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OZET

RADYOAKTIF ATIK DEPOLAMA SISTEMLERINDE KILLERIN KULLANIMI

Emin SERINER
Yiiksek Lisans, Fizik Anabilim Dali
Danisman: Yrd. Dog. Dr. F. Aysun UGUR

Haziran 2016, 60 sayfa

Bu calismada; bentonit ornekleri {izerinde sezyumun adsorpsiyon karekteristikleri
Cs-137 isotopu kullanilarak radyoizotop izleme teknigi ile g¢alisildi. Adsorbant
miktarinin etkisi, baslangi¢c konsantrasyonu, partikiil boyutu, etkilesme zamani ve
bentonitin yapisi arastirildi. Bu aragtirmalarin sonuglarina gore bentonit radyoaktif
Cs-137 i¢in iyi bir adsorpsiyon kapasitesine sahiptir.

Anahtar Kelimeler: Bentonit, Adsorpsiyon, Sezyum-137



ABSTRACT

USE OF CLAYS IN RADIOACTIVE WASTE STORAGE SYSTEMS

Emin SERINER
M.Sc., Department of Physics
Supervisor: Assist.Prof.Dr F.Aysun UGUR

June 2016, 60 pages

In this work, the adsorption characteristics of cesium on the bentonite samples were
studied by “radiotracer technique” using Cs-137 isotope. The effect of the amount of
adsorbent, initial solition concentration, particle size, contact time and structure of
the bentonite was investigated. According to the results of this investigation
bentonite had good adsorption capacity for radioactive Cs-137.

Key Words: Bentonite, Adsorption, Cesium-137



TESEKKUR

Yiiksek Lisans tez konumun belirlenerek tez caligmamin yiiriitiilmesini {istlenen,
caligmalarim siiresince degerli bilgi ve tecriibeleriyle katkilarini esirgemeyen

danisman hocam Saym Yrd Dog. Dr. F. Aysun UGURa tesekkiirlerimi sunarim.

Ayrica calismalarim siiresince beni destekleyen kiymetli aileme ve calismalarimda

bana yardime1 olan Elif GOREN” e tesekkiirlerimi sunarim.



ICINDEKILER

TEZ ONAYI

TEZ BILDIRIMI

OZET ...ttt i
ABSTRACT ettt ettt b e a e b et e e I
TESEKKUR ..ottt ettt ettt ii
ICINDEKILER ....cocoviiititeiiiicete ettt 1\
CIZELGELER DIZINT ...cooiiiicceecee et vi
SEKILLER DIZINI.....cocviiiiieeicececeee et en st vii
SIMGELER VE KISALTMALAR ......cceosieteeeeeeee ettt IX
Lo GIRIS 1
11 RAAYOAKET ALIKIAT. ...ttt et b ettt e 4
111 Radyoaktif Atiklarin Siniflandirtlmast ........coeoeiieriininiee e 7
112 Maddenin Ug¢ Haline Gore SIIflandirma ..........ccoeevevevrivieceererereiesesesseeeseesesssesessssesesesenans 8
0N 0t R € 7720 N 314 PRSP 8
1122 SIVEABKLAT 1.t r e nne e 9
1.1.2.3 KAl AIKIAT ... nne s 11
12 P81 T o 251 1) PRSPV UT PR PSP 12
1.3 INTKLEET YAKIE....eutiieeiieieti ettt sb e bt et b e bt e bt e nennne s 15
14 Normal Sartlar Altinda Cevreye SalINanIar...........ccceveverereeeeieeese e eneas 17
15 Kullanilmig Nikleer YaKit (KINY ) ....ooiiiiiiiieiee e 17
1.6 KINY'I RAAYOAKEIVIEEST 1.ttt 18
1.7 Radyoaktif AtIK YONEEMI .....coviiiiiiiiiiiiiee e 20
171 Diisiik ve Orta Diizeyli Atiklarin Depolanmast .........cccoocvvieeiienieiinicnie e 22
1.7.2 Yiiksek DUZEY AtIK YOOI ....eeivieiieiiiiieiiie sttt nn e 22
1.8 RAAY0AKLIVITE NEAII? .. .ottt esneesreenas 23
181 ALa BOZUNIMAST ...ttt ettt bbb e e sbe e b e e b s e ene e 26
1.8.2 Beta BOZUNMAST ......eiiiiiiiieiiie ettt ettt et eeas 27
1.8.3 GaMA BOZUNUIMU ...t 28
1.9 DTS 10511 TT R 29
110 Ortalama OMUT c......cvevueecveieieeieeeceeteeete ettt ettt s et s sttt s st s s 30
1.11  Radyasyonun Tanimi ve TUIIETI.........ccviriiiiiiiiiiii i 31
1.12  Radyasyonun BiyOIOjik EtKIEri .........ccccuiiiiiiiiie e 31
113 RaAAYaSYON BIFIMIEIT ..ottt b 33
2. ONCEKI CALISMALAR ..ottt reee s 35



3. MALZEME VE YONTEM ....oooot oottt oottt ee e eeseseaeaisaeaaeneanens 38

3.1 MRIZEME ... 38
311 Kullantlan Absorban (Kil) ........ccooiiiiiiiiiiiic e 38
3.12 Kullanilan Radyoaktif Madde ve TUZ..........cccoveiiiiniiiiiieccc e 39
3.13 Olgiim Cihazi (Gama SPEKIIOMELIESI) .........c..cveiviveriiiiiiieseieie s, 40
3.14 Yiiksek Saflikta Germanyum (HPGe) Yar1 iletken DedeKtSrleri ........ovucveriverercriiensennne. 42
3.15 Gama Spektrometrik ANALIZIET .........ccvcviieicecc e s 43
3.16 Pik Alan Hesabl ... 44
3.2 IMIBEOO ... 46
321 AADSOTPSTYON ...ttt et b et b bbbt r et b b b nr e nennas 46
3.2.2 Orneklerin Toplanmasi ve Hazirlanmasi ............cevevueviverieiiesssisssesssssse e, 46
3.2.3 Radyoaktif Soliisyonun Hazirlanmasi..........cccceeoeriniiiiiiiiiceesseceeee e 47
3.3 Deneylerin YaPIlIST ..o eeieiiieie ittt e 48
34 HESAPIAMAIAN .........eeieeiie ettt e st et e st e e e e s ae e e nreenreeneas 49
34.1 AN 1S 0L 1Yo o OSSPSR 49
3.4.2 DaGilim KatSAVIST ...ccueiiiiiiiiiiiiesiieiee ettt nn e n e nn e 49
3.4.3 Absorplanan COzelti MIKEArt (XKip) «..veveevereererrerreierenieesesieestesreesie s sesse s 50
4, BULGULAR VE TARTISMA ... .ottt 51
4.1 Absorpsiyonun Dengeye Ulasma Zamaninin Bulunmasi............cccooeierinineniicncncne e 51
411 Katt S1v1 OTant TaYINT «..oceiiiiiiiieieiiesie st 52
412 Baslangig Konsantrasyonu ile Ky Degerinin DegiSmesi.......ccov.vvevevriverirereriisereniessisneeenns 52
413 Baslangig Konsantrasyonu ile % Absorpsiyon Degerinin Degismesi ..........cccovvvrvrrrevnnen. 55
5. SONUCLAR VE ONERILER.........ceiiiiieiiieeeet ettt 57
KAYNAKLAR Lttt st e e be e anne e 58
(076 ) 16)1Y 1 15RO 60



Cizelge 1.1.
Cizelge 1.2.
Cizelge 1.3.

Cizelge 1.4.
Cizelge 1.5.
Cizelge 1.6.
Cizelge 1.7.

Cizelge 1.8.
Cizelge 3.1.
Cizelge 3.2.

CIZELGELER DiZiNi

Gaz Atiklarin SIniflamast .......ooceeeiieiiiiiienie e
Stvi Atiklart Stiflandirma ..o
de IAEA’nm On Gordiigii Atiklarin Yiizeyinde Bulunan

Radyasyon Dozuna Goére Yapilmis Olan Siniflama

GOSTETTIMISTIT .eevieieecei e
Aktinitlerin Rady0aKtiVITESI.........ccueveiiiiiiriiieie e
Fisyon Uriinlerinin RadyoaktiviteSi........ovovrvrrrrrerereerererereseesssesesesennn,
Atik Yonteminde Yeraltina GOmiilme STUreci ........ccocoeeveevieniinieeninnns
Radyasyondan Kaynakli Kalitimsal Bozukluklar Ve Kanserle

[1gili RiSk FaKOIIEIT......vucvviecviscieiecteieee et
Calisan Ve Halk I¢in Radyasyon Doz Hizlar1 ............ccccevevevceceennnneee,
Yiiksek saflikta germanyum dedektoriiniin 6zellikleri...........cccoovvenins
Bentonite Ait Kimyasal IGerik .........ccooevviivriiireriireiicreieessee e,

Vi



SEKILLER DiZiNi

Sekil 1.1. Kullanilmis 1 Ton PWR Yakitin Yeniden islenmesinden Elde

Edilen Yiiksek Seviyeli Atigin Radyoaktivitesinin Diisiis Grafigi.............. 5
Sekil 1.2. Cekirdek TepKIMEIETT ......cccuuiiiieiiiiiieiie e 12
Sekil 1.3. Niikleer Reaktorde Enerji Uretimi..........occcevveeveriversecrerieeresecessesesennns 13
Sekil 1.4. Zincirleme Cekirdek TepKImMESi .....ccvvevverieiieiieriesieieese e see e see e 13
Sekil 1.5. Niikleer Yakit Tabletleri ve Yakit Demeti........ccccccevvveeeiiiieee e, 15
Sekil 1.6. Niikleer Gii¢ Santrali (Basingli-hafif sulu reaktor) ..........ccooeeeiiiiiicinnnnne. 17
Sekil 1.7. Kararsiz Durumdaki Radyoaktif Cekirdekten Kararli Bir Cekirdek

(011175110 PRSPPI 23
Sekil 1.8. U-235 BOZUNUIM SEIISI.....cccviiirieiiieiieeitieiireeieesireesteesineesreesveesreessressnnesnnes 24
Sekil 1.9. Uranyum-238 Rady0aktif SEriSi .......cccorviiriiriiiiiiieieie e 24
Sekil 1.10.22Th’in Bozunma Uriinleri SEMast ..........o.ovveereeevseereeseesesseseeessseneens 25
Sekil 1.11. Firlatilan Iki Nétron Ve iki Protonlu Alfa Parcacigl .........c.cccoeevveevennnne. 26
Sekil 1.12. Beta BOZUNUMUL........ccoiiiiiieiiiiiiie et e e e ree e e sanne e e enneeas 27
Sekil 1.13. Gama BOZUNUMU ......oiiiiiiiiiiie et 28
Sekil 1.14. Yartlanma OmI .........coveueviveveceeeeiees e e s et es s essses s seesese e 29
Sekil 1.15. Radyasyon Cesitlert ........ccuuiuiiiiiiiieiieiiie e 30
Sekil 3.1. Bentonit Kilinin Yapisi......cccocviiiiiiiiiiiiiiiciicsee e 38
Sekil 3.2, SEZYUM-137 ..ottt 39
Sekil 3.3. Sezyum-137’nin Bozunma Semast..........ccceeveriieenieniiieiie e 39
Sekil 3.4. Yiiksek safliktaki germanyum dedektorlii gama spektrometresi............... 41
Sekil 3.5. Basit gama spektrometre SIStEIMI .......cccoverviririiereinerieeeseseeese e 41
Sekil 3.6. Pik alan hesabi ..o 43
Sekil 3.7. Adsorpsiyon ve Absorpsiyonun sematik gOSterimi ...........occveerieveeriveeennnne. 45
Sekil 3.8. Hazirlanmis Bentonit NUMUNESI........ccoivieiiieeiiiieeiieesiieessieee e siee e 46
Sekil 3.9. Bentonite Ait XRD SPektrumu.........ccccoveiiiiiiiiiiiieneee e 47
Sekil 4.1. Dengeye Ulasma Zamant Grafigi .........ccooveiiiiieniniiicie e 50
Sekil 4.2, VIM N TaYINI .ot 51
Sekil 4.3. Baslangi¢ Konsantrasyonu Ile Kd Degerinin Degismesi(120pm)............. 52
Sekil 4.4. Baslangig Konsantrasyonu Ile Kd Degerinin Degismesi(100um)............. 52

Vi



Sekil 4.5. Baslangi¢ Konsantrasyonu Ile Kd Degerinin Degismesi(90um)............... 53
Sekil 4.6. Baslangi¢ Konsantrasyonu ile Kd Degerinin Degismesi(80um)............... 53
Sekil 4.7. Baslangi¢c Konsantrasyonu ile Kd Degerinin Degismesi(63um)............... 54
Sekil 4.8. Baslangi¢ Konsantrasyonu Ile % Adsorpsiyon Degerinin

Degismesi (120M)...veiiiiiiiiiii et 55
Sekil 4.9. Baslangig Konsantrasyonu Ile % Adsorpsiyon Degerinin

Degismesi (100LM)...uviiiiiiiiiieiiie e 55
Sekil 4.10. Baslangi¢ Konsantrasyonu Ile % Adsorpsiyon Degerinin

Degismesi (QOLIM) ...ccueiiiieiiiiii et 56
Sekil 4.11. Baslangic Konsantrasyonu ile % Adsorpsiyon Degerinin

DeGiSmeEsT (BOLIM) . ..c.vviieieiieiie et 56
Sekil 4.12. Baslangig Konsantrasyonu ile % Adsorpsiyon Degerinin

DeZiSmesi (B3LUM).c.viiuriieieriiiiieieeieee et 56

viii



SIMGELER VE KISALTMALAR

A Aktivite

A Standardin Aktivitesi

Ax Ornegin Aktivitesi

B Dogal Fon

Bq Becquerel

C Integral Sabiti

Ck K Derisimi (Ozgiil Aktivite)

Cmn Th Derisimi (Ozgiil Aktivite)

Cu U Derisimi (Ozgiil Aktivite)

D Radyasyon Dozu

dt Kiigiik Zaman Araligi

E Elektrik Alan

Ei Ik Enerji

Es Son Enerji

E, Gama Enerjisi

fy Gama Yaymlanma Olasilig1

G llgilenilen Bélgedeki Pikin Toplam Alani, Sayim Sayisi

g Gram

h Planck Sabiti, Saat

K Potasyum

keV Kiloelektronvolt

kg Kilogram

m Giiven Katsayis1

ms Standardin Kiitlesi

My Omegin Kiitlesi

N Radyoaktif Cekirdek Sayisi, Ilgilenilen Pikin Saginda Ve
Solundaki Kanal Sayisi

n E enerjili Fotopikin Altindaki Net Alan, Secilen U¢ Kanal Sayisi

nGy Nanogrey

No Baslangigtaki Cekirdek Sayisi, Kaynagin Aktivitesi

Np Pik Alani

P Bozunma Olasilig1



YDA
ODA

ti2
tq
ts
t
Th

DDT
KNY

HPGe
IAEA/RGK-1
IAEA/RGTh-1
IAEA/RGU-1
MCA

MDA

Nal(TI)
UNSCEAR
UOA

DDA

Yiiksek Diizeyli Atiklar
Orta Diizeyli Atiklar
Net Pik alan

Zaman, Sayim Zamani
Yar1 Omiir

Bozunum Siiresi
Standardin Sayim Siiresi
Ornegin Sayim Siiresi
Toryum

X-151n1

Atom Numarast

Alfa

Beta

Enerji Farki

Verim

Gama

Mikrocurie
Mikrosievert
Ortalama Omiir
Uranyum

Frekans

Tarim Ilaci

Kullanilmig Niikleer Yakit

Yiiksek Saflikta Germanyum Dedektorii

UAEA Potasyum Standardi
UAEA Toryum Standardi
UAEA Uranyum Standardi
Cok Kanalli1 Analizor

Minimum Dedeksiyon Aktivitesi
Talyum Aktive Edilmis Sodyum Iyodiir Dedektor
Birlesmis Milletler Radyoaktivite Etkileri Bilimsel Komitesi

Uranyum Otesi Atiklar
Diistik Diizeyli Atiklar



IAEA
MPC
MWe
ADC

Uluslararas1 Atom Enerji Ajanst
Maksimum Miisaade Edilen Konsantrasyon
Megavat-Elektrik

Analog Sayisal Doniistiirticii

Xi



1.GIRiS

Cagimiz niikleer enerjinin yogun olarak kullanildig: bir siirectir. Ulkemizde su anda
niikleer enerji ile ¢alisan niikleer gili¢ santrallerinin yapimi planlanmistir. Yaklasik
olarak oOniimiizdeki bes yillik siirede artik niikleer enerjiyi kullanan bir {ilke
durumuna gegilecektir. Daha 6nceki yillarda niikleer enerjiyi kullanmis ve niikleer
enerjinin olumlu ve olumsuz yanlarini yasamis olan iilkelerden bu konu ile ilgili
ornek teskil edecek c¢alismalart aragtirmak gerekmektedir. Niikleer enerjinin gram
blytikliglindeki bir yakit malzemesi ile muazzam bir enerjiyi aciga ¢ikardigi bilinen
bir gergektir. Durum bdyle olunca bdyle bir enerjiden bu ¢agda yararlanmamak kabul
edilemez. Isletmelerin iyi y&netildigi, cevre bilincinin oldugu, niikleer atiklarin
uluslararasi anlagmalar ¢ergevesinde bertaraf edildigi iilkelerde niikleer enerji son

derece verimli bir sekilde kullanilmaktadir.

Niikleer enerjinin enerji boyutunda kullanilmasinda her ne kadar iilke olarak geg
kalinmig olunsa da, artik iilkemizde de radyoaktif maddelerin kullanilmadig: sektor
neredeyse yok gibidir. Niikleer reaktorler ¢ok gesitli amaglar igin yogun bir sekilde
radyoaktif maddeleri iiretmektedir. Bu radyoaktif maddeler uzayda ve yeryiiziinde
enerji saglamaktadir. Radyoaktif maddelerin yaydigi iyonlastirici radyasyon tipta
teshis ve tedavi alaninda kullanilmaktadir. Zirai alanda {iretimin artirilmasi,
tohumlarin 1slahi, zirai haserelerin 6ldiirtilmesi, kirsal kesimde insanlarin 6lmesine
neden olan kene ile miicadele, gidalarin muhafazasi1 ve raf Omiirlerinin uzatilmast,
tibbi sterilizasyonun yapilmasi, askeri giivenlik ve silahlanma gibi ve daha buna
benzer bir¢ok alanda radyoaktif maddeler yogun olarak kullanilmaktadir. Radyoaktif
kaynaklar bu kadar yaygin kullanim alanina sahip oldugu i¢in 1yi bir sekilde sevk ve
idare edilmelidir. Ayrica atik formuna geldikten sonraki siirecte uluslararasi
anlagmalar ¢ergevesinde kabul gormiis yasa ve yonetmeliklerle idare edilmelidir.
Niikleer atiklar kisa ve uzun vadede gelecek nesillere zarar vermeyecek sekilde, etik

kurallar ¢ercevesinde yasanilan ortamdan uzaklagtirilmalidir.

Diinya geneline bakildiginda, niikleer enerjiyi yogun sekilde kullanan iilkeler
radyoaktif atik konusunda c¢esitli yontemler gelistirmislerdir. Bu yontemler

incelendiginde,



Yaygin olarak kullanilan yontemler; ikiye ayrilmaktadir.

1-

Yakin ylizey gomii modeli: Onlarca metre derinliginde yerin altinda
hazirlanmis, gdmme ya da varillerle gomme seklindeki modeldir. Bu model
Cek cumbhuriyeti, Finlandiya, Fransa, Japonya, Hollanda, Ispanya, Isvigre,
Ingiltere ve Amerika Birlesik devletleri gibi iilkelerde diisiik diizeyli
radyoaktif atiklarin depolanmasi ig¢in kullanilmaktadir. Finlandiya ve
Isvigre’de hem diisiik diizeyli atiklarin depolanmas1 hem de kisa yar1 dmiirlii

desarj edilebilecek radyoaktif atiklar i¢in kullanilmaktadir.

Derin Jeolojik Kuyu Depo Modeli: Bu model yerin yaklagik 250 ile 1000m
derinlikteki maden yataklar1 ya da 2000 ile 5000m derinlikteki sontaj kuyusu
seklinde planlanmis depolardir. Fransa, Isvigre, Finlandiya ve Amerika
birlesik Devletleri yiiksek seviyedeki ve uzun yari omiirlii radyoaktif atiklar
icin bu yontemi tercih etmektedir. Ayrica Kanada ve Ingiltere yaygin olarak

jeolojik kuyu depo modelini tercih etmektedir.

Diger yontemler

1- Yeralt1 Depolarinda Uzun Periyotta Saklama: Fransa, Hollanda, Isvicre,
Ingiltere ve Amerika Birlesik Devletleri bu konuyu arastirmaktadir. Su
anda planladiklar bir yer hala tespit edilememistir.

2- Uzaymn disinda bir yere gonderme: Bu konuda Amerika Birlesik
Devletleri Arastirmalar yapmaktadir.

3- Eritip Taslastirma: Ingiltere bu konuda laboratuvar asamasinda ¢alismalar
yapmaktadir. Rusya, Ingiltere ve Amerika arastirma asamasindadir

4- Yer alt1 tabakasinda bindirme zonuna gomme: Amerika Birlesik
Devletleri bu konu ile ilgili arastirma asamasindadir. Ancak bu yontem
uluslararas1 anlagmalar c¢ergevesinde kabul gérmemektedir. Ayrica heniiz
bu konuyla ilgili bir bélge planlanmis degildir.

5- Denize Goémme: Belgika, Fransa, Federal Almanya, Italya, Japonya,

Hollanda, Rusya, Giiney Kore, Isvicre, Ingiltere ve Amerika tarafindan



yuriirliige konulmustur. Ancak uluslararasi kabul gérmeyen bir
yontemdir.

6- Deniz Altina Gdmme: Isvigre, Ingiltere ve OECD Niikleer Enerji Ajansi
bu konuda arastirma yapmaktadir. Yer olarak heniiz bir yer
tasarlanmamistir. Uluslararasi kabul gérmeyen bir yontemdir.

7- Buzul tabakalarina Gomme: Amerika arastirma asamasidadir. Antartika
anlagmasina imza atan iilkeler bu konuyu reddetmistir. Uluslararasi
¢0ziim aranmaktadir.

8- Direk Desarj Etme: Bu yontem sadece sivi atiklar i¢in uygundur. Rusya

ve Amerika arastirmistir ve bu iilkelerde 40 yildir uygulanmaktadir.

Yakin ylizey gédmii modelinde ve Derin Jeolojik Kuyu Depo Modelinde radyoaktif
atiklar isleme tabii tutulurken bircok On islemden ge¢mektedir. Bu islemler

seyreltme, betonlastirma ya da killer ile adsorbe edilme olarak tanimlanabilir.

Kil maddesi genis yiizey alani, ucuz olmasi ve toprak tiirii olmasi nedeniyle
radyoaktif attk depolama  sistemlerinde izolasyon malzemesi olarak

kullanilabilmektedir.

Gerek yakin ylizey gOmii modelinde gerekse derin jeolojik gomii modelinde
radyoaktif atiklar yeryiliziinde herhangi bir yere gémiilmektedir. Bunlar gomiilmeden
once eger belirli islemlerden gecirilmezse kolaylikla gerek topragi gerekse yer alti

sularin1 kontamine etme riski tasirlar.

Bu acgidan bakildiginda diinya siirekli bir su dongiisii i¢indedir. Denizlerden
buharlagsan sular, yagmur olarak yeryiiziine diiser. Daha sonra yer kabugundan
gecerek yerin altinda bulunan yer alt1 su tabakalarina ulasir. Bu sular gerek insanlarin
gerekse diger canlilarin yasamlarmi siirdiirebilmeleri i¢in kullandiklar1 sulardir. Bu
nedenle radyoaktif maddelerin uzaklastirilmasi sirasinda iyi izole edilmeleri
gerekmektedir. Canlilarin bunlar1 icme ve sulama sularinda kullanmalar1 sonucunda
viicutlarinda dogal olarak bulunmasi gerektiginden ¢ok daha fazla radyoaktif
maddeye rastlanir. Dogada zaten var olan fon radyasyonu (background) ¢ogu yasam

alaninda eser miktarda oldugu i¢in canlilara zarar vermez. Ancak, fisyon {iriinii olan



ve herhangi bir reaktor kazasindan ya da niikleer silah denemelerinden agiga ¢ikmus,
uzun yar1 émre sahip radyoniiklitler canli viicuduna beslenme, soluma veya bulasma

yoluyla girerse saglik agisindan son derece ciddi sakincalar dogurur.

Tim bunlar goz Online alindiginda radyoaktif atik yOnetiminin bilimsel

arastirmalarin 15181inda degerlendirilmesi ve uygulamasi kaginilmaz olmaktadir.

Bu tez calismasinda, radyoaktif atiklarin yer alti gomiilerde saklanmasi ve
depolanmasi siirecinde killerin bir adsorpsiyon malzemesi olarak kullanilmasi
incelenmistir. Yapilan deneysel c¢alismalar sonucunda kilin cinsine, boyutuna,
radyoaktif maddenin konsantrasyonuna, sicaklik degerine bagli olan degismeler elde

edilmistir.

1.1. Radyoaktif Atiklar

Radyasyonun dogaya yayilmasinin temel nedeni gezegenimizdeki su dongiisiinden
kaynaklanmaktadir. Okyanuslar, denizler, akarsular, goller ile yeralti bu dongiiniin
parcalaridir. Bitkilerin terlemesi ve buharlagsma ile atmosfere karistiktan sonra

bulutlarda yagmur ya da kar seklinde yeryiiziine geri donerler.

Radyoaktif atiklar ise olusan bu dongiiye suyla karistiklarinda girmektedir. Su
igerisinde bulunan radyoaktif ¢ekirdekler; bitkiler tarafindan emilerek ve denizlere
karigsarak oradaki canlilar1 etkilemektedir. Radyasyon su disinda hava yolu ile de
gelebilmektedir. Insanlar radyasyonu solunum yoluyla, yedikleri yemekler ile ya da
ictikleri su ile alabilirler. Radyoaktif atigin etkisi, atigin suya karisma ve ¢evrede yol
alma hizina, ayrica radyoaktif ¢ekirdegin yarilanma siiresine ve insan viicudunda ne
kadar siire kalacagina baghdir. Bir elementin biyolojik yar1 dmrii viicuttaki atom ile
molekiillerin yarisinin viicuttan atilma siiresidir ve bu siire o elementin tiim izotoplar1
icin aymidir. Viicutta kaldiklan siire icinde verecekleri zarar bu siireye baglidir.
Biyolojik yar1 6mrii 1 hafta olan trityum gibi, biyolojik yar1 dmrii kisa olan izotoplar
viicuttan ¢abuk atilir ve viicutta herhangi bir tahribata neden olmazlar. Biyolojik yari
Omiirleri orta uzunlukta olan herhangi bir elementin verebilecegi tahribat ise

elementin radyoizotopunun fiziksel émriine baglidir. Ornegin 8 giin fiziksel émre



sahip 1-131 tehlikeli iken 17 milyon yil yari émiirli 1-129 viicuttan atilana kadar
bozulamayacagindan dolay1 zararli degildir. Bunun disinda uzun biyolojik yar1 dmre
sahip olan Pu (plitonyum) ve Sr (Stronsiyum) gibi elementler kemiklere

yerlestiklerinden dolayi fiziksel yar1 6miirlerine bakilmaksizin tehlikelidirler.

ABD Ulusal Bilimler Akademisi’nin 1983 ¢ikardiklari niikleer atiklar ile ilgili rapora
gore; Amerika’da saklanan radyoaktif atiklarin yeraltinda ¢iirlimesi igin gereken
zaman 3 milyon yildir. insan omrii, hatta insanlik tarihi géz oniine alindiginda bu

stire olduk¢a uzun bir zamandir.

Radyoaktivite
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okelmeden Sonraki Yill.
Gbg= 10’ becquerel . -

D0z gizgi uranyum madeninin radyoaktivitesini gosterir.
Her iki eksendeki degerler logaritmik olarak verilmistir.
Kaynak: OECD NEA 1996, Radyoactive Waste Management in Perspective.

Sekil 1.1. Kullanilmis 1 Ton PWR Yakitin Yeniden Islenmesinden Elde Edilen
Yiiksek Seviyeli Atigin Radyoaktivitesinin Diisiis Grafigi



Radyoaktif atiklarda en oOnemli husus; radyoaktif maddelerin biyolojik
organizmalarda yogunluk kazanmalaridir. Tarim ilaci (DDT) su araciligi ile
baliklara, baliklardan balik yiyen kuslara gecene kadar milyon kere konsantre
olmaktadir. Bu nedenden dolay1 radyoaktif atiklarin zararsiz hale getirilmesi igin
radyoaktif maddelerin besin zincirine ge¢mesini Onleyecek tedbirlerin alinmasina

Oonem verilmesi gerekmektedir.

Radyoaktif atik tiirleri farkli formlarda olabilmektedir. Bunlar:

1) Radyoaktiviteye maruz kalan isc¢ilerin kiyafetleri

2) Radyoaktif ¢ekirdek deneylerinde kullanilan arta kalan hayvan atiklar
3) Sogutma suyu

4) Kullanilan yakit cubuklar

5) Niikleer santral parcalari

6) Uranyum zenginlestirilmesi sirasinda arta kalan fabrika atiklari

7) Hastane atiklar1

8) Kullanilan duman dedektorleri (radyoaktif Am-241 igeriyor)

1.1.1. Radyoaktif Atiklarin Siniflandirilmasi

Radyoaktif atiklar; verdikleri zararlara gére simiflandirilirlar:
e Orijinlerine gore
e Icindeki atigin tipine gore
e Radyoaktivite diizeyine (yiiksek ve orta diizeyli)
e Maddenin haline (kati, siv1, gaz) [1][[2]

Radyoaktif atiklar1 daha genel simiflandirirsak:

- Yiksek Diizeyli Atiklar (YDA); bir yildan daha uzun yar1 Omiirlii yiiksek
yogunluklu radyoizotoplar yiiksek seviyeli atiklar gurubunda yer alir. Yiiksek
seviyeli radyoaktif atiklar niikleer reaktor teknolojisi atiklardir ve sivil niikleer

reaktorle, askeri niikleer reaktorler ve niikleer gemilerden meydana gelmektedir.



Yiiksek seviyeli atiklarin zararsiz hale getirilmesi ve saklanmasi asil sorunu

olusturmaktadir.

-Orta Diizeyli Atiklar (ODA); bu atiklar endiistriyel malzeme formundadir. Bunlar
niikleer malzemeler ile birlikte kullanilmis materyaller veya sivi radyoaktif atiklarin
temizlenmesi amaciyla kullanilmis reginelerdir. Bu malzemeler 1s1 agiga ¢ikarabilir.
Kisa veya uzun stireli radyoaktif 1s51ma yapabilir. Bunlardan korunmak i¢in zirhlama
malzemeleri gerekebilir. Kullanilmis niikleer yakitlarin yeniden islenmesi sirasinda
yakitin ¢Oziilmeyen metal kisimlarindan olusan atiklar OSA kategorisinde

degerlendirilir [3].

- Kullanilmig Niikleer Yakit (KNY); bu malzemeler reaktorden sokiildiikten sonra
yeniden kazanim siirecine girmeyen, atik deposuna saklanan KNY gelecekte yeniden
cikarilip yeniden kazanim siirecine gonderilmedigi zaman yiiksek diizeyli atik

sinifina konulur.

- Uranyum Otesi Atiklar (UOA); ¢ok uzun siireli (>20 yil) alfa yayicilar iceren, atom
numarast 92 ya da daha biiyiik olan konsantrasyonlari gramda 100 nCi’ den biiyiik

olan elementlerden olusan atiklardir.

- Diisiik Diizeyli Atiklar (DDA); uzun yar1 omiirlii diisiik yogunluklu radyoizotoplar
ile kisa yar1 6miirlii yiiksek yogunluklu radyoizotoplar, diisiik seviyeli radyoaktif
atiklar grubunda yer almaktadir. Bu atiklarin bir¢ogu zirhlama istemezler. Tip,
endiistri, tarim ve aragtirmalardan arta kalan atiklar, diisiik seviyeli atiklar gurubunda
yer almaktadir ve zararsiz hale getirilmeleri kolaydir. Bu tiir atiklar, gomiiliip iistii

kapatilir ve lizerine isletmeler kurulur.

1.1.2. Maddenin U¢ Haline Gore Simiflandirma

1.1.2.1. Gaz Atiklar

Yeniden kazanim silireci ve niikleer giic iireten santrallerin gaz ¢ikislarindan

olusmuslardir. Bu tiir atiklar genel olarak Kr-85, H-3 ve [-131 gibi radyoniiklidleri



icerirler. Gaz atik islenmesinde havada bulunan bu radyoniiklidlerden dogay1

korumak 6nemlidir.
Bu atiklarin aktivite diizeyleri ve bilesimi oldukg¢a farklidir. Bunlar birim hacimde
bulunan aktivite degerleriyle tanimlanmaktadir. Gaz atiklarin IAEA tarafindan

yapilan siniflamasi Cizelgel.1 de verilmektedir.

Cizelgel.l. Gaz Atiklarin Siniflamasi[4]

Simifi Aktivite Diizeyi A, (Ci/m°) | Notlar

1 A<10™ Genellikle isleme girmez
2 10%<A<10® Filtrasyon

3 10°< Diger Yontemler

Birinci derece gaz atiklar radyoniiklit aktivite konsantrasyonu 10™°Ci/m* den az olan

atiklardir. Bu siniftaki atiklar islenmeden dogrudan havaya birakilir.

ikinci simf atiklar radyoniiklit aktivite konsantrasyonu 10°Ci/m® ile 10°Ci/m®
arasindaki gaz atiklarim1 kapsamaktadir. Bu tiir atiklarda radyoaktivite taneciklerle

baglantili olup filtrasyona tabi tutulmaktadir.

Uciincii sinif gaz atiklar ise radyoniiklit aktivite konsantrasyonu 10°Ci/m® den fazla
olan atiklardir. Radyoaktivitesi gaza bagl olan bu tiir atiklarda filtrasyonla beraber

diger yontemlerde kullanilir.
1.1.2.2. Siv1 Atiklar

Genellikle kullanilan yakitlarin yeniden kullanim siirecinde olusurlar. Reaktor

tesisinin farkli kistmlarindan veya buhar jeneratorlerinden bosaltilan sivi atiktir.

Bu tir atiklar cogunlukla, diisiik, orta ve yiiksek aktiviteli atiklar olarak
smiflandirilmaktadir.  Bu  simiflamayr  yaparken  aktivite, bosalma igin
dekontaminasyon faktorleri veya Maksimum Miisaade Edilen Konsantrasyon (MPC)

degerleri temel alinir. Bundan dolayr sivi atiklart simiflamada {ilkeler arasinda



farkliliklar goriilmektedir. Cizelge 1.2 de IAEA tarafindan aktivite degerlerine gore

yapilan siniflandirma goriilmektedir.

Cizelgel.2. Sivi Atiklar1 Siniflandirma[5]

Siif Aktivite Degeri Kullanilan Yontemle
A (uCi/ml) Igili Bilgiler
1 A<10® Normal olarak disari atilir
2 Zirhlama Yapilmaz
10°<A<10® Aligtlmig Y ontemler
Kullanilir
3 Zirhlama Yapilabilir
10°<A<10* Aligilmig Y ontemler
Kullanilir
4 Zirhlama Gereklidir
10<A<10* Alisilmis Yontemler
Kullanilir
5 10°<A Sogutma Gereklidir

Birinci smif atiklar radyoniiklit aktivite konsantrasyonu 10° puCi/ml’den diisiik sivi

atiklar1 kapsamaktadir. Bu atiklar isleme alinmadan normal olarak disar1 atilir.

Ikinci simf atiklar radyoniiklit aktivite konsantrasyonu 10® ile 10° puCi/ml arasinda
olan sivi atiklardir. Bu atiklar i¢in alisilmis yontemler kullanilir ve zirhlama

yapilmaz.

Ugiincii simf atiklar radyoniiklit aktivite konsantrasyonu 102 ile 10™ puCi/ml arasinda
olan sivi atiklardir. Bu atiklar i¢in alisilagelmis yontemler kullanilir ve zirhlama

yapilabilir.

Dérdiincii siif atiklar aktivite konsantrasyonu 107 ile 10* pCi/ml arasindaki sivi

atiklardir bu atiklarda da alisilmis yontemler kullanilir ancak zirhlama gereklidir.



Besinci sinif atiklar ise aktivite konsantrasyonu10* uCi/ml’den daha yiiksek olan sivi

atiklardir. Bu atiklar i¢in sogutma gereklidir.

1.1.2.3. Kat1 Atiklar

Bu tiir atiklar toryum, uranyum madenciliginde, 6glitme tesislerinde, atik ¢ozeltilerin
bulundugu bekletme tanki gamurlarinda ve kontamine olan malzeme ile ekipmandan

olusmaktadir.

Bu tiir atiklari smiflama, iilkeler arasinda farkli proseslerle ele alindigi igin
digerlerine gore daha karmagiktir. Atiklart siniflandirma islemleri de farkl sekillerde

yapilmistir:

e Konteynir tipine gore (Fransa)
e Birim hacimdeki aktiviteye gore (Japonya)

e Birim agirliktaki aktiviteye gore (Rusya)

Cizelgel.3. de IAEA’nin On Gérdiigii Atiklarin Yiizeyinde Bulunan Radyasyon
Dozuna Gore Yapilmig Olan Siniflama Gosterilmistir [5].

Atiklarin Yiizeyinde
Siif Bulunan Radyasyon | Kategori
Dozu, D, (R/s)
Gama ve Beta Yayicilar
1 D<0,2
Diisiik Alfa Yayicilar
Gama ve Beta Yayicilar
2 0,2<D<2
Diistik Alfa Yayicilar
Gama ve Beta Yayicilar
3 2<D
Diisiik Alfa Yayicilar
~ | Gugli Alfa Yayicilar
Alfa aktivitesi .
4 4 Kritik  Olmayan Beta
Ci/mZseklinde tanimlanan
Yayicilar
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Birinci siif atiklar yiizeyinde 0,2 R/s radyasyon bulunduran ve gama, beta ve
onemsiz miktarda da alfa yayan atiklar1 kapsamaktadir. Ozel énlemler gerekmeden

tasinabilir.

Ikinci smif atiklar yiizeyinde 0,2 ile 2 R/s radyasyon bulunduran, gama, beta ve
onemsiz miktarda alfa yayan atiklardir. ikinci sinif atiklarin tasinmasinda ince beton

tabaka ya da kursunla zirhlanmis konteynirlar kullanilir.

Ugiincii simif atiklarm yiizeyinde 2 R/s’den daha yiiksek dozda radyasyon bulunur ve
bu tiir atiklar gama, beta ve 6nemsiz miktarda alfa yayarlar. Bu sinifa dahil olan kati

atiklar 6zel onlemler alinarak tasinabilir.

Dordiincii sinif kat1 atiklar kritik olmayan beta ve giiglii alfa yayan atiklardir. Bu

atiklarin aktiviteleri Ci/m® seklinde tanimlanr.

1.2. Niikleer Enerji

Diinyamiz, fosil rezervlerinin asir1 tiikketimi dolayisi ile ¢evre hasari ve uygun
fiyatlarla enerji elde edebilme giivencesine sahip olamamak gibi iki tehdit ile birden
ayni anda kars1 karsiyadir. Mevcut yasam bigimlerinde ve gelecekteki beklentiler
icerisinde 6nemli bir degisiklik olmadig1 durumda, yenilenebilir enerji kaynaklarinin,
daha yogun enerji kaynaklari ile desteklenmeleri gerekmektedir. Bu durumda, yogun

enerji kaynagi olan niikleer enerji karsimiza ¢ikmaktadir.

Atom ¢ekirdeklerinin birlesmesi ya da pargalanmasi sonucu agiga cikan enerjiye
niikleer enerji denir. Agir atom c¢ekirdekleri nétron ile bombardiman edilerek
cekirdeklerin boliinmesi saglanir ise bu tepkime fisyon olarak adlandirilir. Ayrica bir
diger enerji liretim yolu ise flizyon olayidir. Fiizyon, iki kii¢iik atom ¢ekirdeginin
kaynagmas1 sonucu ortaya ¢ikan enerji tepkimesidir. Ancak flizyon, uzun yillardan
beri siiregelen ugraslara ragmen uygulamada {iimit vaad eden bir noktaya

getirilememistir.
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Sekil 1.2. Cekirdek Tepkimeleri

Baz1 izotoplar notron yutarak béliinmeye ugrarlar ve boliinme sonucu olusan iiriinler
kazandiklar1 kinetik enerjiyle (fisyon olayinda ortaya ¢ikan enerjinin yedide altisi)
bulundugu yerden uzaklagsmaya ¢alisirlar. Bu durumda ortam ¢ok 1sinir. Sonug olarak

niikleer enerji 1s1 enerjisi olarak aciga ¢ikmaktadir.

Niikleer reaktorler ise agiga ¢ikan bu enerjinin diizenli ve siirekli olarak iiretilmesini
saglamak i¢in dizayn edilmis makinalardir. Siirekli ve diizenli iiretimi saglamak i¢in
2 sey oncelikli olarak yapilmalidir: 1)Fisyon tepkimesinin kontrollii olarak

siirdiiriilmesi 2) Uretilmis olan 1sinin uygun bir bigimde ortamdan ¢ekilmesi.

Niikleer reaktorler ile flizyon ya da fisyon tepkimeleri sonucu olusan enerji elektrige
cevrilir. Her iki tepkime ile agia c¢ikan enerji 1stya donistiiriiliir ve su kaynatilip
buhar edilir. Elde edilen buhar termik santrallerdeki gibi, yiiksek basing ile tiirbine
gonderilir ve tiirbinin donmesi ile tlirbine bagl elektrik jeneratorii de doniince
elektrik enerjisi iretilmis olur (Sekil 1.3 ). Diisiikk enerjili hatta enerjisiz olan
izotoplar (fisil: hizli ya da yavas notronlarin carpmasi ile parcalanmis olan
cekirdekler) nétron yuttuklar1 zaman biiytlik bir olasilik ile bdliinmeye ugrarlar. Bu
tiir izotoplar niikleer enerji liretiminde temel etkendir. Olusan her fisyon tepkimesi

sonucunda 2 ya da 3 notron aciga ¢ikmaktadir.
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Sekil 1.3. Niikleer Reaktorde Enerji Uretimi

Kullanilmakta olan niikleer santrallerin ¢ogu fisyona dayali olarak calismaktadir.

Fisyon ile ¢alisan santrallerin ana yakiti uranyumun 92 proton sayisi ile, farkli ndtron

sayilarina sahip olan U-235 ile U-238 izotoplaridir. U-235 ¢ekirdegi nétron ¢arpmast

ile pargalandig1 i¢in fisildir.
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Sekil 1.4. Zincirleme Cekirdek Tepkimesi

Uranyum-235 bir notron ile reaksiyona girer. Notron ile bombardiman edilen

uranyum ndétronlarindan bir tanesini bile kaybederse karasiz bir hale doniisiir ve
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tepkime zincirleme reaksiyona girdiginde c¢ekirdekler parcalanir. Bu par¢alanma ile
bazi radyasyon 1simalari ile notronlar meydana gelir. Bu pargcalanma sonucu agiga
cikan nétronlar diger fisil ¢ekirdeklere ¢arpar ve bu carpismalardan da notronlar ve
enerji ortaya ¢ikar. Niikleer reaktoriin kalbi ise bu zincirleme tepkimelerinin olustugu

ortamdir.

Yakit olarak burada kullanilan U-235 zaman icinde azalir ve bir siire sonra
degistirmek gerekir. Kullanilan yakitlar kimyasal yontemler ile parg¢alandiktan sonra
kullanilabilecek izotoplar i¢lerinden alinmaktadir. Arta kalan kimyasal ¢dzelti i¢inde
kullanilamayacak olan {iist diizeyde radyoaktif cekirdekler kalir. Arta kalan
radyoaktif siv1 atiklar zararsiz seviyeye diisene kadar, dogaya zarar vermemesi i¢in

zirhlanir ve korunakli depolama ile saklanir.

1.3. Niikleer Yakit

Glinlimiiz sartlarinda calisan reaktorlerin yaklasik olarak yedide altisini olusturan
HSR (Hafif-Sulu Reaktorler)’nin yakit tasarimi geregince %3 ile % 5 oraninda fisil
izotop icermeleri gerekmektedir, aksi takdirde fisyon zincir tepkimesinin

gerceklesmesi miimkiin kilinamaz.

Dogadaki tek fisil izotop ise U-235’tir. Bu nedenle niikleer tesislerin genelinde (%
97) yakit olarak uranyum dioksit kullanilmaktadir. Dogada bulunan 1000 U
atomunun 7’si atom agirlig1 235 olan uranyum izotopu U-235, 993 ‘iinii atom agirlig
238 olan uranyum izotopu U-238 olusturmaktadir. Uranyum-235 izotopu nétronlar
ile boliinebilme yetenegine sahip olup ve niikleer enerji iiretmede basrolil

ustlenmektedir.

Niikleer yakit elemanlari i¢erdikleri U-235'in pargalanmasi neticesinde enerji aciga
cikartir; U-235'in yaklagik olarak % 75'1 hafif izotoplu fisyon liriinlerine bdliiniirken,
HSR yakitinin % 95-97’lik boliimii olusturan U-238 fisil degildir ancak dogurgandir.
Yani U-238'in de kiigiik bir miktar1 farkli niikleer reaksiyonlar sonucunda reaktoérde

uranyum-otesi agir izotoplara doniismektedir. Bunlardan dogada bulunmayan izotop
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plitonyum-239'dur. Pu-239’unda fisyon yapma kabiliyeti vardir ve reaktoriin
giicline 6nemli katkilarda (%40) bulunur.

Bu sebeple uranyum zenginlestirilip U-235 oran1 binde 7'den binde 35'e yiikseltilir.
Zenginlestirilen uranyumdan, yiiksek sicaklik ve basing altinda, kii¢lik parmagin {ist
bogumu biiyiikliiglinde seramik yapidaki uranyum-dioksit kiiglik silindirler {iretilir.
Bu silindirler yaklasik olarak 1 cm ¢apinda, 3.5-4.0 m uzunlugunda, zirkon alagimli
metal tiiplere yerlestirilerek niikleer yakit elemanlar1 elde edilir. Bu ince uzun
tiiplerden 200-250 tanesi genel olarak kare olacak sekilde bir araya getirilip niikleer
yakit demetleri olusturulur. Yakit cubuklar1 arasinda boliinme sonucunda siirekli 1s1
aciga c¢ikar. Bu 1s1y1 c¢ekerek cubuk yiizeyinin sabit bir sicaklikta kalmasi i¢in

sogutma suyu kullanilir.

UO, PELLETS

Sekil 1.5. Niikleer Yakit Tabletleri ve Yakit Demeti

Yakitta bulunan fisil izotop orani belirli bir seviyenin altina indigi takdirde fisyon
zincir tepkimesini devam ettirmek imkansizdir. Boyle bir durumda yakit1 degistirmek
gereklidir. 1000 megavat-elektrik (MWe) giiciine sahip bir hafif sulu reaktorde
yaklagik 90 ton uranyum-dioksit bulunmaktadir ve bununda {igte biri ise her yil
kullanilmis niikleer yakit (KNY) olarak reaktorden alinarak yerine yeni yakit
konulur. Yakit reaktor iginde 3-4 yil kadar kalir.
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1.4. Normal Sartlar Altinda Cevreye Salinanlar

Niikleer santraller normal ¢alisma kosullar altinda ¢evreci olup ¢evreye nerede ise
sadece 1s1 (veya su buhari) atar. Bilinen bir bacasi olmayip havalandirma bacasi
mevcuttur. Bu bacadan diisiikk aktiviteli gazlar kontrollii bir sekilde atmosfere
birakilir. Bu durumda niikleer tesislerin neden oldugu radyasyon doz miktar1 dogal

kaynaklardan alinan dozlar yaninda ihmal edilebilecek seviyededir.

Orijinal niikleer yakit ile kullanilmis niikleer yakit ayni dis yapiya sahiptir (ince uzun
metal cubuklar) ve bunlari birbirinden ayirt etmek oldukga zordur. Niikleer yakitin
icerisinde kiiciik bir kismini olusturan atik dedigimiz maddeler olusarak orada kalir,
kisacas1 her sey metal tiipler icerisinde olusur. Niikleer enerji {liretimi esnasinda

emisyon olusmaz ve reaktoriin bir bacasi yoktur [6].

1000 MWe giiciine sahip niikleer reaktdrden her sene yaklasik 30 ton KNY ortaya
cikar. Ayni gilice sahip komiir ile calisan bir termik santral yilda 3 milyon ton kémiir

ile beslenip 7 milyon ton kiil ve baci gaz iiretir [6].

1.5. Kullamilmis Niikleer Yakit (KNY)

Reaktor icindeki U-235 oraninda meydana gelen azalma nedeni ile fisyon zincir
reaksiyonunu gerceklestiremeyip reaktor icindeki Omriinii tamamlayarak reaktérden
alinan yakit demetlerine kullanilmis yakit denir. Reaktor igerisinde bulundugu siire
boyunca niikleer yakit elemanlarimin dis ylizeylerinde herhangi bir degisiklik
olmayip sadece yakitin kompozisyonunda degisme meydan gelir. Bir niikleer
reaktorden ¢ikan kullanilmis yakitin %95,5 ‘i orijinal yakit malzemesi olan uranyum-
dioksit, %3.5” ini fisyon iirlinii olan hafif izotoplar, %0,9’unu pliitonyum ve %
0,1’ini ise uranyumdan biiyiik agir izotoplar olusturur. Bu durumda orijinal yakitin
sadece yirmide biri kadar1 degisime ugramis olur. Degisime ugramis olan kismin 5’te
1’1 niikleer enerji bakimindan degerli bir element olup dogada bulunmayan Pu’dan

olusur.
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Kullanilmig niikleer yakit reaktdrden ¢iktigr anda o6liimciil seviyede radyoaktiftir ve
zaman igerisinde radyoaktivitesi azalmaktadir. Ancak ¢ok uzun yillar boyunca bile

cevre ve insan i¢in potansiyel tehlike olmaya devam etmektedir.

1.6. KNY’1n Radyoaktivitesi

Yakit reaktorde kullanildiktan sonra aktivasyon iiriinleri, aktinitler ve fisyon tiriinleri
olmak iizere 3 grup radyoizotop olusturdugu bilinmektedir. Ayrica 3502 den fazla
niiklit fisyon {irlinii olarak tanimlanmistir. Bu {iriinlerin birgogunun 6mrii kisadir.
PWR (basingli su reaktorii)’de olusan aktinitler ve fisyon triinleri Cizelge 3.4 ile
Cizelge 3.5°te gosterilmektedir. izotoplarin konsantrasyonlarmi diferansiyel esitlikler
ile bulmak miimkiindiir [2].

Kontol
Gubuklar Buhar Ureteci.

Burada uretilen
buhar tdrbinlere
gonderilir.

 Elektrik Salt
Sahasi

8 Basigh Su Dénglsii ma

|- Reaktér Koru

© Reaktér Kazani

Sekil 1.6. Niikleer Gii¢ Santrali (Basingli-hafif sulu reaktor)
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Cizelgel.4. Aktinitlerin Radyoaktivitesi

Niiklit Yar1 Omiir Ci/yil Kg/MTU
U-238 2.47x10° y1l 19.4 0.12
U-236 2.39x10" y1l 7.22 4.18
Np-237 2.14x10° y1l 14.4 0.75
Pu-236 2.85 yil 134 9.2x10°
Pu-238 86 yil 1.01x10° 0.22
Pu-239 24400 y1l 8.82x10° 5.28
Pu-240 6580 yil 1.30x10* 2.17
Pu-241 13.2 yil 2.81x10° 1.02
Pu-242 3.79x10° yil 37.6 0.35
Am-241 458 yil 4.53x10° 0.05
Am-243 7950 yil 477 0.09
Cm-242 1630 giin 4.40x10° 4.9x107
Cm-244 17.6 yil 7.38x10" 3.3x10”
Cizelgel.5. Fisyon Uriinlerinin Radyoaktivitesi
Niiklit Yar1 Omiir Desazjd.aki Altivite
(1.10°Cily)

H-3 12.3 yil 1.92x107

Kr-85 10.8 yil 0.308

Sr-90 27.7 yil 2.11

Z-95 65.5 giin 37.3

Ru-106 368 giin 14.8

Sb-125 2.7 y1l 0.237

1-129 1.7x10" y1l 1.01x10°

1-131 8.05 giin 235

Xe-133 5.27 giin 43.9

Cs-134 2.05 yil 6.7

Cs-137 30.0 yil 2.94

Ce-144 284 giin 30.2

Pm-147 44yl 2.78
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Sm-151 87 yil 3.41x10”
Eu-154 16 yil 0.191
Eu-155 1.81 yil 0.204

1.7. Radyoaktif Atik Yontemi

Yakitlarin higbiri yakildigi zaman yok olmaz; kiitlelerinin ¢ok kii¢iik kisimlari
enerjiye doniisiirken ayni zamanda atik denilen maddelerde olugsmaktadir. Olusan bu
atiklarin ¢evreye birakilmasinda sakincalar goriildiigiinden dolayr bu radyoaktif
atiklar olustuklar1 andan itibaren gecici depolama, reproses, tasima, son depolama

gibi bazi1 islemelere tabi tutulur. Bu islemlere Radyoaktif atik yonetimi denir.

Enerji tiretimi i¢in niikleer enerjiyi kullanan tilkeler radyoaktif atik yontemi ile ilgili
bircok yontemler ve yollar bulma arayisi i¢ine girmislerdir. Bu konu ile ilgili
genellikle yiliksek diizey radyoaktif atiklar konusu iizerine arastirma ve yontemler
mevcuttur. Bu yontemlere Ornek olarak niikleer atiklarin okyanus tabanina
gomiilmesi uygulamasi verilebilir, ayrica kutuplarda bulunan buzullara gémme, dis
uzaya gonderme yontemleri de distlinliliip arastirilmis yontemler arasindadir.

Gilinlimiizde niikleer atik yonteminin teknik asamalari:

e Niikleer uygulamalarin farkli asamalarinda tiretilen atik tiirleri oldukca fazla
olup farkli diizeylerde zararlara sahiptirler.

e Ortaya ¢ikan bu atiklar toplanarak atik igleme tesisine gonderilmek i¢in
toplanir.

e Her ilke kendi kosullarma bagl olarak atiklar1 biyosferden izole edecek

sekilde yerlestirir yani gdmiiliir.
Bugiin gegerliligi yaygin olan bu i{ic asama daha alt gruplar ile farkli yonetim

sekillerine ayrilmaktadirlar. Cizelgel.6’da atik yOnteminde yeraltina gomiilme

slirecini esas alan siniflama gosterilmektedir.
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Cizelgel.6. Atik Yonteminde Yeraltina Gomiilme Siireci

Atik Kategorisi Ozellikleri

Yiiksek diizeyli uzun 6miirlii Yiiksek gama-beta

Onemli alfa

Yiiksek radyoaktif zehirlilik
Yiiksek 1s1 ¢ikis1

Orta diizeyli uzun 6miirli Orta gama-beta
Onemli alfa
Orta radyoaktif zehirlilik

Onemli 1s1 ¢ikist

Diistik diizey uzun 6dmiir Diisiik gama-beta

Onemli alfa

Diistik/orta radyoaktif zehirlilik
Diistik 151 ¢1kisi

Orta diizeyli kisa omiirlii Orta gama-beta

Onemsiz alfa

Diistik radyoaktif zehirlilik
Diistik 1s1 ¢1kisi

Kisa diizeyli kisa dmiirlii Diisiik gama-beta
Onemsiz alfa
Diisiik radyoaktif zehirlilik

Onemsiz 1s1 ¢1kis1

Simdiye kadar, yiiksek aktiviteli radyoaktif atig1 depolamak i¢in bir tesisi olan iilke
bulunmamaktadir. Fakat c¢ogu iilke bu atiklari depolamak igin teknolojik
gelistirmeyle ilgili ¢alismalarda bulunmaktadir. Atik yontemi konusunda uzmanlar,
ortaya c¢ikan atigr dogal ve teknik bariyer kombinasyonunu birlestirerek jeolojik
depolamayla izole etme goriisiindedirler. Jeolojik depolama giliniimiiz kosularinda

tercih edilen teknolojidir [7].
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1.7.1. Diisiik ve Orta Diizeyli Atiklarin Depolanmasi

Bu atik yontemi diisiik ve orta seviyedeki sivi ve kati atiklarmn iiretildikleri andan
baslayarak islenerek depolanma siirecini kapsamaktadir. Bu atiklar genellikle niikleer
enerji tesisi olmayan iilkeler, {iniversitelerde, arastirma merkezleri, hastane ve sanayi
tesislerinde  kullanilan radyoaktif materyallerin kullanim disi  kalmasiyla
olusmaktadir. Niikleer atik yontemlerinde diisilk ve orta diizeyli atiklar toprak
tabakasina yakin seviyede nihai olarak gomiiliirler. Siv1 atiklar i¢in farkli yontemler

mevcuttur. Bu yontemler:

e Seyrelt, dagit
e Konsantre et sakla

e Sulandir ve bosalt

Bu yontemler uygulanirken en detayli olarak karsilastigimiz yontem, sivi atidi
kimyasallar yardimiyla tank icerisinde ¢oOktiirme ya da atigi regine kolonundan
gecirerek icerisinde bulunan radyoizotoplarin re¢ine ile tutulmasini saglamaktir.
Uygulanan her iki yontemin amaci sivi atigi konsantre olarak elde etmektir. Bir
sonraki asama, konsantre halin stabil hale getirilmesi saglayan sabitleyici islemdir.
Bunun i¢in yaygin olarak ¢imentolama yontemi veya bitlimleme ydntemi

uygulanmaktadir [8].

1.7.2. Yiiksek Diizey Atik Yontemi

Kullanilmig niikleer yakit veya yiiksek diizeyli atik gibi uzun émre sahip atiklar i¢in
gomme islemi uygulanabilecek bir yer bulunmamaktadir. ABD, Fransa, Almanya
gibi ¢cogu iilke uzun Omiirlii bu atiklar1 gomiilmesi i¢in programlar gelistirmektedir.
Uzun Omiirlii bu atiklarin kontrolii i¢in en yaygin yontem jeolojik tasfiyedir

(yeraltina gdbmme) [3].
Tim tlkeler yiiksek aktiviteye sahip radyoaktif atiklarini yerin 500-1500 m altinda

0zel olarak secilen jeolojik olusumlarda insa edilen depolara gdommeyi

planlamaktadirlar. KNY” larin kimyasal olarak islendigi durumlarda yakitin yiiksek
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radyoaktivite iceren kismi nitrat ¢ozeltisi seklinde ayrilarak yiiksek sicaklik altinda
cam eriyigi ile karistirildiktan sonra metal silindirler igerisinde sogumaya birakilip
camlastirtlir. Icerisinde camlastirilan atik bulunduran silindirler metal bir varil icine
konulup yeralti deposuna yerlestirilmeye hazir hale getirilir. KNY’in dogrudan
tasfiyesi s06z konusu oldugu durumlarda yakit cubuklari metal silindirler ile varillere
konularak yeralti deposuna gonderilir. Her iki durumda da tasfiye edilecek
malzemenin boyutlar1 farkli bile olsa dis muhafaza igindeki metal silindirlerden
olusmaktadir. Metal silindirler yeralti deposunun zemininde agilmis olan deliklere
yerlestirilip, kenarlar bentonit denilen kil ile doldurulup delikler tikanir. Deponun
tamami1 doldugu anda yeraltinda bulunan tiineller ile bosluklar dolgu malzemesiyle

kapatildiktan sonra depo miihiirlenir.

Bu metot yeni bir teknoloji ve iistesinden gelinemeyecek teknik zorluklar
icermemektedir. Fakat nihai tasfiye konusunda alinmasi gereken kararlarin gecikmesi
dolayisiyla hala uygulama asamasina gelinememistir. Niikleer atik iireten iilkeler
kullanilan niikleer yakitlarii kuru depolama tesislerinde ya da su havuzlarinda
bekletmektedir. Jeolojik tasfiye konusunda en 6nemli adim1 1982 yilinda ABD atarak
ve kongresinde “niikleer atik yasasi” gegirerek, 1998 wyilinda jeolojik tasfiyeye
baslama karar1 almistir. Teknik c¢aligmalar1 tamamlanmasina ve yer secimi
yapilmasina ragmen, politik, sosyal, toplumsal psikolojik, vs faktorler nedeni ile bu
yasanin uygulanmasinda 16 yillik bir gecikme glindeme gelmisti ve tasfiyeye

baslama tarihi en erken 2015 yilina kaydirilmastir.

Kullanilmis niikleer yakitlarin, islenmeden, igermis olduklar1 degerli maddeler ile

birlikte, gdmiilmesi ise ayr1 bir tartigma konusu olmustur.

1.8. Radyoaktivite Nedir?

Bir elementin cekirdeklerinden yiiksek enerjili tanecikler ya da elektromanyetik
dalga niteliginde 1smlar yayinlamasi radyoaktivite olarak tanimlanmaktadir.

Radyoaktif 6zelligi gosteren elementlere ise radyoaktif elementler denir. Agir

elementlerin ¢ogu radyoaktif 6zelliklere sahiptir.
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Radyoaktif haldeki ¢ekirdekler kararli hale ulagsana kadar bozunuma ugrarlar.

Bozunuma ugrayan ilk radyoaktif ¢ekirdege ana g¢ekirdek, ana ¢ekirdegin radyoaktif

bozunuma ugramasi sonucunda meydana gelen ¢ekirdege ise kiz ¢ekirdek denir.

(Sekil 3.7)

Bozunma siirecinde bulunan radyoaktif bir c¢ekirdek, beta, alfa ve gama

radyasyonlarindan biri ya da birkagini yayinlarlar.

o
.ff’er:> ./JlﬂJ of|:/> O

Yavru gekirdek Yavru ¢ekirdek Yavru gekirdek
(Kararsiz) (Kararsiz) (Kararh)

Kararsiz gekirdek

Sekil 1.7. Kararsiz Durumdaki Radyoaktif Cekirdekten Kararli Bir Cekirdek

Olusumu

Radyoaktif haldeki ana ¢ekirdekten beta, alfa ve gama bozunumlari sonucu kiz

cekirdekler olusturmalari sonucu olusturulan serilere “radyoaktif seriler” denir. Bu

seriler uranyum, toryum, neptinyum ve aktinyum serisi halinde dort gruptan

olusturulmustur. Bozunma zincirini tamamlayan herbir seri kararli bir gekirdek

haline doniistir.
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Sekil 1.9. Uranyum-238 Radyoaktif Serisi
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Sekil 1.10. %2Th’in Bozunma Uriinleri Semasi [20]

1.8.1. Alfa (o) Bozunmasi

Radyoaktif haldeki bir ¢ekirdegin kararli bir ¢ekirdek yapisina ulagmak igin izledigi
yollardan biri alfa bozunumudur. Bozunma olay1 radyoaktif olan ¢ekirdekten kiitle
numarasi 4, atom numarasi 2 olan bir tanecigin ayrilmasi sonucu ger¢eklesmektedir.
Denklem (1.1) de bozunuma ugrayan g¢ekirdegin alfa bozunumu gosterilmektedir.
Helyum (He) cekirdeginin alfa parcacigi oldugunu Rutherford goéstermistir. Alfa
bozunumunda nétron ve proton sayilart ayr1 ayrit korunmaktadir. Ayn1 zamanda
enerji de korunmaktadir. Cogu agir ¢ekirdek, alfa yaymlayarak bozunuma ugrarlar.

Bunlar 6zellikle dogal radyoaktif seri liyeleri radyoniiklitlerdir.
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Sekil 1.11. Firlatilan Iki Notron Ve iki Protonlu Alfa Pargacigi

7 X723 X o +2He, (1.1)

Bozunum dolayisi ile olusan enerjinin biiyiik bir oranini momentumun korunumu
nedeni ile kiiciik kiitleye sahip olan alfa pargacigi alir. Alfa pargacigi yiiksek enerjiye
sahip olmasina ragmen agir kiitlesinden dolayr menzili olduk¢a kisadir. Kiitle
numarasi 190’dan kiigiik olan ¢ekirdeklerde genellikle alfa bozunumu goriiliir. 4 ile

10 MeV arasinda degisim gosteren enerji spektrumu kesiklidir.

1.8.2. Beta () Bozunmasi

Cekirdeklerde negatif elektron yaymlama olaymin ilk go6zlendigi radyoaktif
olaylardan biri beta bozunumudur. Hizlar1 151k hizina yaklasan ve yollar1 alfa
isinlarinkinden daha uzun olan beta 1sinlart iyonlastirici 1sinlardir. En temel beta
bozunma reaksiyonu, bir protonun bir ndtrona ya da bir ndtronun bir protona
donlismesi olayidir. Beta bozunumu ile bir ¢ekirdekte hem Z hem de N bir birim

degisir. Boylece kiitle numarasi sabit kalir.
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“Radyum 28 Aktinyum

Beta parcacigi o /

»eet
n
Sekil 1.12. Beta Bozunumu
Temel B bozunma islemler;
N—P+€  Negatif betabozunmasi (§) (1.2)
P=N+€"  positif betabozunmast (B (1.3)
p+e —n Elektron yakalanmasi (&) (1.4)

Beta parcaciklart 0’dan 1,16 Me’e kadar uzanan siirekli bir enerji dagilimina sahiptir.
En biiylik enerjiye sahip beta pargaciklarinin havadaki yol uzunlugu 70-80 cm’yi
bulmaktadir. Beta 1ginlarinin en bilyiik enerjiye sahip olanlar1 dahil birka¢ milimetre

kalinliginda olan metal levhalar ile durdurulabilmektedir [9].
1.8.3. Gama Bozunumu
Birgok beta ve alfa bozunmalari ya da niikleer reaksiyonlar meydana geldikten sonra,

olusan yeni cekirdekler uyarilmis halde olabilirler. Uyarilmis haldeki cekirdekler

hizli bir sekilde bir 1g1n yayinlayarak daha kararli olan baslangi¢ diizeyine donerler.
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Yayinlanan bu 1sinlar y-151m1 olarak adlandirilir. Elektromanyetik 6zellige sahip gama
isinlart elektrik ve manyetik alanda sapmaya ugramazlar. Bu nedenle bu isinlara
elektromanyetik 1s1mim fotonu da denir. X-iginlarina benzeyen gama isinlar1 bu

1sinlardan daha girici 6zellige sahiptir.

60
Co
27

Sekil 1.13. Gama Bozunumu

107 saniyeden daha kisa yarilanma siiresine sahip olan gama isinlar1 saat ve giin
mertebesinde yarilanma siireli gama yayimlanmasi da yaparlar. Cekirdek durumlar
0,1-10 MeV arasinda olan gama 1smlarimn dalga boyu 10* ile 100 fm dalga boyu
araligindadirlar. Gama 1s1mas1 yapan bir elementin atom numaras: ile kiitle
numarasinda herhangi bir degisiklik olmaz. y radyasyonu 1s1k gibidir fotonlardan

olusur, 151k hiz1 ile yayilir [9].

1.9. Yar1 Omiir

Radyoaktif bir maddenin baslangigtaki var olan atomlarinin sayisinin yariya inene
kadar gecirdigi siireye yar1 Omiir denir. Yar1 Omiir her radyoaktif element i¢in farkl
olup o elementin karakteristik dzelligidir. Ornegin, iyot elementine ait radyoaktif iki

izotopunun yar1 dmiirler farklidir.

I-131’°nin yar1 émrii: 8,04 giin

[-125’in yar1 6mrii: 60,0 giin

Yarilanma siiresi asagidaki formiil ile hesaplanir:
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0,693
Tijp == (1.5)

Burada A bozunma (par¢alanma) sabitidir. Bozunma sabiti ne kadar biiyiik ise yar1

omir o kadar kisa olmaktadir.

g

N
10 \“h‘“‘-—

To——

% Kalan
B B B B B 28 E B

1] 1 z 3 4 > & T

Yanlanma Omrii Saysi

Sekil 1.14. Yarilanma Omrii

1.10. Ortalama Omiir

Parcalanma sabitinin tersi olan ortalama Omiir bir c¢ekirdegin tamaminin

bozununcaya kadar gegirdigi ortalama stiredir.

1
Ty = n (1.6)
Yar1 6mir ile ortalama dmiir arasinda,

TO = 1,4-4XT1/2 (17)

baglantis1 vardir. Kisacasi radyoaktif bir atomun ne kadar siire aktif durumda

kalacagi ortalama Omiirle belirlenir.
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1.11. Radyasyonun Tanim ve Tiirleri

Boslukta ve madde igerisinde hareket edebilen, i¢ doniisim geciren atomlar
tarafindan yayimlanan enerji radyasyon olarak tanmimlanmaktadir. Yayimlayan
kaynagin ozelligine baglt olarak bu enerji pargaciklar ve elektromanyetik dalgalar

tarafindan taginabilir. Radyasyonu tanimlamak i¢in 3 ana parametre kullanilmaktadir.

e Enerjisi (disiik ya da yiiksek enerjili)
e Tiirl (pargacik ya da elekromanyetik)

e Kaynagi (dogal ya da yapay)

Radyasyon Tiirleri

4 d

2) iyonlagtina Olmayan

1) iyonlastine Radyasyon

Radyasyon
a) Dalga Tipi
a) E'il'aiI:ia b) Pargacik Tipi * Radyo Dalgalan
*Alfa Isinlan + Mikrodaleal
. galar
?;:;2:? *Beta izinlan *  Gorindr Isik
*Hizli *  Kizilstesi
Xiginlan elektronlar morftesi

Dalgalar

Sekil 1.15. Radyasyon Cesitleri

Yiiksek enerjili iyonize radyasyon atomdan elektron kopararak atomu iyonize eden

radyasyondur. Iyonize radyasyon tiirleri gama, alfa, beta ve X-1ginlaridir.

Diisiik enerjiye sahip yani iyonize olmayan radyasyon etkilesim halinde bulundugu
madde i¢inde yer alan atomlar1 yeterli enerjiye sahip olmadigindan dolay:1 iyonize
edemeyerek sadece uyarir. Iyonize olmayan radyasyona ornek; radyo dalgalari,
mikrodalgalar, goriiniir 151k, kizilotesi ve oldukga kisa boylu olanlar disindaki mor
otesi [10].
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1.12. Radyasyonun Biyolojik Etkileri

Insan saghg {izerine radyasyonun yaratabilecegi etki uzun zamandan beri
bilinmektedir. Radyasyonun etkileri; radyasyon hastaliklari, yaniklar, kanser,
kalitimsal bozuklular ve dmriin kisalmasi olarak siralanabilir. Cok biiyiik oranlarda

radyasyona maruz kalinmasi durumunda ani Sliimler gerceklesmektedir.

Bilim insanlar1 ve arastirmacilar yillar boyunca radyasyonun insanlar iizerine
etkilerini dair birgok g¢alisma yapmuglardir. Bu ¢aligmalar kapsaminda radyasyon
kazalari, tibbi ve endiistriyel uygulamalar, atilan atom bombalar1 ve Cernobil kazasi
sonucu maruz kalinan radyasyon dozunun etkileri arastirilmistir. Bunlara ek olarak
denek hayvanlar lizerinde yapilan radyasyonun etkilerine dair ¢calismalar da devam
etmektedir. Yapilan bu c¢aligmalar ile yiliksek dozda radyasyona maruz kalindigi
takdirde olusabilecek hasarlar hakkinda 6nemli bilgilere ulagilmasina ragmen diisiik
dozlar i¢cin ayni seyi sOylemek miimkiin degildir. Ayn1 zamanda radyasyondan
kaynakli kanserler ile ilgili ¢caligmalar ise belli oranda radyasyona maruz kalmis olan
hasta gruplari ilizerinde devam etmektedir. Bu gruplar atom bombasi sonucu sag
olarak kurtulanlar, tibbi 1g1nlamalara maruz kalan hastalar, ¢evreyi yayilan atiklardan

etkilenen ve meslegi geregince 1s1nlamaya maruz kalan hastalardan olugmaktadir.

Radyasyona maruz kalindig1 takdirde radyasyonun hiicreyle etkilesimi sonucunda
kromozomda hasarlar meydana gelerek bedensel ve kalitsal olan biyolojik etkiler
olusur. Bedensel etkiler radyasyona maruz kalmis kisinin kendi bedeninde meydana
gelen hasarlardir, kisinin kendisinden sonra gelecek olan nesillerde ¢ikan hasarlar ise
kalitimsal etkilerdir. Kalitimsal ve bedensel etkiler gecikmis ve deterministik etkiler
olmak iizere 2 farkli kategoriye ayrilir. Deterministik etki, kisa siirede bir defada
yiiksek dozda radyasyona maruz kalinmasi durumunda ortaya ¢ikabilen hasarlardir.
Sonug¢ olarak bu etkide hiicre 6limii gerceklesir ve esik doz degeri yiiksektir.
Gecikmis etkilerdeyse diisiik dozda radyasyona maruz kalimmas: ile kisinin
kendisinde yada cocuklarinda olusabilecek etkilerdir. Kalitimsal etkiler ile kanser

gecikmis radyasyon etkisidir ve belirli bir esik dozu mevcut degildir [10].
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Radyasyonun neden oldugu kalitimsal hasarlar radyasyonun zarar verdigi tiremeyle

ilgili hiicreler tlizerindeki etkilerdir. Cizelge 1.7 ‘de Uluslararasi Radyasyondan

Korunma Komisyonu (ICRP)’nun radyasyon calisanlar1 ve halk i¢in radyasyonun

neden oldugu kalitimsal bozukluklar ve kanser ile ilgili risk faktorii verilmektedir.

Cizelge 1.7. Radyasyondan Kaynakli Kalitimsal Bozukluklar Ve Kanserle Ilgili Risk
Faktorleri [11]

Radyasyona Oliimciil Kanser | Oliimciil Olmayan | Kalitimsal Etkiler
Maruz Kalmis (%Sv™) Kanser (%Sv™) (%Sv™)
Gruplar
Calisanlar 4 0.8 0.8
Halk 5 1 1.3

Bu risk seviyelerine dayanarak ICRP radyasyon caliganlari ve halk i¢in doz sinirlari

belirlemistir. Radyasyonla c¢alisanlar ve halk i¢in radyasyon doz hizlar ile farkli

organlara ait doz hizlar1 Cizelge 1.8 de verilmistir.

Cizelge 1.8. Calisan Ve Halk I¢in Radyasyon Doz Hizlari[3]

Calisanlar Halk
Etkin doz sinir1 | 5 yilin ortalamast | 20 1
(mSv) Herhangi bir yil 50 5
Yillik  esdeger | Gozler 150 15
doz smir1 (mSv) | Deri (cm?) 500 50
Eller ve ayaklar 500 50

1.13. Radyasyon Birimleri

Iyonlastiric1 radyasyon maddeyi ne kadar iyonize ediyorsa, maddeye o kadar doz

aktarmig olur. Doz etkisi radyasyon tipi ve enerjisi ile ilgilidir. Radyasyonun

etkilerini ve aktivitesini belirlemek i¢in birimler mevcuttur. ICRU (International

Commity of Radiation Units —Uluslar arasi Radyasyon Birimleri Komitesi) ilk

baslarda aktivite dozu i¢in Curie (Ci), sogrulan doz i¢in Rad, esdeger doz birimi i¢in
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rem ve 1sinlama (poz) i¢in de Roentgen birimlerini kabul etmis ve kullanmistir. 1971

yilinda ICRU MKS birim sisteminin kabulii ile SI birimleri tanimlanmustir.

Radyoaktif bir miktar: saniyede 3,7x10*° bozunum olusturuyor ise aktivitesi eski
birim sistemine gore 1 Curie (Ci) olarak degerlendirilir. Bu niceligin ¢ok biiyiik
olmasi nedeni ile uCi (=10® Ci) ve pCi (=10 Ci) kullanilmaktadir. Yeni birim

sisteminde ise bu birim Becquerel (Bq) dir. 1Bq = 3,7x10"° bozunma/sndir.

Sogurulan doz i¢in eski birim rad (Radiation Absorbed Dose), 1 gr’lik bir maddenin
tizerine 100 erg’lik enerji aktarmak anlamina gelir. SI birim sistemine gore sogrulan
doz birimi Gray (Gy)dir. 1kg’lik bir kiitleye aktarilan 1Joule’lik enerji anlamina
gelmektedir.

Esdeger doz birimi, canli organizmalarin aldig1 iyonize radyasyon dozunu tanimlar.
Esdeger doz birimi ilk basglarda rem olarak tanimlanmistir (Roentgen Equvalent

Man). SI birim sisteminde ise Sievert (Sv)’ dir. Boyutu ise Joule/kg’ dir.

Isinlama (doz) birimine SI da Rontgen olarak kalmistir. 1 Rontgen (R) Normal
sartlarda, yani 760 mmHg ve 0 °C” de havanim 1 kilogramida 2,58x10™ Coulomb
degerinde art1 ve eksi yliklii iyonlar meydana getiren X 1s1m1 ve y miktar1 olarak
tanimlanir. Bu birim sogurucu maddenin degil radyasyon hiizmesinin 06zelligi

hakkindaki bir birimdir [9].
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2. ONCEKI CALISMALAR

Apak ve arkadaglar1 (1995) yilinda yaptiklar1 ¢alismada, yliksek radyoaktif omre
sahip Cs-137 ve Sr-90 radyoniiklidlerinin ~ kirmizi ¢amurla adsorpsiyonunu
incelemislerdir. Teknik olarak radyoaktif izleme teknigi kullanilmistir. Baz1 ilgili tuz
ilaveleri sezyumun adsorptionunu azaltirken, stronsiyumun adsorpsiyonunu kayde

deger bir sekilde etkilemedigini gézlemlemislerdir.

Yiicel ve Ozmen (1995) yilinda yaptiklari calismada karadeniz bolgesinden elde
edilen Cs-137 ile kontamine olmus g¢aylarda, kumlu ve killi toprak orneklerinde
sezyumun radyoaktif olarak izlenmesini ¢alismislardir. Bu calismada sezyuma ait

g6¢ hizint hesaplanmistir.

Bulgakov ve Konoplev (1996), da yaptiklari aragtirmada, Cs-137’nin toprak
tarafindan ne kadar tutuldugunu incelemislerdir. Bu ¢alismada kullanilan toprak fazi

heterojen yapiya sahiptir. Diflizyonel model kullanilmistir.

Kirchner (1997) de yaptig1 calismada iic model kullanarak radyoizotop tasinim

modelini olusturmaya caligsmistir.

Ivanov ve arkadaslar1 (1997) yaptiklar1 ¢alismada, Cernobil sonras1 Ukrayna, Beyaz
Rusya ve diger Rusya topraklarinda 137¢cs ve Psr dagilimini, difiizyon modelinin bir
bilesenli fazimi kullanmiglardir. Topragin belirli derinliklerinde hatanin arttigini

gbzlemlemislerdir.

Schuller ve arkadaglar1 (1997) vyaptiklar1 calismada, Giiney Sili’deki tarim

topraklarinda **’Cs’nin dikey yonde gidisini incelemislerdir.
Ekpo (1997) de yaptig1 arastirmada, Nijerya’da belirli bir bolge olan Akwalbom

eyaletindeki yiizey topragini incelemistir. Calismasinda bu bolgeye ait radyoaktivite

analizini yapmustir.
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Sanford ve arkadaslar1 (1998) de yaptiklart arastirmada atik kumda, radyo sezyum ve

stronsiyumun go¢iinii ve radyoizotop saliniminin deneyini gergeklestirmislerdir.

Isakson ve Erlandson (1998), topraktaki **'Cs’nin diisey yonde ilerlemesi i¢in bir

model ¢alisma yapmiglardir.

Kirchner ve arkadaslar1 (1998), radyoizotoplarin topraktaki ilerleyisini kompartman
modeli ile yapmiglardir. Toprakta radyoizotoplarin dagiliminin eksponansiyel

oldugunu bulmuslardir. Ancak adsorplamanin lineer oldugu g6zlenmistir.

Dyer ve arkadaslari (1999), Sezyum ve stronsiyumun adsorpsiyonunu Pillard Killeri
ile denemisler, degisen konsantrasyon araliginda toprakta bulunan iyonlar agisindan

incelemislerdir.

Gillett ve arkadaglar1 (2000) de yaptiklar1 ¢alismalarinda Cs-137 radyoizotopunun
transferi konusunda toplanmis veriler iizerinden degerlendirme yapmislardir. Bu
degerlerden yola cikarak, yoresel topraklarin radyoaktivite yiiklenmesi konusuna

aciklik getirmeyi amag edinmislerdir.

Akyliz ve arkadaslar1 (2000), Sivrihisar-Eskisehir yoresinden alinan kil 6rnekleri ile
sezyum ve stronsiyum iyonlarmin adsorpsiyonunu incelemisler ve farkli izotermler

kullanarak adsorpsiyon davranisin1 formiile etmeye ¢alismiglardir.

Tsai ve arkadaslar1 (2000)tarafindan, bentonit kilinin, Cs ve Sr’un adsorpsiyon
davraniglar1 banyo yontemi ile aragtirilmistir. Sonuglara gére mevcut bentonit, Cs ve
Sr radyontiklitleri i¢in yiiksek bir adsorpsiyon degerine sahiptir. Ayrica hizli bir

tutma hizina sahiptir.
Murali ve Mathur (2002) yaptiklar1 calismada Stronsiyum, Americyum, sezyum

radyoniiklitlerinin adsorpsiyon karakterlerini, bentonit ve granit {izerinde, pH,

adsorban miktar1 ve adsorbant konsantrasyonu bakimindan incelemislerdir.
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Shahwan ve Erten (2002) tarafindan yapilan calismada, sezyumun izotopunun
kaolinit, klorit-illit ve bentonit ile adsorpsiyonun zamana, konsantrasyona ve

sicakliga bagl olarak degisimini radyoaktif izleme metodu ile incelenmislerdir.

Ugur (2005) de yaptig1 calismada Tiirkiye'nin dort farkli bolgesinden elde edilmis,
farkl: tiirdeki killerin sezyum iizerine davranisini sicaklik, pH, konsantrasyon, zaman
ve kil miktarlar1 bazinda incelemistir. Ug farkli izoterm kullanarak killerin radyoaktif

maddeleri tutma 6zelliklerini bulmustur.

Ugur (2011) de yaptign calismada, degisik kil minerallerinin, degisik
konsatrasyonlarda hazirlanmig sivi radyoaktif atiklarin ber taraf edilmesinde
kullanilmast ¢aligmasin1  yapmustir. Elde ettigi sonuglar, kilin siv1 atiklarin
adsorpsiyonu i¢in ¢ok uygun bir malzeme oldugunu ve kil boyutu azaltik¢a

adsorpsiyon degerlerinin arttigini tespit etmistir.

Ugur ve ark (2012) de yaptiklar1 ¢alismada katkilanmamis yliksek firin clirufunun
radyolojik ozelliklerini arastirarak, adsorpsiyon malzemesi olarak kullanilip

kullanilamayacagin1 arastirmistir.

Ugur ve ark (2011) de yaptiklart ¢aligmada, Sogiit seramik kilinin adsorpsiyon
davranigini, kilin boyutuna, sicakliga, radyoaktif maddenin konsantrasyonuna bagh

olarak nasil degistigini deneysel olarak incelemistir.
Osmanlioglu (2016) da yaptig1 ¢alismada, polimerik mikro kiirecikler kullanarak
radyoaktif maddeleri ortamdan uzaklagtirma deneylerini ger¢eklestirmistir. Yaptig

calismada diisiik ve yliksek dereceye sahip sivi atiklart kullanmustir.

Osmanlioglu (2015) de yaptigi ¢alismada, dogal diatomite kilini kullanarak sivi

atiklarin tasinma davraniglarini incelemistir.

Osmanlioglu (2015) de yaptig1 ¢alismada, dogal zeolitleri kullanarak sivi radyoaktif

atiklarin dekontaminasyon c¢alismalarinda kullanilabilirligini arastirmistir.
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3. MALZEME VE YONTEM

3.1. Malzeme

3.1.1. Kullanilan Absorban (Kil)

Bu tez calismasinda radyoaktif atik depolama sistemlerinde dolgu ve izolasyon
malzemesi olarak kullanilan bentonit tiirii kil kullanilmistir. Bentonit tiirii kil yiiksek

oranda mineralojik agidan montmorillonit igeren kildir.

Bentonit kili yliksek plastik 6zellige sahip, suyu ve bazik ortami goriince sisen ve su
ile temas ettiginde genisleyen bir yapiya sahip olan kil tiiridiir. Bentonit bu
ozelliklerinden dolayr endiistride yogun olarak kullanilmaktadir. Radyoaktif atik
depolama sistemlerinde toprak zeminle temasi kesme asamasinda bentonit Kilinin
yogun su ¢cekme Ozelliginden yararlanilir. Bu kil maddesi yaglarin agartilmasinda,
ham petroliin ve atik sularin aritilmasinda, sarabin berraklastirilmasinda oldukga sik

kullanilmaktadir.

Kil mineralleri genel olarak, kendisini olusturan katmanlar arasinda su ile degisebilen
katyonlar1 igeren bir yapiya sahiptir. Silika tabakasindaki tetrahedral yapilarin
merkezlerine Si+4 yerine Al+3 ve Fe+2, aliimina tabakasindaki Al+3 yerine Mg+2,
Fe+2, Zn+2 ve Li+ bulundurur. Yapisinda negatif yiik fazlaligi oldugu igin, yiizey
katmanlar1 arasina giren katyonlar tarafindan dengeye gelir. Bu durum yapisinda
elektro notrallik olusmasina neden olur. Katmanlar arasinda mevcut olan Mg+, K+,
Ca+2, Na+t iyonlari, katyonlarla yer degistirebildiklerinden, bunlara degisebilen

katyonlar ismi verilmektedir.

Killerin ana maddesi sediment veya kayaglardir. Tanecik boyutu 0,02 mm’den daha
kiiciik genis ylizey alanina sahip bu yapilar silikat yapidadir. Yapilan deneyler
killerin su tutma ve iyon degistirme giiclerinin oldukg¢a fazla oldugunu ortaya
koymustur. Ayrica kil minerallerinin i¢inde yogun bir sekilde alimiinyum ve demir
elementlerine de bulundugu tespit edilmistir. Genelde tim killer iki farkli yap1

tasindan olugsmaktadir. Merkezinde silisyum iyonu koselerinde oksijen ya da
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hidroksil iyonu bulunanlar ve merkezinde aliiminyum iyonu ile koselerinde oksijen
ve hidroksil iyonlar1 bulunanlar. Birinci tip killerde diizgiin dortytizliilerin tabanlar
ayni diizlem iizerinde kalmak kaydiyla koselerinden altili halkalar halinde
birlesmesiyle silika tabaka (tetrahedral yapidadir) bulunur. Diizgiin sekiz yiizliiler ise
oktehedral tabaka ya da alimiina adini alir. Yiiklerin esit olmasi igin aliimina
tabakasindaki oktehedrallerin sadece 2/3’niin ortasinda aliiminyum iyonu bulunur.
Aliiminyumun yerini ortada magnezyum aldiginda magnezya ya da brusit tabakasi
olusur. Buna bagl olarak killer iki tabakali, {i¢ tabakali veya karisik tabakali
modelde olabilirler. Iki katmanli kil minerallerinde birim hiicre bir tetrahedral ve bir
oktahedral tabakadan olusmustur. Uc katmanli killer ise iki tetrahedral ve bir
oktahedral tabakadan olugsmustur. Karisik tipte olanlarda bu siralanis farkli farklidir.
Aliiminyumca zengin volkanik kiil ile lavlarin ayrismasiyla olusan, agirlikli olarak
smektit grubu kil minerallerinden meydana gelen ve diger kil minerallerini de igeren
killerin kalitelerini fazla bozmadan yer degistirmis olanlarina bentonit, yer
degistirerek baska yabanci maddelerle birlikte bir yatakta tabakalar halinde ¢okelmis
olanlarina da bentonitik kil denir (Sekil 3.1).

O Silicon

@ Oxygen

. Aluminum

@ Hydroxyl
7A
v

Sekil 3.1. Bentonit Kilinin Yapisi

3.1.2. Kullanilan Radyoaktif Madde ve Tuz

Yapilan c¢alismalarda sezyum 137 radyoaktif madde olarak kullanilmistir. Sezyum
137 dogada bulunmayan fisyon iiriinii bir radyoaktif maddedir (Sekil 3.2).

Radyoaktif atik olarak niikleer gii¢ liretiminde atik olarak ¢ikan en dnemli radyoaktif
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kaynaklardan birisidir. Radyotoksitesi orta diizeydedir. Sezyum-137’nin en etkin
enerjisi 662 KeV’de enerji veren gama 1smidir. Bozunma semasi (Sekil 3.3) de

gosterilmektedir.

g7 ’ 2 A
% Giv ot
8 s 7 (bt s ﬂ
S e A A XLl

Sekil 3.2. Sezyum-137

55 Cs 137(30.08 a)

1.176
p~ 0.514 MeV \ 6892 Mev
v \94.7% 0_0006"/:9
. 56Ba13fm .
2.55m
.1 v 662 keV ]
1176 MeV 85.1% - et
3 ) Oty 0.11 |v284keV
0.0006%
0.0

56 Ba 137 (stable)

Sekil 3.3. Sezyum-137°nin Bozunma Semas1
3.1.3. Ol¢iim Cihazi1 (Gama Spektrometresi)

Bu calismada yontem olarak yiiksek saflikta germanyum (HPGe) dedektorlii gama
151n spektrometresi kullanilarak Canakkale yoresinden elde edilen bentonit kilinin

60um’lik tanecik boyutunda adsorpsiyon davranigina bakilmistir.

Cevresel orneklerde bulunan dogal radyoaktif serilere dahil olan radyoniiklitlerin
belirlenmesi amaciyla birgok radyoanalitik yontem kullanilir. Bu yontemlerden en
¢ok kullanilanlarindan birisi; gama spektrometrisidir. Gama spektrometreleri,
maksimum duyarlik i¢in yiiksek Z’li ortamda ¢esitli sogurulma siireglerini goz oniine
alarak tasarlanan foton dedektdrlerini kullanir ve dedekte edilen fotonlar hakkinda
spektral bilgiler saglar. Foton etkilesimlerinin karmasikligi gama yayicilarinin enerji

spektrumunda kendisini gosterir. En ayirt edici 6zellik kabaca ¢ift olusumu esik
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degerinin (hv < 1.022 MeV) altinda ve iistiindeki etkilesmeler olarak ayrilabilir.
Sogurulan foton enerjisi ile orantili 151k sintilasyonlari (parildama) iireten Nal (TI)
kristali, yaygin olarak bir sintilasyon dedektorii olarak kullanilir. Isik sintilasyonlari,
fotonlarin kristal ile etkilesmelerinden (uyarilma ve iyonizasyonu) kaynaklanir.
Yikli parcacik olarak salinan elektronlarin hepsi, sogurulan foton enerjisinin
miktara karsilik gelen ¢ikis pulslarini tiretmek igin kristalde sogurulur, bdylece

etkilesen fotonlar ve enerjileri belirlenir.

Yar iletken dedektorler, negatif yiik (elektron) veya pozitif yiik (desik) tastyicilari
fazla olan n ve p tipi materyaller temas ettirilerek elde edilir. Ters besleme altinda
dedektorde, elektron ve desikten arinmis bir hassas bolge olusur. Dedektdr veriminin
yiiksek olmasi i¢in derin bir hassas bolge, derin hassas bolge elde etmek icin de
oldukga saf madde gerekir. Bir foton, eklem iginden gegtikge, bir elektron, valans
bandindan iletim bandina yiikseltilir ve elektron-desik ¢ifti iiretilmis olur. Icerdeki
elektrik alan, elektronlar1 eklemin pozitif, desikleri de negatif tarafa dogru siiriikler.
Bu da bir sayici ile sayilabilen bir puls meydana getirir. Sekil 3. 2’de yar1 iletken
dedektorlerin basit sematik gosterimi goriilmektedir. Yariiletken dedektorlerin en

yaygin kullanilanlari, Ge(Li), Si(Li) dedektdrleridir.

Gama spektrometresi, dedektor kristaline ulasan gama 1s1nlarinin enerjisiyle orantili
olarak olusan pulslarin bir 6n yiikselte¢ ve yiikseltecte islendikten sonra elde edilen
sinyalin analog sayisal doniistiiriiclide (ADC) sayisal hale getirilmesi ve ¢ok kanalli
analizoriin (MCA) hafizasinda spektrum olarak kaydedilmesine imkén veren bir
sistemdir. Yiiksek saflikta germanyum dedektorlii gama spektrometresi Sekil 3. 4’de

Sekil 3.5’de gosterilmistir [19].
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Sekil 3. 5. Basit Gama Spektrometre Sistemi [19]

3.1.4. Yiiksek Saflikta Germanyum (HPGe) Yar1 iletken Dedektorleri

Germanyum dedektorler, i¢ bolgesi iyonlasmis radyasyona, ozellikle x 1sinlart ve
gama 1ginlarina hassas olan P-i-N yapisinda yari iletken diyotlardir. Foton
dedektoriin bosaltilmis hacmi igerisinde fotonla etkilestiginde yiik tasiyicilar tiretilir
ve elektrik alanla P ve N elektrotlarina siiriiklenir. Gelen foton tarafindan dedektorde

depolanan enerji ile orantili bu yiik hassas 6n yiikselteg ile pulsa dontistiiriliir.

Germanyum diislik bant araligina sahip oldugu i¢in bu dedektdrler yiik tasiyicilarinin
1sisal {iretimini (zit sizinti akimi) kabul edilebilir bir seviyeye azaltmak icin
sogutulmalidir. Aksi takdirde, sizinti akimin indiikledigi giiriiltii dedektoriin enerji

¢coziinlirliiglini yikar. 77 K sicakliga sahip sivi azot bu tiir dedektdrler i¢in yaygin
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sogutma ortamidir. Dedektor LN2 kriostata yerlestirilen veya baglanan vakum
odasina monte edilmistir. BOylece hassas dedektor ylizeyleri nem ve diger

bulagmalardan korunur.

3.1.5. Gama Spektrometrik Analizler

Olgiimler; Cizelge 3.1°de dzellikleri verilen bir kuyu tipi HPGe dedektdr (Canberra
GX5020) ile yapilmistir. Dedektor, ortamdaki dogal fon radyasyonunun etkisini en
aza indirmek i¢in Canberra Model 747 zirhi ile zirhlanmistir. Zirh 9,5 mm
kalinligindaki ¢elik iskelet igcinde 100 mm kalinliginda kursundur. Ayrica zirhin ig
kism1 72-88 keV enerji araligindaki Pb X-isinlarini 6nlemek amaciyla 1 mm
kalinliginda Cd ve Cd X-1sinlarin1 (24-28 keV) onlemek i¢in 1,6 mm kalinliginda Cu
ile kaplanmistir. Zirhin taban kisminda halka seklinde bir kursunla kapatilmis 11,4
cm ¢apinda bosluk vardir. Bu bosluktan dikey geometrili kriyostat ve dedektor
kablolar1 ge¢mektedir. Zirh icindeki sacilan radyasyonu en aza indirmek igin
dedektor zirhin merkezine yerlestirilmistir. Azot sogutmasi i¢in 50 L hacminde, ¢ift

duvarli (vakumlu) bir s1v1 azot kab1 kullanilmigtir [12].

Cizelge 3.1. Yiiksek Saflikta Germanyum Dedektoriin Ozellikleri.

Dedektor modeli Canberra HPGeDetector
Bagil verim %50
Enerji ayirma giicii ve pik/Compton 1,94 keV ve 69.8:1

oram®Co’n 1332,5 keV enerjideki yar1

maksimumdaki tam genisligi

Dedektor geometrisi ve kristal tipi Kapali uglu, es eksenli ve p-tipi Ge
Cap1 ve yiiksekligi 65.5 mm ve 62.5 mm
Pencere malzemesi, kalinlig1 Al, 1 mmve 15,9 cm?
Pencereden uzaklik 5mm
Kriyostat ve azot kabi Dikey geometrili
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3.1.6. Pik Alam1 Hesabi

Tek pikin net alani;

S=G-B

ile elde edilir. Burada;

S: Net pik alan,

G: Ilgili bolgedeki toplam sayim sayisi,

B: Dogal fondur.
Sekil 3.8.’ta gosterilen pikte B alani,

N
B= (%j (Bl + Bz)

esitliginden elde edilir.

(3.1.)

(3.2.)

S
B1 B2
P V— i
0o0°0 5 Poo® 0
3 3
1:1 . l—n

Sekil 3.6. Pik Alan1 Hesab1
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Burada ;
N: {lgili pikteki kanallarin sayist,

n: Pikin sagindaki ve solundaki dogal pik kanal sayis1

X;+n-1
By = { Z X, J / n fotopikin sol tarafindaki dogal fon sayiminin ortalamasi,

B, = ( Zzl X, J / n fotopikin sag tarafindaki dogal fon sayiminin ortalamasi,

a=X,—n+1

Net pik alanindaki belirsizlik Sekil 3.6.’de gosterilen bir fotopik i¢in asagidaki

formiille hesaplanir.

a:\/e +(EJZ(BL82) (3.3)
2 n

¢ : Standart sapma

G: Pikteki toplam alan (sayim)

N: ilgilenilen pikteki toplam kanal say1s

n: Segilen u¢ kanal sayis1 (4 veya 2)

Bl ve B2 daha once tanimlanmisti. Hesaplanan pik alanindaki sayim istatistigini

yeterli derecede vurgulamak i¢in, “ylizde hatas1” agagidaki formiille hesaplanir:
%Hata = mo/NP (3.4)
NP: Pik alanm

6 : Standart sapma

m: Giliven katsayisi
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3.2. Metod

3.2.1. Adsorbsiyon

Atom, iyon ya da molekiillerin bir katinin ya da bir sivimin smir yilizeyinde
tutunmasina olayma adsorpsiyon denir. Akiskan fazda ¢6ziinmiis olan belirli
bilesenlerin, bir kat1 adsorban ylizeyine tutunmasma dayanan ve faz ylizeyinde
goriilen, yiize tutma olayina adsorpsiyon denir. Kat1 orgiisii icinde bulunan iyonlar
cekim kuvvetlerince dengelenmistir. Ancak kati yiizeyindeki atomlarin
dengelenmemis kuvvetleri, ¢ozeltideki maddeleri kat1 ylizeyine ¢ekerler ve yiizey
kuvvetleri dengelenmis olur. Bu sekilde ¢o6zeltideki maddelerin kat1 ylizeyine
adsorpsiyonu gerceklesir. Kati faz iizerinde gaz adsorplaniyorsa basing, sivi
adsorplaniyorsa konsantrasyon degisir. Yiizeyde tutunan maddenin kati igine
yayilmasina absorpsiyon, absorpsiyon ve adsorpsiyon ayni anda meydana geliyorsa
veya kismen yiizey cokelmesi oluyorsa sorpsiyon, tutunan taneciklerin yiizeyden
ayrilmasima desorpsiyon denir [13]. Kati iizerinde adsorplanan maddeye adsorbat,
adsorplayan katiya ise adsorbant ya da adsorban denir. Adsorpsiyon iki boyutlu,

absorpsiyon ti¢ boyutlu bir tutunmadir (Sekil 3.7).

ADSORPSIYON ABSORPSIYON

P BN
KATI \I,

Sekil 3.7. Adsorpsiyon ve Absorpsiyonun sematik gosterimi

3.2.2. Orneklerin Toplanmasi ve Analize Hazirlanmasi
Canakkale yoresinden elde edilen Bentonit MTA araciligr ile temin edilmistir.

Mevcut kil ilk islem olarak saf su ile yikanmistir. Siiziildiikten sonra etiivde 4 saat

siire ile kurutulmustur. Sonrasinda o6giitiilmiis ve eleklerden gegirilerek 63um’lik
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tanecik boyutuna getirilmistir. Deney agamasindan once tekrar 2 saat siireyle 110°

C’lik etiiv de kurutulmustur (Sekil 3.8)

Sekil 3.8. Hazirlanmis Bentonit Numunesi
3.2.3. Radyoaktif Soliisyonun Hazirlanmasi

Radyoaktif soliisyonun i¢indeki iyonlarin homojen ve hizli dagilmasini saglamak
amactyla CsClI tuzu kullanilmistir. Radyoaktif ¢ozelti icinde CsCl farkli derisimlerde
hazirlanmistir.  Bunun nedeni derisime bagli adsorpsiyon degisimlerini
gozlemleyebilmektir. CsCI bes ayr1 konsantrasyonda hazirlanmigtir.  Bu

konsantrasyonlar, 3,6.107°, 7,2. 10°, 14,5. 10°, 21,4. 10, 27,8.10" ve 34.10 dir.

Deneylerde kullanilan radyoaktif Sezyum 137 Merck firmasindan temin edilmistir.

Aktivitesi 15 MBq/I dir.

Radyoaktif ¢o6zelti; 300 saniye’lik sabit zaman araliginda sayildiginda 150000
Bq/10ml bulunmugstur. Bu durumda dedektdriin sayim verimi verim formiili ile
hesaplanmistir. Dedektoriin verimi yaklasik % 40 bulunmustur. Kullanilan Bentonite
ait Kimyasal igerik Cizelge (3.2) de ve XRD spektrumu (Sekil 3.11) da verilmistir.

Cizelge 3. 2. Bentonite Ait Kimyasal Icerik
Bilesen SiOz A|203 K,O | CaO MgO Fe,O5 TiOz Na,O Kaylp
%

70,68 | 178 |219 |158 |[142 |058 |0,15 |0,12 |548

Bilesim
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Sekil 3.9. Bentonite Ait XRD Spektrumu

3.3. Deneylerin Yapihsi

Deneyler sirasinda banyo ydntemi kullanilmustir. Ilk dnce kati sivi orami tayin
edilmistir. Kati sivi orant igin 20 ml’lik deney tiipleri, 0,04 gr’lik bentonit Kili
alinarak, iizerine 10 ml sezyum c¢ozeltisi ilave edildi. 20° C’lik oda sicakliginda bir
dakika ile 10 saat arasinda degistirilen, farkli zaman araliklarinda termostatli su
banyosunda karistirildi. Bir sonraki asamada kati ve sivi fazlar 3000 rpm’de 45
dakika santriifij ile ayrildi ve siiziildii. Ikinci asamada sezyumun kil yiizeyinde ne
kadar tutuldugunu goérmek iizere her numuneden 5 ml ayrildi. Bu 6rnekler gama

spektrometresine sayildi.

3.4. Hesaplamalar

Olgiim sonuglarinda her numune igin asagidaki esitlikler kullanilarak ayri ayri

hesaplandi.
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3.4.1. Adsorpsiyon %

%Ads =2"2L x 100 (3.5)

0

Burada;
A,: Standart ¢ozeltinin dakikadaki sayim sayisi

A¢ = Islemden sonra elde edilen sayim miktar1
3.4.2. Dagihm Katsayisi

Dagilim katsayist denklem (3. 5) den hesapland.

Ko = (25) % (3.6)

Af m
Bu denklemde ;

A,: Standart ¢ozeltinin dakikadaki sayim sayist
A¢ = Islemden sonra elde edilen sayim miktar1
V= Cozelti Hacmi(mL)

m= Adsorban miktar1 (g)

Dagilim katsayist sivinin kati iizerinde konsantrasyon degeri olarak tanimlanir.

Lineer izotermleri haricinde dagilim katsayisi, konsantrasyona baglidir. Adsorpsiyon

olayinda dagilim katsayisi, denge sabiti ile ayni anlama gelmektedir [14][15].
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1. Adsorbsiyonun Dengeye Ulasma Zamaninin Bulunmasi

Dengeye erisme siiresini tayin etmek iizere 20 © C de 14,5. 10" M radyoaktif sezyum
ile 5 gr bentonit numunesi bes ayr1 boyutta (120um, 100um, 90pum, 80um, 63um), 1
saat ile 10 saat arasinda calisildi. Dengeye gelme siiresi 120 dakika olarak belirlendi.

Sonuglar Sekil 4.1°de gosterilmektedir.

0 - Yizde Adsorpsivon

120-
* x x T ¥

* 100*
50+
B0 =
Ey

01
04 - - , - — Zaman(dakika)
0 200 400 GO0 a0 1000

Sekil 4.1. Dengeye Ulagsma Zamani Grafigi

Sezyum 137 radyoaktif maddesinin bentonit kili lizerine adsorpsiyon davranigi
deneysel olarak incelendiginde, ilk asamada bentonitin degisen sezyum
konsantrasyonlarini kiitle bazinda ne kadar zamanda adsorpladigini gbézlemlemek
gerekir. Bu calisma yukarda agiklanan kosullarda incelendiginde, sezyum 137'nin
tiim tanecik boyutlarinda ve segilen ortalama CsCl konsantrasyonunda (14,5. 10°M)
120 dakikalik muamele sonrasinda maksimum kapasiteye ulastigini, zaman
maksimum 10 saat tutuldugunda dahi adsorpsiyon degerinde herhangi bir degisme

olmadig1 goriildii. Bu nedenle diger asamalardaki tiim deneysel islemler 120 dakika
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islem stiresi i¢cinde gerceklestirildi. Dolayisiyla dengeye gelme siiresi 120 dakika
olarak bulundu.

4.1.1. Kati Sivi Oram Tayini

Sezyum c¢ozeltileri ile bes farkli bentonit boyutundaki kil numuneleri {izerinde
yapilan adsorpsiyon c¢alismasinda, kati/sivi oranini tayin amaciyla hacim sabit
alarak kil miktarlar1 degistirildi. 20 °C’de 14,5. 10 > M sezyum ¢ézeltisinden 5 ml
almarak 0,01g, 0,02g, 0,04g, 0,1g, 0,2g, 0,4g tartilan Kil 6rnekleri {izerine ilave
edildi. Bes ayr1 kil boyutunda alinan numuneler igin logKy ve V/m grafigi ¢izildi,
V/m’ nin 140 ml/g olan degeri kat1 sivi oran1 olarak alind1 (Sekil 4.2).

35 1 LogK(d) (ml'g)

3
SEEEEEE
L « = om E X
25 + x F _ -
o . - -
-
® -
7
4
x
& - = B3
4]
* - 120
. x 100
i . B0
A % B0
05
1] T T T T —— |
4] 100 200 300 400 500 600
Vim (ml'g)

Sekil 4.2. V/m in Tayini
4.1.2. Baslangic Konsantrasyonu ile Ky Degerinin Degismesi
Sezyum cozeltilerinin baslangic konsantrasyonlari 3,6.10’5, 7,2 10'5, 14.5. 10'5,
21,4. 10°, 27,8.10°, 34.10%0larak hazirlandi. Baglangi¢ konsantrasyonu ile

adsorplanan madde miktar1 Ky arasindaki iliski (Sekil 4.3), (Sekil 4.4), (Sekil 4.5),
(Sekil 4.6), (Sekil 4.7), de gosterilmistir.
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1000 -
900 | ¢
800 -
700 -
600 -
500 -
400 -
300 -
200 -
100 -

0 T T T 1
0,00E+00 1,00E-04 2,00E-04 3,00E-04 4,00E-04

Cd(mol/I)

Kd(I/kg)

¢ 120
—— Ustel (120)

Sekil 4.3. Baslangig Konsantrasyonu Ile Kq Degerinin Degismesi(120um)

1000 -
900 - * y = 982,95 5231
800 - R?=0,9632
700 -+
600 -
500 -
400 -
300 A
200 -
100 -
0 T T T )
0,00E+00 1,00E-04 2,00E-04 3,00E-04 4,00E-04
Cd(mol/1)

Kd(I/kg)

¢ 100
—— Ustel (100)

Sekil 4.4. Baslangic Konsantrasyonu Ile K4 Degerinin Degismesi(100um)



1800
1600 *
1400
1200
1000

Kd (I/kg)

800
600 -
400 -
200 -
0

v =-534,2In(x)-4139,6
RZ =0,9828

+ 90

Log. (90)

0,00E+00

5,00E-05

1,00E-04

1,50E-04

1 Cd (mol/f)

2,00E-04  2,50E-04

Sekil 4.5. Baslangi¢ Konsantrasyonu Ile Ky Degerinin Degismesi(90pum)

20004 1/ke)

3500

3000

2500

2000

1500

1000

500

]

0,00E+00

*

y=-977,4In(x)-8113,5
R®=0,9163

* Seril

Log. (Seril)

Grafik Alani |

5,00E-05

1,00E-04

1,50E-04

2,00E-04

1 Cd (molfkg)
2,50E-04

Sekil 4.6. Baslangig Konsantrasyonu Ile Kq Degerinin Degismesi(80pum)
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8000

0

7000

6000 -

5000 -

4000

3000 -
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0,00E+00 2,00E-05 4,00E-05 6,00E-05 8,00E-05 1,00E-04 1,20E-04

Sekil 4.7. Baslangi¢c Konsantrasyonu Ile Ky Degerinin Degismesi(63pum)

K(d) Dagilim katsayisidir. Yapilan deney sonuglarindan elde edilen matematiksel

ifadeler tiim bentonit boyutlar1 ve konsantrasyonlar i¢in K(d) ile baslangic

konsantrasyonu arasinda logaritmik bir ifade bulunmustur. Bu ifadelerin tiimi %90

tizerinde elde edilen logaritmik fonksiyonlarla ortiismektedir.

4.1.3. Baslangic Konsantrasyonu Ile % Adsorpsiyon Degerinin Degismesi

Sezyum ¢ozeltilerinin baslangi¢ konsantrasyonlari 3,6.10'5, 7,2 10'5, 14,5. 10'5,
21,4, 10'5, 27,8.10'5, 34.10° olarak hazirlandi. Baslangic konsantrasyonu ile %
Adsorpsiyon arasindaki iliski (Sekil 4.8), (Sekil 4.9), (Sekil 4.10), (Sekil 4.11), (Sekil

4.12), de gosterilmigtir.
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Sekil 4.8. Baslangi¢ Konsantrasyonu ile % Adsorpsiyon Degerinin Degismesi
(120um)

e e e
U OO N 0
1 1 1 1 ]

¢ 100

y= -0;37_2(5))2;059062 —— Dogrusal (100)

% Adsorpsiyon
o o o
N w H
1 1

o
-
I

o

0 2 4 6 8
Cd(mol/I1)

Sekil 4.9. Baslangig Konsantrasyonu Ile % Adsorpsiyon Degerinin Degismesi
(100pm)
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Sekil 4.10. Baslangig Konsantrasyonu ile % Adsorpsiyon Degerinin Degismesi
(90um)

L oL 00
U O N 00 O -
1 1 1 1 1 ]

¢ 80
—— Dogrusal (80)

o
>
1

y =-1343,2x + 0,9178
R?=0,9688

% Adsorpsiyon

o o0
= N W
1 1 1

O T T T T 1
0,00E+005,00E-05 1,00E-04 1,50E-04 2,00E-04 2,50E-04

Cd(mol/1)

Sekil 4.11. Baslangic Konsantrasyonu ile % Adsorpsiyon Degerinin Degismesi
(80pm)
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Sekil 4.12. Baslangig Konsantrasyonu ile % Adsorpsiyon Degerinin Degismesi
(63um)

Baslangi¢ konsantrasyonu ile %Adsorpsiyon degerlerinin arasinda lineere yakin bir
iliski vardir. Bunun anlami sudur. Bu adsorpsiyon deneylerinde kullanilan CsCI
konsantrasyonu arttikga, % Adsorpsiyon azalmistir. Buna karst kil boyutu
kiigtildiikge kilin yiizey alan1 biiylidiigii i¢in % Adsorpsiyon degeri Kil boyutuna baglh
olarak lineer artmistir. Veri egrisinin Ortiisme ihtimali tiim sonuglarda % 90'dan daha

biiyiik bulunmustur. Bu sonuclar yapilan deneylerin hassasiyetini gostermektedir.
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5. SONUC VE YORUM

Radyoaktif atik yonetimi son yillarda niikleer enerji kullanan iilkeler agisinda
oldukg¢a sikintili siireglerin baslamasina neden olmustur. Bir ¢ok y6ntem olmasina
karsin tlkelerin bunlar iizerinde ortak bir karara varmasi miimkiin olmadig i¢in

¢oziimler hep kisa vadeli ve aragtirma boyutunda kalmistir.

Genel olarak kil mineralleri adsorpsiyon malzemesi olarak kullanilan oldukga
kullanigh bir malzemedir. Bu nedenle radyoaktif atik depolama sistemlerinde yiiksek
adsorpsiyon Ozelligine sahip killerin birer izolasyon maddesi olarak kullanilmasi

arastirilmaya deger bir konu olarak goriilmiistiir.

Calismada kullanilan Cs-137 cevresel agidan biiyiik riskler olusturan, uzun yari
Omiirli fisyon urlinii bir ¢ekirdektir. Bu nedenlerden dolay1 caligmada tercih

edilmistir.

Radyoaktif atik depolama sistemlerinde kullanilan kil tiirleri ¢ok c¢esitli olup,
literatlirde bu konuda pek ¢ok ¢alisma bulunmaktadir. Bununla birlikte, ¢aligmalarda
kullanilan deney kosullar1 ve yontemleri de farkliliklar gostermektedir. Bu ¢aligmada
Canakkale yoresinden elde edilmis bentonit kil numunesi kullanilmistir. Kil
numunesinin kimyasal igeriginde % 70,68 oraninda SiO,, %17,8 oraninda Al,O3
bulunmaktadir. Diger kimyasal elementlerin ¢ok diisik oranda oldugu

gbzlemlenmistir.

Deneysel calismalar sirasinda kullanilan kilin en kiigiik boyutunda (60um) XRD
incelemesi yapilmistir. XRD (X-Ray Diffraction) optik mikroskobi yontemleri ile
belirlenemeyecek kadar kiiciik tane boyutuna sahip minerallerin kristal yap:
ozelliklerine gore tanimlanmasinda kullanilan bir tekniktir. Calismalarda kullanilan

Canakkale yoresine ait killerde saf bentonit minerali oldugu gézlemlenmistir.
Bu calismada kullanilan Canakkale yoresinden temin edilen bentonit kili,

adsorpsiyon yontemi ve Cs-137 radyoniikliti kullanilarak banyo yontemi ile

calisildiginda oldukga yiiksek adsorpsiyon kapasitesine sahip oldugu tespit edilmistir.
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