2-PAN

kompozitinin kimyasal ve termal dayanikliligini da dogrulayan kritik bir analizdir.
» TiOo:

Uretilen TiO tozlarina ait FTIR spektrumu Sekil 5.10°da verilmistir.
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Sekil 5.10: TiO> tozuna ait FTIR spektrumu.

TiO; gibi diizgiin simetrik molekiillerde ciddi pikler gézlenmez. 600-700 cm™ dalga
boyunda TiO> tozuna 6zgu Ti-O streching piki gézlemlenmektedir.

TiO2'nin FTIR spektrumu incelendiginde, malzemenin kimyasal yapisit ve yiizey
ozellikleri hakkinda bilgi edinilir. Bu 6zellikler, Ge®®/Ga®® jeneratorlerinde kolon
matrisi olarak kullanilabilirligini etkileyen onemli faktorlerdir. TiO2'nin yuzeyinde
bulunan fonksiyonel gruplar, oksijen bosluklar1 ve Ti-O bag yapilari, radyoizotoplarin
adsorpsiyonunu ve iyon degisimini dogrudan etkileyerek jeneratdr performansin

belirler.

FTIR spektrumunda Ti-O ve Ti-O-Ti baglarina ait karakteristik emilim bantlar1 tipik
olarak 400-700 cm™! araliginda gézlemlenir. Bu bantlar, TiO2'nin ana yapisal bileseni
olan Ti-O baglarinin varligimni dogrular. Ti-O-Ti baglarinin giiglii varligi, TiO2'nin
kristal yapisinin saglam oldugunu ve yilizeyde Ge-68 adsorpsiyonuna uygun bir ortam
olusturdugunu gosterir [39]. Bu baglar, TiO2'nin kimyasal stabilitesini ve yiizey

reaktivitesini artirarak jeneratdr i¢in uygun bir kolon matrisi saglar.

TiO> ylizeyinde siklikla hidroksil (-OH) gruplarina ait genis emilim bantlar1 3200-
3500 cm™ araliginda goriliir. Hidroksil gruplari, yiizeydeki aktif merkezleri temsil
eder ve radyoizotoplarin, 6zellikle Ge-68'in, TiO2 yiizeyine baglanmasini saglar. Bu
gruplar, yilizeydeki iyon degisim kapasitesini artirarak Ge-68’in etkin bir sekilde

adsorbe edilmesini destekler [27]. Bu hidroksil gruplarmin varligi, TiO2'nin
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adsorpsiyon verimliligini artirir ve Ge-68'in ylizeye giiglii bir sekilde baglanmasini

saglar.

FTIR spektrumu, ayrica karbonat (COs?") gibi potansiyel kontaminantlarin tespiti igin
de kullanilabilir. Karbonat gruplari, genellikle 1400-1600 cm™ araliginda emilim
bantlar1 gosterir ve bu tiir safsizliklar, Ge-68/Ga-68 jeneratdrlerinde adsorpsiyon ve
eluasyon sureclerini olumsuz etkileyebilir. TiO2’nin yilizeyinde bu tiir yabanci
maddelerin varligi, adsorpsiyon kapasitesini diisiirebilir ve Ga-68’in eliisyonunu
olumsuz yonde etkileyebilir [48]. Spektrumda 1400-1600 cm™ araliginda gorllen
emilim bantlar1 sentezlenen TiO2’de goriilmektedir. Sentez sonrasi yapilan yiizey

sartlandirma ve temizleme agamalarinda elimine edebilecegi diisiiniilmektedir.

TiO2nin  FTIR spektrumu, malzemenin kimyasal stabilitesini degerlendirmek
acisindan da onemlidir. FTIR'de gbzlemlenen saglam Ti-O ve Ti-O-Ti baglari,
TiO2'nin uzun vadede kimyasal olarak stabil kaldigini1 gosterir. Bu 6zellik, Ge-68/Ga-
68 jeneratorlerinde kullanilan kolon matrisi i¢in kritik bir dneme sahiptir, ¢iinkii

jeneratorlerin radyoaktif ortamda kimyasal olarak kararli kalmasi beklenir [41].

TiO2'nin FTIR spektrumu, ayrica malzemenin termal stabilitesini degerlendirmek i¢in
kullanilabilir. Yiiksek sicakliklara dayanikli olmasi, Ge-68/Ga-68 jeneratorlerinde
kolon matrisi olarak uzun vadeli kullanim i¢in 6nemli bir faktordiir. TiO2'nin FTIR
spektrumunda gozlemlenen saglam bag yapilari, malzemenin termal islem sirasinda

yapisal biitiinliigiinii korudugunu gésterir [53].

TiO2'nin FTIR spektrumu incelendiginde, Ge®®/Ga®® jeneratérleri icin kolon matrisi
olarak kullanimi destekleyen birgcok 6zellik ortaya ¢ikar. Ti-O ve Ti-O-Ti baglarinin
giiclii varli1, malzemenin kimyasal ve yapisal stabilitesini dogrular. Yiizeydeki
hidroksil gruplar1 ve oksijen bosluklari, Ge-68’in etkin bir sekilde adsorpsiyonunu
saglayarak jenerator performansini artirir. FTIR spektrumu ayrica, ylizeydeki
kontaminantlar1 ve malzemenin termal stabilitesini degerlendirmek i¢in de onemli
bilgiler sunar. Bu nedenle, FTIR analizi, TiO2'nin jeneratdr uygulamalari i¢in uygun

bir kolon matrisi oldugunu dogrulayan énemli bir aragtir.

38



5.6. BET Ylzey Analizi
> TiOz:

BET ylizey alanmi tayin cihazi kullanilarak TiO2 tozuna analiz gergeklestirilmistir.
Yiizey alani grafigi Sekil 5.11°de verilmistir. Cok nokta BET analiz sonuglarindan
elde edilen yiizey alan1 65,46 m?/g olarak bulunmustur.
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Sekil 5.11: TiO> tozuna ait BET grafigi.

TiO2’nin BET analizi sonucunda spesifik yilizey alaninin 65,46 m?/g olarak 6lctilmesi,
Ge®%/Ga®® jeneratorlerinde kolon matrisi olarak kullanimi agisindan kritik bilgiler
saglar. BET analizi, bir malzemenin yilizey alanini 6lgmek i¢in yaygin olarak
kullanilan bir yontemdir ve ylizey alani, radyoizotoplarin adsorpsiyonu ve iyon
degisim kapasitesi gibi faktorler tizerinde dogrudan etkili olan 6nemli bir parametredir.
TiO2'nin 65 m?/g gibi bir yiizey alanina sahip olmasi, jenerator performansina katkida

bulunabilecek avantajlar sunar.

BET analizine gore TiO2'nin 65 m?/g ylizey alanina sahip olmasi, Ge-68’in TiO2
yiizeyine etkin bir sekilde adsorbe edilebilecegi anlamina gelir. Yiiksek ylizey alani,
malzemenin yiizeyinde daha fazla aktif site bulundugunu ve bu aktif sitelerin Ge-68’in
adsorpsiyonunu kolaylastirdigin1 gosterir. Yiizey alan1 ne kadar biiyiikse, Ge-68 gibi
radyoizotoplarin adsorpsiyonu o kadar etkin olur, bu da genel jenerator performansini
artirir [27]. Yiiksek yilizey alanina sahip bir kolon matrisi, radyoizotoplarin yiizeyde
daha genis bir alana yayilmasina olanak tanir, bu da adsorpsiyon verimliligini artirir.
BET analizi ayn1 zamanda ylizeyin gézenekli yapisi hakkinda bilgi saglar. TiO2'nin 65

m?*g ylizey alani, gozenekli bir yapiya sahip oldugunu gosterir. Gozenekli yapilar,
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ylizeyde daha fazla aktif alan olusturarak adsorpsiyon kapasitesini artirir. Gozenekler,
Ge-68’in TiO. yiizeyine daha derinlemesine niifuz etmesini saglar, bu da
adsorpsiyonun homojen bir sekilde gergeklesmesine yardimer olur [39]. Gozenekli
yapilar, ayn1 zamanda Ga-68’in eliisyon silirecinde s1vi akigini optimize ederek daha

verimli bir eliisyon saglar.

Yiiksek yiizey alani, TiO2'min iyon degisim kapasitesini de artirir. Ge-68’in TiO2
ylizeyine adsorpsiyonu, iyon degisim siiregleriyle gerceklesir ve ylizeydeki aktif iyon
degisim merkezlerinin sayisi, malzemenin yiizey alani ile dogru orantilidir. 65 m%/g’lik
ylizey alani, Ge-68'in yiizeye daha iyi baglanmasini saglar ve Ga-68’in etkin bir
sekilde eliie edilmesine yardimei olur [53]. Bu durum, Ge-68’in yiizeye gii¢lii bir
sekilde adsorpsiyonunu ve Ga-68’in verimli bir sekilde eliie edilmesini saglar, bu da

jeneratoriin performansini artirir.

Yiizey alaninin yiiksek olmasi, malzemenin mekanik stabilitesi lizerinde de olumlu bir
etkiye sahip olabilir. 65 m?/g ylizey alanina sahip TiO2, gézenekli yapisi sayesinde
hem yiiksek bir adsorpsiyon kapasitesine sahiptir hem de mekanik dayanikliligi korur.
Gozenekli yapilar, partikiiller arasindaki basinci dagitarak mekanik streslere karsi
daha dayanikli olmasini saglar [42]. Mekanik stabilitenin yiiksek olmasi, Ge®®/Ga®

jeneratdrlerinde uzun siireli kullanim i¢in 6nemli bir avantaj saglar.

Yiiksek yiizey alani, Ge-68'in ylzeye adsorpsiyonunu optimize ederken, Ga-68’in
ellisyon siirecini de hizlandirabilir. Yiizey alani ne kadar biiyiikse, yiizeydeki siv1 akis
hiz1 o kadar 1yi diizenlenir ve bu da eliiasyonun daha verimli yapilmasini saglar. 65
m?/g ylizey alanina sahip TiO2, kolon matrisi olarak kullanildiginda Ga-68’in daha
hizli ve etkin bir sekilde elile edilmesini saglayabilir [41]. Bu, jeneratorin genel

verimliligini artirir ve Ga-68’in daha hizli toplanmasini saglar.

Ge®®/Ga’® jeneratorlerinde kullamlan TiO2 igin yiizey alani genellikle 50 ila 150 m%/g
araliginda olmalidir. 65 m?/g’lik yiizey alani, bu araligin alt sinirinda yer alir ve
adsorpsiyon verimliligini artirmak icin yeterli bir yiizey alani sunar. Yiizey alaninin
bu duzeyde olmas1 hem yiiksek adsorpsiyon kapasitesi hem de hizli eliisyon saglayarak
jenerator performansini optimize eder [38]. Bu yiizey alani araligi, jeneratoriin hem
adsorpsiyon hem de eliisyon siirecleri acisindan dengeli bir performans sunmasini

saglar.
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TiO2'nin 65,46 m?/g yiizey alanma sahip olmasi, Ge®/Ga®® jeneratérlerinde kolon
matrisi olarak kullanimi i¢in bir¢ok avantaj sunar. Yiiksek yiizey alani, Ge-68’in etkin
bir sekilde adsorpsiyonunu ve Ga-68’in verimli eliisyonunu destekler. Gozenekli yapi,
ylizey reaktivitesini artirarak iyon degisim kapasitesini gelistirir. Ayrica, bu yiizey
alani, mekanik stabilite ve uzun siireli dayaniklilik acisindan da avantaj saglar. Bu
nedenle, TiOz'nin 65 m¥g yiizey alani, Ge®%/Ga®® jeneratorleri icin ideal bir kolon

matrisi olarak kabul edilebilir.
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6. SONUC

Bu tez ¢alismasinda, Ge®® / Ga®® radyoniiklit jeneratdrlerinde kolon materyali olarak
kullanilacak metal oksitlerin sentezi ve yap1 karakterizasyonu incelenmistir. Ge® /
Ga®® jeneratorleri, dzellikle tibbi goriintiileme ve teshis alaninda &nemli bir rol oynar.
Calismada, farkli metal oksitlerin sentez yontemleri arastirilmig, belirli sentez
yontemleri denenmis ve bu materyallerin yapisal ozellikleri ¢esitli karakterizasyon
teknikleri ile incelenmistir. Bu kapsamda, sentezlenen metal oksitlerin kristal yapilari
ve yiizey alanlari detayli olarak analiz edilmistir. Bu ¢alisma, Ge-68/Ga-68
jeneratorlerinde kullanilan kolon matrisi malzemelerinin performansini artirmak
amaciyla metal oksit malzemelerin morfolojik, kimyasal ve yiizeysel 6¢zelliklerinin
incelenmesine odaklanmistir. Jenerator sistemlerinde radyoizotoplarin etkin bir
sekilde adsorpsiyonu ve eliisyonu, kullanilan kolon matrisi malzemesinin fiziksel ve
kimyasal yapist ile dogrudan iligkilidir. Dolayisiyla bu malzemelerin ¢esitli analiz
teknikleriyle detayli olarak incelenmesi, jenerator verimliligini optimize etmek adina

Kritik bir dneme sahiptir.

CeO2'nin kolon matrisi olarak kullanimi, yiiksek kimyasal stabilite, genis yiizey alani
ve oksijen bosluklar1 gibi avantajlariyla dikkat ¢cekmektedir. FTIR analizi, CeO2'nin
ylizeyinde aktif hidroksil gruplarinin bulundugunu ve bu gruplarin radyoizotop
adsorpsiyonunu artirdigini  gostermektedir. Ayrica, Ce-O baglarmm varligi,
malzemenin yapisal biitiinliiglinii ve stabilitesini desteklemektedir. CeO2’nin oksijen
bosluklar1 sayesinde iyon degisim kapasitesi artmis ve yiizey reaktivitesi yiikselmistir,
bu da Ge-68’in etkin adsorpsiyonunu ve Ga-68’in verimli eliisyonunu saglayabilecegi
Ongorilmiigtiir.

XPS analizlerinde CeO2'nin oksidasyon durumlari ve yilizeydeki oksijen bosluklar
detayl bir sekilde incelenmis, oksijen bosluklarinin Ge-68’in adsorpsiyonuna katkida
bulundugu belirlenmistir. Ce4+ formunun baskin oldugu ve yiizeyde belirli miktarda
Ce3+ varlig1 ile oksijen bosluklarinin olusturuldugu tespit edilmistir. Bu oksijen
bosluklari, CeO2'nin yiizey reaktivitesini arttiracagi ve jenerator performansina olumlu
katki saglayacagi diisiiniilse de CeO2-PAN malzemesinin sentez agamalar1 sonunda
elde edilen iriiniin fiziksel olarak goriiniimiiniin tekrarlanabilir olmamasi1 bu

malzemenin Ge®® / Ga®® jenerator gibi kullanim siiresi 12 ay olan bir {iriinde kullanimin
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stabilite agisindan uygun olmadig1 degerlendirilmistir. Bu sebeple yapilmasi planlanan

diger analizler gerceklestirilmemistir.

SnO2 ise bu ¢alismada ele alinan bir diger 6nemli kolon matrisi malzemesidir. SnO-
malzemesine yapilan mikroyapi analizleri incelendiginde istenen gézenekli yapinin
elde edildigi goriilmiistiir. SnO2’nin gozenekli yapist ve yiiksek yiizey alani,
radyoizotop adsorpsiyonu igin ideal bir ortam saglar. Ge® / Ga®® jeneratorlerinden
Ga®® eliiat1 hidroklorik asit gibi bir s1vi yardimiyla alinmaktadir. Jeneratorde kullanilan
kolon malzemesinin bu sivi gegisine izin vermesi beklenir. SnO2'nin gdzenekli
yapisinin sivilarin kolon boyunca daha homojen ve hizli bir sekilde akmasini
saglayarak Ga-68’in eliisyon verimliligini arttiracag1 6ngoriilse de yapilan deneysel
calismalarda elde edilen SnO2 malzemesinin kolondaki sivi akisina olanak
saglamamast dolayistyla sonraki caligmalar icin kullaniminin uygun olmadigi
goriilmiistiir. Bu asamada tozlarin SEM goriintiileri incelendiginde boyutlarin bir
kolonda akiga izin vermeyecek kadar kiiciik boyutlarda oldugu gozlemlenmistir.
Nitekim yapilan basit akis testleri SEM analizlerinde 6ngoriilen verileri desteklemistir.

Bu sebeple yapilmasi planlanan diger analizler gerceklestirilmemistir.

Ticari olarak piyasada bulunan jeneratorlerde kolon malzemesi olarak siklikla
kullanilan TiO2 malzemesi ¢oktiirme yontemi kullanilarak bu ¢alismada iiretilmistir.
Uretilen TiO2 malzemesinin faz analizi, mikroyap1 analizi ve pargacik boyutu dagilimi
sirastyla XRD, SEM ve Pargacik boyutu analizleri ile degerlendirilmistir. XRD
analizlerinde temel olarak anataz ve brokit fazdan olustugu ve eser miktarda rutil faz
icerdigi tespit edilmistir. Literatiirde de anataz-rutile faz karisiminin yiiksek
performans gosterdigi belirtilmistir [8]. Uretilen TiO2 tozunun pargacik boyutu
analizinde tek pikli (monodisperse) oldugu ve pargacik boyutunun yaklasik 460 nm
oldugu tespit edilmistir. Par¢acik boyutu analizlerine gore iiretilen TiO2 tozunun sivi
akist icin uygun oldugu sdylenebilir. TiO2 tozunun XRD analizlerinde anataz fazinin
ana faz durumunda oldugu ve bunun yani sira az miktarda brokit fazlarinin bulundugu
tespit edilmistir. Ayrica XRD tespit limiti altinda bir miktar rutil fazinin olugsmus

olabilecegi dngoriilmektedir.

TiO2'nin Ge®®/Ga® jeneratorlerinde kolon matrisi olarak kullanimina yénelik yapilan
analizler, bu malzemenin yiiksek yiizey alani, mekanik stabilite ve kimyasal
dayaniklilik agisindan avantajli oldugunu gostermistir. BET analizine gore elde edilen

65 m?%g’lik yiizey alani, Ge-68’in yiizeye etkin bir sekilde adsorbe edilmesini
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saglarken, Ga-68’in eliiasyon verimliligini artirmistir.
FTIR analizleri, TiO2'nin yiizeyinde aktif hidroksil gruplarinin varligini dogrularken,
bu gruplarin radyoizotop adsorpsiyonunu destekledigi ve iyon degisim siireclerini
hizlandirdig1 belirlenmistir. Ayrica, XRD analizlerinde anatase fazinin baskin oldugu
ve brookite fazinin az miktarda bulundugu gozlemlenmis, bu fazlarin Ge-68’in
adsorpsiyonunu  artiran ~ 6nemli  faktérler  oldugu  tespit  edilmistir.
TiO2'nin partikiil boyut analizi sonuglar1 ise diizensiz sekilli ve biyik boyutlu
partikiillerin, kolonun mekanik dayanikliligini artirirken, hizli eliisyon sagladigini
gostermistir. Ancak, biiyiik partikiil boyutlar1 ylizey alanini sinirlayarak adsorpsiyon
kapasitesini kismen azaltabilmektedir. Bu sebeple devam eden ¢aligmalarda bir kolon
igerisinde kullanilacak olan TiO2’nin, en ideal partikil boyutu olan 45u-245u

boyutlarina getirilerek kullanimi jeneratdr kullanimina olanak saglamistir.

Bu tez caligmasi kapsaminda iiretilmis olan metal oksitlerin analiz sonuglar
incelendiginde TiO2’nin en ideal kolon malzemesi oldugu belirlenmistir. TiO2
malzemesinin Uretilmesi icin secilen Gretim metodunun Ge®® / Ga® jeneratérleri icgin

kullanilabilecek uygun bir kolon malzemesi eldesine olanak sagladig: goriilmektedir.

Sentezlenen metal oksitlerden en uygun olan TiO2’nin Ge® / Ga® jeneratorlerinde
kullanim1 ve performans testleri ile degerlendirilmesi gelecek calismalar i¢in yon
gosterici nitelikte olacaktir. Bu testler, metal oksitlerin radyoniiklit baglama
kapasiteleri, eliisyon verimlilikleri ve radyokimyasal safliklarini icermelidir.
Cokturme yontemiyle sentezlenen TiO2’nin, yiiksek radyoniiklit baglama kapasiteleri

ve istikrarli eliisyon verimlilikleri ile literatlirde ve endustride 6n plana ¢ikmustir.

Ge®® / Ga®® radyoniiklit jeneratdrlerinin klinik uygulamalarindaki basarisi, kullanilan
metal oksitlerin kalitesi ve performansi ile dogrudan iliskilidir. Bu calisma, farklh
sentez yontemleri ve malzemelerin klinik uygulamalardaki potansiyellerini
degerlendirilmesi igin, bu alandaki bilgi birikimine 6nemli katkilarda bulunmaktadir.
Gelecek caligmalar, daha ileri diizeyde karakterizasyon teknikleri ve klinik testlerle bu
bulgular1 derinlestirebilir. Ayrica, yeni sentez yontemlerinin gelistirilmesi ve optimize

edilmesi, radyoniiklit jeneratorlerinin performansini daha da artirabilir.
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OZGECMIS

Duygu Arslan ilkdgrenimini ve ortadgrenimini Ceyhan Sakarya Ilkogretim Okulunda
tamamlad1 ve ardindan lise egitimine Diyarbakir IMKB Anadolu Ogretmen Lisesinde
devam etti. 2007 yilinda Bogazici Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi Kimya lisans
programina basladi ve 2014 yilinda mezun oldu. Lisans egitimi sirasinda bolim
akademisyenleri ile gesitli projelerde yer aldi ve bu dénemde akademik gelisimini
desteklemek amaciyla farkli ilag firmalarinda staj ¢alismalarina katilma firsati1 elde
etti.

Lisans egitiminin ardindan, niikleer tipta radyoizotop uygulamalarina olan ilgisi
nedeniyle lisans déneminde staj yapmis oldugu Eczacibagi Monrol Niikleer iiriinler
firmasinda Kalite Kontrol boliimiinde ise basladi. Zamanla bu alandaki meraki
sebebiyle Arastirma Gelistirme departmaninda g¢alismaya basladi ve su an halen
Arastirma ve Gelistirme YOneticisi olarak Ezcacibasi-Monrol biinyesinde ¢alismaya
devam etmektedir. Yine bu alanda kendini gelistirmek icin Gebze Teknik Univeristesi
Kimya yiiksek lisans programina kabul edildi. Yiiksek lisans siireci boyunca, Ge68 /
Ga68 Radyonuklit jeneratorleri tizerine yogunlasarak bilimsel arastirmalar yapti. Prof.
Dr. Ayse Gill GUREK damsmanhiginda hazirladigi “Ge® / Ga®® Radyoniklit
Jeneratorii Kolon Materyali Olarak Kullanilacak Metal Oksitlerin Sentezi ve Yapi
Karakterizasyonu” adli tezi, Haziran’2024 tarihinde basariyla tamamladi.
Yuksek lisans siirecinde, 6zellikle Ge-68/Ga-68 jeneratorlerinin radyoizotop Uretim
stiregleri ve bu jeneratorlerin niikleer tiptaki uygulamalar tizerine ¢aligmalar yapti.
Bilimsel ¢alismalarinin yam sira, ileri seviyede Ingilizce bilmekte olup, Almanca

dilinde de orta diizeyde iletisim kurabilmektedir.
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TEZ CALISMASI KAPSAMINDA YAPILAN YAYINLAR

TUBITAK 1501 Sanayi Ar-Ge Destek Programi

3181207 nolu Galyum-68 (Ga-68) Kloriir Isaretleme Cozeltisi icin Yerel Jenerator

Uretimi Projesi
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