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SEZYUM (Cs) VE STRONSIYUM (Sr) ICEREN ATIKLARIN
IMMOBILIZASYONU ICIN SERAMIK MATRISLERIN GELISTiRILMESI

OZET

Radyoaktif maddelerin basta niikleer reaktorler olmak {izere, kullanildig1 her alanda
radyoaktif atiklar olusmaktadir. Radyoaktif atiklarin yonetiminde g¢evre ve insan
giivenliginin korunmasi ulusal idarelerin kontrolii altinda olsa da temelde uluslararasi
isbirligi ile olusturulan ilkeler ve ylikiimliiliikler altinda bir denetim mekanizmasi s6z
konusudur.

Niikleer reaktorlerde enerji iiretimi sonucunda ortaya ¢ikan yliksek diizey radyoaktif
atiklarin bertarafi radyoaktif atik yonetiminin en 6nemli konularindandir. Yiiksek
enerjili ve uzun yar1 6miirlii radyoniiklitleri barmmdiran bu atiklarin kalici olarak
saklanmas1 gerekmektedir. Atiklarin  kalict saklama Oncesi, tasinmasinin,
saklanmasimin ve depolanmasinin kolay hale getirilmesi i¢in kati bir forma
donistiiriilmesi tercih edilen bir yontemdir. Katilastirma iglemi ile matris bir malzeme
icine hapsedilen radyoniiklidlerin ¢evreye salinimi ve cevreyle olas1 etkilesimi
minimize edilmis olur.

Seramik malzemeler, niikleer teknolojinin birgok alaninda oldugu gibi radyoaktif
atiklarin immobilizasyonu i¢in de kullanilan malzemelerdir. Bu alanda kullanilan
geleneksel malzemeler olan borosilikat camlara karsi1 yiiksek kimyasal ve mekanik
dayanim gibi TUstiinliikleriyle seramikler, son yillarda yapay ve dogal olarak
gelistirilmeye devam edilmektedirler.

Bu calismanin amaci, niikleer atik yonetiminde Onemli bir yeri olan fisyon
triinlerinden Sezyum ve Stronsiyum’un immobilizasyonu i¢in temel beklentileri
saglayabilen, diisiik islem maliyetli, diisiik sicaklikta hazirlanabilen, kimyasal
kararliligr yiiksek, oziitlenebilirligi diisiik seramik matrisli malzemeler gelistirmektir.

Bu amagla, immobilize edilmesi diisiinlilen fisyon {riinlerinin kalici saklama
alanlarinda tercih edilen dogal mineraller olan zeolit ve bentonit seramiklerin ana
matrisi olarak kullanilmistir. Sezyum ve Stronsiyum’un kimyasal kararli tuzlar
kullanarak ftretilen atik iceren seramiklerin elastik sabitleri ultrasonik metot ile
belirlenmistir. Yaslandirma islemine tabi tutulan seramiklerin kimyasal kararlilig
arastirillmistir.  Atik  immobilize edilmis seramiklerin attk formu olarak
performanslarina iliskin detayl bilgi, yapisal karakterizasyon testleri ile saglanmustir.

Seramik malzemelerden salinan Cs ve Sr miktarlarim1 belirlemek igin ICP-ES ile
seramiklerin 6ziitlenme hizlar1 bulunmustur. Atik immobilizasyonunda kullanilan bir
malzeme i¢in en 6nemli kriterlerden biri radyoniiklit salinimint minimize etmek
oldugundan, iiretilen seramiklerin atik formu olarak performansini degerlendirmek
igin Oziitlenme hizlar1 esas alinmistir.
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DEVELOPMENT OF CERAMIC MATRICES FOR IMMOBILIZING
CESIUM (Cs) AND STRONTIUM (Sr)

SUMMARY

There are 439 nuclear reactors in the world with a total installed power of 375.9 GWe
and 13.5% of the world's electricity generation. By the time of 2030 its planned to have
331 more nuclear reactors to be set into operation. From a typical 1000 MW nuclear
power plant produces approximately 30 tons of nuclear waste in a year. All around the
world this number is around 12000 tons for a year. With constant growth of energy
consumption and needs, these numbers are unavoidablely will increase.

In all fields, foremost nuclear reactors, where radioactive materials are used
radioactive wastes are produced. Even though public and environmental safety against
radioactive wastes are usually under control of national authorities, there is an
inspection mechanism which works under the principles and obligations established
by international cooperation.

One of the most important aspect of the nuclear waste managment is the disposal of
the radioactive wastes that produced by nuclear reactors while energy is being
produced. Contain highly energized radiaonuclides with a long half-life these wastes
must storage permenantly. General way of disposal these wastes are burying them
under great depths on earth which makes old mines perfect locations for this purpose.
Geological formations like salt, basalt and tuff, because of their resistance against
underwater, are suitable locations for geological repositories. These high level wastes
which are storaged to be contained for thousands of years, need couple of hundred
years to lost their activities.

Solidification of the wastes before disposal is a preferred method for the purpose of
immobilize the high level radioactive wastes. It is both safe and economical to convert
wastes containing high-energy and long-lived radionuclides into solid waste forms by
mixing them with chemically compatible binding matrix materials To convert the
wastes containing highly energized, long half-life radionuclides into solid waste forms
by mixing them with chemically compatible binding matrix materials has both safe
and economical advantages. Trapped inside the matrix material by solidification, the
possibility of radionuclides effect enviroment is minimized.

Ceramic materials, used for many aspects in nuclear technology, are suitable for
immobilization of the radioactive wastes. Against traditonal materials like borosilicate
glasses which are broadly used in waste managment, ceramics, with their higher
mechanical and chemical durability, are being produced both naturally and artifically
in recent years.

Zeolite and bentonite minerals because of their pore sizes and cation exchange
capacities in their crystal structers are effective capturing radioactive ions. These
minerals show selectiveness based on radionuclides types and are very effective at
capturing certain type of radionuclides.
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137Cs and *Sr are the most important fision products of spent fuels. Occupying big
part of the high level wastes, one of the these radionuclides **’Cs has a half life around
40 years in human body. *°Sr ,on the other hand ,because of its high level p particules,
damages bones and teeths on body when exposed. Contrary to other fision products
with their long half life, high activity and ability to deal biological damage, its very
important in nuclear waste managment to separate cesium and strontium from high
volume of wastes and storage effectively.

The aim of this study is to develop ceramic matrix materials have low-cost, high
mechanically and chemically durability, low leach rate, low processing temparature,
and qualifications to provide fundamental expectations for the immobilization of Cs
and Sr from fission products that have an importance in nuclear waste management.

With this goal in mind, natural analogue minerals zeolite and bentonite prefered as
main matrix for ceramics because of their concord in geological formation, for
permanent storage the fision products which are considered to immobilize. Produced
by using Cs and Sr’s chemical stable salts, waste immobilized ceramics were tested
for their physical and chemical durabilities.

Material production was performed by liquid phase sintering. After the sintering
process, it was observed how the phases were formed in the waste immobilized
ceramics, and how the cesium and strontium were joined to the structure in two
different mineral types.

Determining elastic constants of waste immobilized ceramics is performed by
ultrasonic method which is a non-destructive method. With acquired velocity value of
longitudinal and shear waves, ceramics elastic moduli (E), and Poisson’s ratio ()
values was calculated.

Results showed that the Poisson’s ratio is independent from amount of loading waste,
and does not change significantly for similar mineral and waste type’s compositions.

It was observed that Elastic moduli of Sr immobilized ceramics is three times higher
than Cs immobilized ceramics.

For chemical durability test, aging method test was used. Inside distillate water at 90°C
the ceramics were kept for a week, while being checked periodically for mass loss and
change of pH value and their unit mass losses was calculated.

As a result of chemical durability tests with waste immobilized ceramics, Sr
immobilized ceramics with zeolite matrix have lower leach rates by comparison with
the ceramics with bentonite matrix.

Materials detailed information of performance as a waste form was acquired with
further characterization tests after durability tests.

The elemental analysis results with XRF showed that the bentonite mineral contained
strontium in its own structure. Similarly, it is observed that the zeolite mineral contains
strontium in its own structure, even though it is at a lower concentration than the
bentonite. However, cesium was not found in the mineral structure.

Amount of Cs and Sr released from ceramic matrices determined by finding leach rates
of ceramics with ICP-ES. Because it is an important criteration to assess, leach rate
was being taken as a basis for produced ceramics.

Sr immobilized ceramic with bentonite matrix has maximum waste loading capacity
which is 55% (wt).

xxii



It was observed that the process temperatures of the produced ceramics are lower than
the glass matrix immobilization materials unlike their waste loading capacities.

Taking all the results into consideration, it has been determined that the ceramic
structures prepared using clay minerals which is the preferred barrier materials of the
nuclear waste disposal areas, have usage for immobilization of radioactive wastes.
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1. GIRIS

Enerji, ekonominin ve son yillarda ¢evrenin en énemli unsurlarindan biridir. Ozellikle
niifus artis hizinin yiiksekligi, enerji talebini de artirmakta, bu da sinirh (yenilenemez)
enerji arzinin hizli bir sekilde tilkenmesine neden olmaktadir. Enerji sektoriindeki
faaliyetlerin gevreye etkileri giiniimiizde ciddiyetle ele alinmasi gereken boyutlara
ulagsmistir. Atmosfere verilen kirleticilerin ve sera gazlarinin biiytik bir bolimi enerji
liretimi ve tiiketimi, ya da ¢evriminden kaynaklanmaktadir. Ulkemizde son yillarda
yapilan mevzuat diizenlemeleri ile 6zellikle elektrik tiiketimi kaynakli sera gazi
emisyonunun kontrol altina alinmasi planlanmaktadir. Bu diizenlemeler, enerjinin
tasarruflu tiiketimi ve elektrik tiretiminde yenilenebilir enerjinin ve niikleer enerjinin

kullanimina yoneliktir.

Niikleer enerji, fosil yakitlarin yerini alabilecek ve kiiresel talebi biiyiik Olcilide
karsilayabilecek, sera gazi salimimi yapmayan tek gilic kaynagidir. Niikleer enerji
kullanimindan kaynakli radyasyona maruz kalma riski kamuoyunda tedirginlik yaratsa
da giivenlik standartlarina uygun sekilde isletilen bir niikleer reaktoriin yaydig
iyonlastirict radyasyon oldukga diisiik miktarlardadir. Gergekte, standart isletilen bir
termik santralin, bir niikleer giic santraline kiyasla atmosfere ¢ok daha yiiksek

oranlarda radyoaktif madde salinimi yaptig1 bilinmektedir.

Niikleer teknoloji basta enerji tiretimi niikleer ¢evrimlerde olmak iizere, endiistriyel
tesisler, tip, tarim, arastirma merkezleri gibi bir¢ok alanda kullanilmaktadir. Niikleer
faaliyetlerinin sonucu olarak iiretilen atiklarin idaresi ¢evre sagligi agisindan 6nem
teskil etmektedir. Uranyum ve toryum madenciligi, yakit bilesenlerinin hazirlanmasi,
zenginlestirme, kullanilan yakitin yeniden islenmesi, kullanilmig yakitin depolanmasi
ve igletme Omrii bitip kapatilan reaktorlerin devreden ¢ikarilmasi sirasinda atiklar
ortaya c¢ikmaktadir. Niikleer cevrim disindaki diger alanlarda radyoizotoplar
kullanilmaktadir. Reaktorlerde devamli olarak iiretilen radyoizotoplar da kullanim

sonrast atik olarak degerlendirilmektedir.



Radyoaktif atiklarin idaresi ¢evre ve insan sagligi icin gerekli limitler gz oniinde
bulundurularak atigin iiretildigi andan tecrit edildigi zamana kadar dikkatle kontroliinii
ve bu islemlerinin tiimiiniin bagimsiz kuruluslarca titizlikle denetlenmesini
icermektedir. Radyoizotoplarin kullanimiyla ilgili diizenlemeleri yapmak ve {iretilen
radyoaktif atiklarin kontroliinii saglamak i¢in ¢esitli calismalarla standartlar tireten ve
bu konuyla ilgili diinyada yapilan ¢aligmalar1 destekleyip uluslararasi koordinasyonu
saglayan kurum Uluslararasi Atom Enerjisi Ajans1 (IAEA)’dir. Tiirkiye’de ise
radyoaktif madde kullanimi, radyoaktif atiklarin kontrolii konular1 Tiirkiye Atom
Enerjisi Kurumu (TAEK)’in yetkisinde olup, bu konuyla ilgili yaymlanan tiiziik,
yonetmelikler ve bu alandaki tiim faaliyetler kurumun denetiminde

gerceklestirilmektedir

Yiiksek diizey niikleer atiklarin iiretimi niikleer yakit cevriminden kaynaklanmaktadir.
Bu tip atiklarin saklanmasi i¢in kalict saklama metodu ongoriilmektedir. Yiiksek diizey
atik treten iilkeler farkli depolama yontemleri ilizerinde ¢aligmalar yapmaya devam
etmektedir. Kalict saklama metodu i¢in genel olarak yerin metrelerce derinlerindeki
magaralar, eski madenler tercih edilmektedir. Tuz, bazalt, tif gibi jeolojik yapilar
yeraltt suyuna karsi direngleri sebebiyle depolama alani olarak uygun ozellik
gostermektedirler. Jeolojik depolarda binlerce yi1l saklanmaya uygun olarak tasfiye
edilen yiiksek diizey atiklarin aktivitelerini kaybetmeleri i¢in gerekli siire ise birkag

yiizyildir.

Bir niikleer reaktorde enerji iiretimi fisyon tepkimesi ile gergeklestiginden yakit
cevriminin hemen her asamasinda radyoaktif atik olusmaktadir. Bu radyoaktif
atiklardan *’Cs ve ®Sr kullanilmis yakitlardan ortaya ¢ikan en &nemli fisyon
riinleridir (Taylor ve Webster, 1999). Yiiksek diizey atiklarin radyoaktivitesinin
onemli bir kismini olusturan bu radyoniiklidlerden *3’Cs’nin viicuttaki yar1 émrii 40
yila yakindir. *°Sr ise yiiksek enerjili P parcaciklari barindirdig: icin viicuda
alindiginda kemik ve dislerde hasara yol agtig1 bilinmektedir (Suripto ve Wisnubroto,
2003). Diger fisyon iiriinlerine nazaran uzun yar1 dmiirleri, yiiksek aktiviteleri ve yol
actiklart biyolojik hasarlar g6z Oniinde bulunduruldugunda, radyoaktif atik
yonetiminde sezyum ve stronsiyumun genis atik hacimlerinden ayrilarak tasfiye

edilmeleri 6nem tasimaktadir.

Katilagtirma, yliksek diizey radyoaktif atiklarin immobilizasyonunda olduk¢a sik

tercih edilen bir yontemdir. Yiiksek enerjili ve uzun yar1 dmiirlii radyoniiklidler iceren



atiklarin, kimyasal olarak uyumlu baglayici matris malzemelerle karistirilarak kati atik
formlarina doniistiiriilmeleri hem gilivenli hem de ekonomik avantaj saglamaktadir.
Katilastirma icin kullanilacak baglayic1 matris malzemenin korozyon ve radyasyona
kars1 direng, diisiik ¢coziiniirliikk ve gecirgenlik gibi 6zelliklere sahip olmalar1 beklenir
(Filter ve Roberson, 1979). Camlar, seramikler ve cam-seramikler yiiksek diizey

atiklarin katilagtirilmasinda kullanilan matris malzemelerdir.

Niikleer endiistride yaygin olarak yakit ve moderatéor malzeme olarak kullanilan
seramikler biiyiik miktarlarda radyoaktif atiklarin immobilizasyonu i¢in
gelistirilmekte olan malzemelerdir. Seramik malzemelerin yliksek diizey atiklar igin
matris olarak kullanilmasinin altinda yatan ana diisiince analog minerallerin dogal

kosullarda jeolojik déonemler boyunca kararli durumlarini koruyabilmeleridir (Lee ve

dig., 2006).

Dogal titanat mineralini baz alarak iiretilen yapay seramiklere synroc (synthetic rock)
denilmektedir. Glig¢ santrali kullanilmis yakitlarinin yeniden iglenmesi sonucu ortaya
¢ikan atiklarin immobilizasyonu i¢in iiretilen Synroc -C tipi seramiklerde atik tasima
kapasitesi kiitlece % 35’e kadar ulasmistir. Bu seramik tipinin 90°C’lik su igerisinde
2000 giin stireyle tutuldugu bir ¢alismada tiim elementler géz onilinde bulundurularak
oziitlenme hizinin 0,1 g m™ giin™! degerinin altinda kaldig1 goriilmiistiir (Donald ve

dig., 1997).

NaZr2(POs)s bilesimiyle tek fazli sodyum zirkonyum fosfat (NZP ) seramigi tizerinde
en genis alanda ¢alisma yiiriitiilen seramik atik formudur. Sinterleme teknikleri
tizerinde gelismeler yapilarak atik tasima kapasitesi kiitlece %20’lere kadar
cikartilabilmistir (Boatner ve Sales, 1988; Ewing ve Lutze, 1991).

Proton tip zirkonyum fosfat ((HZr2(POa4)3) seramiginin matris malzeme olarak iiretimi
ile ilgili bir calismada Sr ve Cs immobilizasyonu i¢in etkisi incelenmistir. Isil islem
sicakliginin 650°C ile 1200 °C arasinda ve 5 saat siiresince tutuldugu bu iiretim
metodunda atik iceren seramik malzemenin yiiksek kimyasal ve termal dayanima
sahip oldugu belirlenmistir. 700°C sicaklikta malzeme 6ziitlenme direnci bakimindan

iistlin 6zellik gdstermistir (Itoh ve Nakayama, 2002; Nakayama ve Itoh, 2003).

Uygun camlarin kontrollii kristalizasyonu ile iiretilen ¢ok kristalli seramik malzemeler
olan cam-seramikler niikleer atik immobilizasyonunda kullanilmaktadirlar. Ana faz

olarak Diopsit (CaMgSi2Ogs) igeren kalsiyum magnezyum silikat camlariyla yapilan



caligmalarda kristalizasyon sicakligi 800 - 1100°C arasinda tutularak cam seramik
tiretimi gergekletirilmistir. Bu sisteme yiiklenebilem maksimum simiile niikleer atik
kapasitesi kiitlece %30’dur (Donald ve dig., 1997). Ca-Ti-silikat cam-seramikleri ile
yapilan bir ¢alismada ise agirlik¢a %50 UO: igeren bu malzemenin ¢éziinmeye karsi

direnclerinin yliksek oldugu belirtilmistir (Vance ve dig., 1986).

Sulu ortamlarda radyoaktif sizdirmazligin belirlenmesi igin yaygin olarak Oziitlenme
(leaching) testleri kullanilmaktadir. *’Cs radyoizotopunun mineral katkili ¢imentodan
Oziitlenmesine etkisinin incelendigi bir ¢alismada ¢imento hamurunun ig¢ine dogal
zeolit minerali eklenmistir. **’Cs gibi kolay ¢oziinebilen iyonlar icin zeolit minerali

katkisinin olumlu sonuglar verdigi belirtilmistir (Nishi ve dig., 1992).

Mineral katkis1 olarak bentonit kilinin kullanildig1 bir bagka caligmada ise sezyumun
Oziitlenme hizinin azaltilmasinda bentonit katkisinin ¢ok dnemli bir etkiye sahip

oldugu goriilmiistiir (Brodda ve Mingxia, 1988).

Bu ¢alismada niikleer atik yonetiminde 6nemli bir yeri olan fisyon iiriinlerinden Cs ve
Sr’un immobilizasyonu i¢in temel beklentileri saglayabilen, diisiik islem maliyetli,
diisiik sicaklikta hazirlanabilen, fiziksel dayanikliligi yiliksek, kimyasal dayaniklilig
yiikksek, Oziitlenme hiz1 diisiik, yiiksek zirhlama performansli, seramik matrisli
malzemelerin gelistirilmesi amaglanmistir. Bu amagla, immobilize edilmesi diisiiniilen
fisyon iiriinlerinin kalic1 saklama alanlarinda tercih edilen jeolojik formasyona uyumlu
olmasi i¢in dogal minerallerin farkli bilesimleri seramiklerin ana matrisi olarak

kullanilmistir.



2. GENEL BILGILER

2.1 Radyoaktif Atiklar

Radyoaktif atiklar, radyoaktif malzemelerin kullanimiyla ortaya ¢ikan ya da radyoaktif
malzemelerin kontamine etmesiyle ortaya ¢ikan atiklardir. Radyoaktif atiklar niikleer
enerji Uiretimi, tibbi amagli radyoizotop kullanimi, tarimsal ve endiistriyel amaglar gibi

niikleer enerjinin kullanildig1 ¢esitli alanlarda tiretilirler.

Radyoaktif malzeme igeren tiim atiklar radyoaktif atik olarak kabul edilmemektedir.
Ornegin kalibrasyon amagl kullanilan radyasyon kaynaklari ve duman dedektorleri
diisiik radyasyon riski tasidiklarinda radyoaktif atik siniflandirmasina girmezler.
Kullanimdan ¢ikarildiklarinda radyoaktif atiklar i¢in alinan 6nlemleri gerektirmezler.

Bu gibi atiklar muaf kategorisindedir (Minoru and Momma, 2015).

2.2 Radyoaktif Atiklarin Siiflandirilmasi

Radyoaktif atik, belirli bir sinir degerinin {izerinde radyoaktiviteye sahip kati, sivi veya
gaz atiklardir. Bu siir degerler, her {ilkenin frettigi atik Ozelliklerine gore
saptandigindan farkl kriterlere sahip cesitli siniflandirmalar mevcuttur. Uluslararasi
Atom Enerjisi Ajans1 (IAEA) tarafindan 6ngoriilen siniflandirmaya gore radyoaktif

atiklar;
-Muaf atiklar (Exempt Waste),
-Cok kisa omiirlii atiklar (Very Short Lived Waste),
-Cok diisiik seviyeli atiklar (Very Low Level Waste),
-Diisiik seviyeli atiklar (Low Level Waste),
-Orta seviyeli atiklar (Intermadiate Level Waste),
-Yiiksek seviyeli atiklar (High Level Waste),

olmak {izere alt1 kategoride toplanir (IAEA, 2009).



2.2.1 Muaf atiklar

Muaf atiklar, niikleer diizenleyici kontrol sistemi tarafindan radyoaktif olarak
tanimlanmamis, oldukea kiigiik miktarlarda radyoaktif madde igeren atiklardir. Bu
atiklar, herhangi bir 6zel radyoaktif prosediir icermeden depolanabilen atiklardir.
Radyoaktif atiklarda halktan bir bireye yilda verecegi doz 0.01 mSv’den daha azsa bu
atik muaf atik olarak kabul edilir. Bu dozu saglayacak radyoniiklitin aktivitesi 0.1 Bq/g
ile 104 Bq/g arasinda degisir (IAEA, 2009).

2.2.2 Cok kisa omiirlii atiklar

Cok kisa Omiirli atiklar, muafiyet seviyesinin {izerinde aktivasyona sahip
radyontiklitleri i¢eren yar1 dmrii oldukga kisa olan atiklardir. Bu tiir atiklar, aktivasyon
seviyeleri muafiyet sinirina erisinceye kadar bekletilirler ve daha sonra da muaf atik
olarak smiflandirilirlar. **?Ir ve ®MTc, tip ve endiistri sektoriinde kullanilan ¢ok kisa

yar1 dmiirlii radyoniiklitlerdir (IAEA, 2009).

2.2.3 Cok diisiik seviyeli atiklar

Niikleer faaliyetleri durdurulmus tesislerin sokiimii asamasinda ya da mineral ve
cevherlerin islenmesi sirasinda aciga c¢ikan atiklardir. Muafiyet sinirlarinin iizerinde
aktiviteye sahip oldugu i¢in bu atiklar, ¢ok diisiik seviyeli atik olarak siniflandirilir.
Muaf atiklarin bertaraf edilmesinde uygulanan sistemin aksine bu atiklarda,

radyasyondan korunma ve giivenlik agisindan gerekli olan hiikiimliiliikler uygulanir

(IAEA, 2009).

2.2.4 Diisiik seviyeli atiklar

Muafiyet sinirinin tistiindeki aktivitelerde radyontiklitler igeren ancak uzun yar1 6mre
sahip radyoniiklitlerin sayisinin siirli  oldugu atiklardir. Bu  tiir atiklarin
depolanmasinda 6zel izolasyon sistemleri kullanilir ve yiizeye yakin alanlarda birkag
yiiz y1l muhafaza edilebilir. Bu siniflandirma sistemi igerisinde kisa yar1 omiirlii ve
yiiksek aktiviteli radyoniiklitler ile uzun yar1 6miirlii diisiik aktiviteli radyoniiklitleri

igeririr (IAEA, 2009).

2.2.5 Orta seviyeli atiklar

Uzun yar1 6mre sahip radyoniiklitleri iceren atiklar, orta seviyeli atiklar olarak

tanimlanirlar. Bu tiir atiklar, genellikle yerin birka¢ yiiz metre altindaki ara



derinliklerde 6zel izolasyon kosullart altinda saklanabilirler. Bu sayede, kisa ve orta
vadede erozyon etkisine karsi korunmus olurlar. Ara derinliklerde muhafaza etmenin
bir diger avantaji da, insan faaliyetlerinden gelebilecek olumsuz etkilerin bertaraf

edilmesine olanak saglamasidir (IAEA, 2009).

2.2.6 Yiiksek seviyeli atiklar

Yiiksek konsantrasyonlarda kisa ve uzun yari omiirlii radyoniiklitlerin bir arada
bulundugu atiklar, yliksek seviyeli atiklar olarak tanimlanir. Niikleer santrallerde
fisyon olay1 sonucunda ortaya ¢ikan bdliinme {iriinleri genellikle bu sinifa girmektedir.
Yiiksek seviyeli atiklarda aktivasyon seviyesi araligi 104-106 TBg/m® olarak
belirlenmistir. Yilksek seviyeli atiklar, nihai depolama Oncesinde, igerisinde
barmdirdig1 radyoniiklitlerin aktivite seviyesi 104 TBg/m® seviyesine diisene kadar
sogutma havuzlarinda sogutulur. Daha sonra da, 6zel bariyer sistemleri ile birlikte
yerin oldukca derinliklerine gomiilerek depolanir. Yiiksek seviyeli atiklar, yarilanma
stirelerinden kaynakli olarak dnemli miktarda 1s1 {iretirler. Bu nedenle, 1s1 yayilimi

jeolojik depolama tesisi tasarlanirken goz oniine alinmasi gereken 6nemli bir faktordiir

(IAEA, 2009).

2.3 Radyoaktif Atik Kaynaklar:

Niikleer atiklar ti¢ temel kaynaktan olusurlar:
-Enerji iiretmek ve askeri amaglar i¢in kullanilan niikleer yakit ¢cevrimi,

-Niikleer yakit cevriminin kullanilmadigi tesisler (endiistriyel tesisler, tip ve

arastirma merkezleri),
-Niikleer kazalar.

Niikleer yakit ¢cevrimi, radyoaktif atiklarin ana kaynagidir. Cevrim boyunca yiiksek
diizey atiklar da dahil her tipten atik iiretilmektedir. A¢ik cevrimde kullanilmis yakitlar
yiiksek diizey atik olarak tasfiye edilirken, kapali ¢evrimde ise kullanilmig yakitin
yeniden islenmesinin ardindan ortaya cikan yiiksek diizey atiklarin tasfiyesi soz

konusudur.

Silah amacli Pu’un biiyiik kismi1 soguk savas ve Sovyetler ile Amerika Birlesik Devleti

arasindaki silahlanma yarigindan kalmistir. Ingiltere ve Fransa gibi iilkeler Pu’u atik



olarak kabul etmezler ¢iinkii MOX yakitlarinda kullanilmak {izere yeniden igleme tabi

tutulurlar (Ojovan ve Lee, 2013).

Niikleer yakit ¢evriminin ana amaci elektrik iiretmek oldugundan iiretilen niikleer
atigin miktar1 bir yilda iiretilen 1 GW elektrik enerjisi bagina diisen atik miktari ile

oOl¢iilir. Niikleer enerji kiiresel elektrik tiretiminde 6nemli bir rol oynamaktadir.

Yakit cevrimi esnasinda ¢ikan temel radyoaktif kontaminantlar 80Co, Psr, 134Cs ve
137Cs gibi kisa yariomiirlii radyoniiklitlerdir. Sekil 2.1°de bir reaktor kalbinde zamanin
bir fonksiyonu olarak yeni radyoniiklitlerin olusumu gosterilmistir. Uranyum oksit
yakitlar %3-5 oraninda 23°U ve kalan kisimda 228U igerir. Toplam 2°U’in %80’i fisyon
reaksiyonuyla tiiketilir ve kalan %20’si ndtron yakalayarak 2*U’ya déniisiir. 2%°U
ndtron yakalayarak 2"Np’ye doniisiir ve bunun %25’i 28Pu’e déniistiiriiliir. Tiiketilen

2381J°in %93’{i ndtron yakalama ile %7’si ise hizli ndtron fisyonu ile 2°Pu’a doniisiir.

239py fisildir ve niikleer reaksiyonlarin son asamasinda 2*Am ve 2**Cm’e déniisiir.
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Sekil 2.1 : Bir reaktor korunda zamanin bir fonksiyonu olarak iireyen yeni radyoniiklitler
(Ojovan ve Lee, 2013).

Bir agik ¢evrimde, yakit kullanim Omriinii tamamlayip reaktdrden c¢ikarildiginda
kullanilmis yakit olarak adlandirilir. Kullanilmis yakat, yaklasik %95 23U, %3 fisyon
{iriinleri ve transuranik izotoplar, %1 pliitonyum ve %1 2%U igerir. Tipik bir basingh
su reaktoriinden (PWR) ¢ikan 1 kg kullanilmig yakit basina ortalama 9 g aktinit ve 35
g fisyon {lirlinii icerir. 1 GW giiciinde niikleer gii¢ reaktoriiniin 1 yillik kullanilmisg

yakit1 yaklagik 30 tondur (Ojovan ve Lee, 2013).

Kapal1 ¢gevrim, kullanilmis yakiti yeniden isleme ile kullanilabilir haldeki U ve Pu’un

ayrilmasini ifade eder. Kullanilmis yakitin yeniden islenmesi ile ortaya ¢ikan sulu



yiiksek diizey atiklar, 134135137Cg 90y 9T¢, 131 gibi fisyon iiriinleri, mindr aktinitler

e °1Cr, Fe gibi aktiflesmis radyoniiklitleri icerir Kullanilmis yakitin yeniden
islenmesi ile olusan 1 ton yiiksek diizey atigin aktivitesi genelde 10'® — 10" Bq dir
(Hidaka ve Yuan, 2012). Yiiksek diizey atik miktar1 ve igerigi, yeniden isleme
teknolojisinin yani sira iilkeden iilkeye degisen reaktor ve atik karakteristi§ine de

baglidir. Sekil 2.2°de agik ve kapali ¢evrim sematik olarak goriilmektedir.
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Sekil 2.2 : Agik ve kapali yakit gevrimi semasi (Ojovan ve Lee, 2013).

Yakit cevrimi kullanmayan tesisler, diisiik miktarda ama g¢esit olarak genis aralikta atik
uretirler. Bu atiklar birgok endiistriyel kullanicinin radyoniiklitleri, niikleer arastirma
merkezlerinin de dahil edilebilecegi arastirma merkezleri ve tip merkezlerinden
cikarlar. Kiigiik olgekli niikleer arasgtirma merkezlerinde radyoizotoplar, arastirma
reaktorlerinde ya da hizlandiricilarda iiretilir. Elde edilmek istenen radyoizotoplar
ayrilmasi ve islenmesi sicak hiicrelerde ya da laboratuvarlarda gercgeklestirilir. Bu
islemler esnasinda {iretilen radyoaktif atiklarin ¢ogu uzun ve kisa yariomiirli

radyoizotoplarin karigimi halindedir.



Ongoriilemeyen niikleer kazalardan kaynaklanan niikleer atiklar, olagandisi radyoaktif
atik olarak isimlendirilir ve Three Miles, Cernobil veya Fukisima gibi reaktor kazalari

sonucu olusmuslardir.

2.4 Radyoaktif Atiklarin immobilizasyonu

Immobilizasyon, radyoaktif atiklarin atik formu haline déniistiiriilerek bu atiklarin
taginmasinin, saklanmasinin ve depolanmasmin kolay hale getirilmesi islemidir.
Radyoaktif atiklarin atik formu haline getirilmesi katilagtirma, gémme veya
kapsiilleme islemleriyle gergeklestirilir. Yiiksek diizey radyoaktif atiklarin
immobilizasyonu, radyoniiklitlerin kimyasal olarak uygun bir matris yapisinin
biinyesine hapsedilmesiyle gerceklestirilir. Genel olarak ¢imento, polimer, cam, camsi
seramik veya seramik olan bu matrislerde atigin matris yapisi i¢ine atomik boyutta
baglanmasi saglanir (Jantzen ve dig. 2013). immobilizasyon, radyoniiklit igeren atigin

gevreye gecis veya yayilma ihtimalini azaltir.

2.4.1 Radyoaktif atiklarin katilagtirilmasi

Dogrudan ¢evreye salinan gaz ve sivi atiklar haricinde, radyoaktif atiklar ya gomiilerek
elden cikartilmak icin ya da varillere doldurularak tiim islemlerden gectikten sonra

nihai olarak kat1 bir forma doniistiiriilerek elden ¢ikartilirlar.

Katilagtirma yapilacak atiklar sivi, siispansiyon (¢amur), tortu veya kuru kati
partikiiller seklinde olabilirler. Katilagtirma islemi, atigin katilastirma ajani ya da
baglayict ile kanstirilmasiyla gerceklestirilir. Baglayicilar, atik ile kimyasal
reaksiyona girebilir; atig1 icine hapseden mikroskobik hiicreler olusturabilir veya atigi

miinferit partikiiller halinde kaplayabilir (Brownstein, 1981).

Radyoaktif atik tesisinde radyoniiklitlerin hapsedilmesi ve iiretilen atik formunun
beklenilen giivenlik performansini saglamasi, tercih edilen katilastirma ydntemine

baglidir (Hench ve dig., 1984).
2.4.1.1 Katilastirmada kullamilan genel yontemler

Cimentolastirma

Cimento ve ¢imento kompozitler, diisiik dilizey radyokaktif atiklarin

immobilizasyonunda oldukga sik kullanilan bir yontemdir. Cimentolastirma diisiik
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maliyet, islem kolayligi, daha yiiksek giderim ve kabul edilebilir kalitede iiriin elde
edilmesi nedeniyle avantaj gosterir. Uygun katkili ¢imento formiilasyonlari, atigin

karakterizasyonunu iyilestirmek i¢in gelistirilmistir (Vargese ve dig., 1995).

Cimentolagtirma iglemi, 0zel durumlarda orta diizey radyoaktif atiklarin
immobilizasyonu i¢in de kullanilmaktadir. Bu sayede, biiyiik miktarlarda atiklarin
islendigi alanlarda calisanlarin radyasyona maruziyeti en diisiik dozlarda tutulmus olur

(Raj ve dig., 20006).

Cimentolagtirma ile katilastirma islemi iiretilen atik formunun mekanik 6zellik
bakimindan zayif ve korozyon direncinin diisiik olmasi sebebiyle uzun donem

depolama igin gerekli ihtiyact karsilayamamaktadir.
Vitrifikasyon

Vitrifikasyon yontemi ile yiiksek diizey radyoaktif atiklarin immobilizasyonu
saglanmaktadir. Bu teknoloji i¢in kullanilan ilk immobilize edici malzeme camdir (Lee
ve dig., 2006). Bu yontem ile yliksek diizeyli radyoaktif atiklar camlagtirilarak uzun
yillar boyunca bozulmayan ve kimyasal kararliligin1 koruyan bir nihai iiriin ortaya
cikartilir (Ozgener, 2009). Birgok radyoniiklitin cam biinyesine hapsedilebilmesi
hapsedilebildigi ve atik hacmine kiyasla kiiciik hacimde nihai {irtinler elde
edilebildiginden camlastirma tercih edilen bir yontemdir. Yakilarak toz haline getirilen
atik, firinda camla karistirilarak bir cam tiirii haline doniistiiriiliir. Stv1 halindeki cam,
celik varillere dokiilerek sogutulup katilastirilir. Olusan bu cam, suya son derece
dayaniklidir. Ancak, %10°u bir milyon yilda suda ¢oziinebilir. 1 GW(e)’lik bir
santralin 1 y1llik atig1 her biri 400 kg kapasiteli yaklasik 14 varile sigmaktadir (Donald
ve dig. 1997).

2.4.1.2 Yiiksek diizey atiklarin katilastirilmasinda kullanilan malzemeler

Niikleer atiklarin katilagtirilmasinda en yaygm olarak kullanilan malzemeler
camlardir. Baz1 seramik tiirleri camlara nazaran {istiin 6zellikleriyle 6n plana ¢iksa da
tiretim teknolojisinin karmagik ve maliyetinin yiiksek olusu nedeniyle dezavantajh
durumdadirlar. Cam ve seramiklerin arasinda bir grup olan cam-seramikler, liretimi
icin camlarla ayni teknolojinin kullanilmas1 ve kimyasal kararlilik bakimindan

camlardan {istiin oluslariyla 6n plana ¢ikmaktadir.
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Cesitli cam, seramik ve cam-seramik bilesimler ile yapilan ¢alismalarda, radyoaktif
atiklarin, matris sistem iginde tamamen ¢6ziliniip kati-kati ¢ozeltiler olusturdugu veya
matris i¢inde dagilip kompozit yap1 olusturarak immobilizasyon isleminin
gerceklestirildigi gozlemlenmistir. Sekil 2.3’te bu mekanizmalar sematik olarak

gosterilmistir.

(a) (b)

(c) (d)

Sekil 2.3 : Farkli atik formlarinin sematik gosterimi: a. inkliizyonlar ve habbeler igeren
homojen cam, b. cam matris i¢inde dagilmis atik parcalari, c. Cozeltide atik fazlari
bulunduran seramik atik formu, d. Atik pargalarinin kaplandigi seramik matriks (Donald ve
dig., 1997).

Camlar
Uretim teknolojisinin kolay ve bilinir olmasi, yiiksek miktarlarda {iretime izin vermesi

gibi ozellikleriyle camlar, niikleer atiklarin saklanmasinda yaygin olarak kullanilan

malzemeler haline gelmistir (Hayward, 1988).

Borosilikat camlar1 en ¢ok tercih edilen malzemelerdir ve yiiksek diizey radyoaktif
atiklarin immobilizasyonunda ilk nesil atik formu olmasi sebebiyle tek yeterli referans
atik formudur (Lee ve dig., 2006). Borosilikat camlarin, sivil veya askeri kullanim atig1

uranyum ve pliitonyumun immobilizasyonu i¢in uygun bir konak ana matris malzeme
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oldugu diisiiniilmektedir. Taylor ve arkadaglari tarafindan yiiriitiilen bir ¢calismada
yiiksek oranlarda reaktdr yakitindan iireyen elementler ve fisyon iiriinleri i¢in 6zel
olarak tasarlanmis borosilikat camlar, pliitonyumun immobilizasyonu uygulamalari

icin de tercih edilebilecek atik formu 6zellikleri gostermistir (1988).

Yiiksek diizey radyoaktif atiklarin immobilizasyonu igin fosfat camlarin sizdirma
oraninin, borosilikat camlara gére 10-100 kat daha diisiikk oldugu ancak termal
kararliliginin ciddi derecede diisiik oldugu bilinmektedir. Ancak, aktinit oksitlerini
borosilikat bilesimlere gore daha iyi ¢ozebildigi icin 6zellikle demir fosfat camlari,
niikleer silah ve sivil uygulamalar sonrasi iiretilen pliitonyumun immobilizasyonu igin

umut vadeden malzemelerdir (Donald ve dig., 1997; Kumar ve Lin, 1991).

Yiiksek oranda silikat iceren camlarin, borosilikat bilesimlerine gére sizdirmaya kars1
direnclerinin daha iyi oldugu bilinmektedir. Fakat, yiiksek proses sicakligi
gerektirdiklerinden yapilan ¢aligmalar sinirli kalmistir (Lee ve dig., 2006).

Niikleer atik immobilizasyonu i¢in ¢alisilan diger bir cam ise aliimina silikat camlardir.
Bu camlarin ¢evre kosullarinda tamamen ¢6ziinmesi i¢in 20 milyon y1l gerekmektedir.
Kimyasal kararlilig1 ve borosilikat camlara kiyasla {istiin sizdirma direnci ile diisiik
alkali aliimina silikat camlarin potansiyel ikinci nesil atik formu oldugu

diistiniilmektedir (Clark ve dig., 1986).

Seramikler

Yiiksek miktarlarda yiiksek diizey atigin immobilizasyonu i¢in seramik atik
formlariin kullanima ile ilgili calismalar, 1950’lerin sonunda ¢ok fazli seramikler ile
baslamistir. Seramik malzeme kullaniminin altindaki ana neden, kristal fazlarin genis

bir spektrumdaki kimyasal tiirleri latis i¢erisine alabilmesidir (Wang ve Liang, 2012).

Bir seramigin atik alma kapasitesinin yiiksek olmasi kadar, uzun dénem depolama
kosullarinda sizdirmaya kars1 direncinin yliksek olmasi da gereklidir. Seramiklerin
potansiyel bir cok avantajindan 5 tanesi atik formu olarak tercih edilmelerinde 6nem

teskil etmektedir. Bunlar;
-Bir ¢ok kristal faz i¢in diisiik s1zdirma orani,
-Uzun donem radyasyon hasarina kars1 direnc,

-Yiiksek atik tasima kapasitesi,
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-Yiiksek termal ve mekanik kararlilik,
-Kolay isleme ve diisiik maliyettir.

Cizelge 2.1 atik formu i¢in bazi seramik adaylarini1 6zetlemektedir. Bu malzemelerin
ortak ozelligi, ic boyutlu kafes yapilariin ¢ok yiizlii bir metal oksidin ortak kenar
veya tepe noktasiyla sekillenmeleridir. Bu yapilarda radyoniiklid katyonlar1 kolaylikla

kafes yapinin i¢ine hapsolabilirler.

Cizelge 2.1 : Atik formu igin bazi seramikler (Ewing, 2007).

Kompozisyon tipi Mineral adi Genel formiil
Basit oksitler Zirkonya VA(OF)
Piroklor (Na, Ca, U)2(Nb, Ti, Ta)206
Perovskit CaTiO3
Kompleks oksitler Zirkonolit CaZrTi20O7
Holandit BaTigO1s6
Spinel MgAl204
Zirkon ZrSiO4
Torit ThSiO4
Silikatlar Britolit (Ca, Ce)s(Si04)3(OH, F)
Titanit CaTiSiO40
Monazit LnPO4
Ksenotim YPOq
Fosfatlar NZzP NaZr2(POs)3

p-zirkonyum fosfat HZr2(POs)3

Th-pirofosfat Ths(PO4)P207

En genis ¢apta arastirilmig seramik atik formu, NZP (NaZr2(POas)3) olarak gosterilen
tek fazli sodyum zirkonyum fosfattir. NZP seramik atik formlarinin 6nemli bir 6zelligi,

yiiksek atik tagima kapasitesine sahip olmalaridir. NZP baz alinarak simiile edilmis
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atik formlariyla yapilan ¢alismalarda, bilesenlerinin serbest kalmasi igin makul bir
direng gosterdigi gorilmiistiir. NZP yapisinin ¢oziinme oraninin kuartz Kristaline
kiyasla 20000 kez daha uzun zaman alacagi gosterilmistir (Lutze ve Ewing, 1988;
Scheetz ve dig., 1994).

En bilinen seramik teknolojisi Synroc (synthetic rock), 1970’lerde Avustralya’da
gelistirilmistir. Synroc, titanat bazli bir seramiktir. Icerisinde Cs, Ba ve Rb’un
immobilizasyonu i¢in Hollandit ve BaAlxTieO1, Sr ve ¢esitli aktinitlerin
immobilizasyonu i¢in Zirkolonit ve titanyum oksitleri gibi cesitli mineral fazlari

barindirir.

Synroc iiretimi, cam atik formlarindan daha kompleks olmasina ragmen, Synroc
matrislerin sizdirmaya kars1 direnglerinin camlardan daha {istiin oldugu bilinmektedir

(Ringwood ve dig., 1980).

Cizelge 2.2’de Synroc seramiklerinin bazi ozellikleri 6zetlenmistir. Synroc atik

formlarinda atik tasima kapasitesi kiitlece %60-65 araligina ¢ikartilmistir.

Cizelge 2.2 : Synroc kompozitlerinin 6zellikleri (DOE, 1981).

Egme mukavemeti 65 MPa
Basma mukavemeti 350 MPa
Elastisite modiilii 1,4 x 10° MPa
Mikrosertlik > 950 g/mm?
Yogunluk 4 -6 glcm?®

Is1l iletkenlik 2 WIMk

Is1l genlesme katsayisi 11x 10°°C
Oziitlenme hiz1 102 - 107 g/(m?giin)

Synroc seramiklerinin en dayanikli fazlar1 Zirkolonit ve Hollandit’tir. Zirkolonit
radyasyona kars1 direnci ve kimyasal kararli faziyla aktinitleri barmmdirmak igin
uygundur. Hollandit ise radyoaktif sezyumun immobilizasyonu i¢in en iyi adaydir
(Wang ve Liang, 2012). Ciinkii yapisindaki Ti*" iyonlar1 p bozunumu boyunca

elektron tuzag: gibi hareket etmektedir.

Sekil 2.4’te sirastyla Zirkolonit ve Hollandit birim hiicrelerinin stereografik gorseli

gorilmektedir.
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Sekil 2.4 : Zirkolonit ve Hollandit birim hiicre yapisi (Aubin-Chevaldonnet ve dig., 2007;
Perera ve dig., 2004).

Cam-Seramikler

Yiiksek diizey radyoaktif atiklarin katilagtirilarak immobilizasyonu i¢in cam-
seramiklerin kullanimi, cam-seramiklerin kimyasal direnglerinin camlardan daha
yiiksek olusu ve tiretiminde cam teknolojisinin kullanilmasi ile seramiklere gore kolay
tiretilmesi sebebiyle avantajlidir. Camlarla kiyaslandiginda kristalizasyon i¢in ikinci

bir 151l igleme ihtiya¢ duymalar1 dezavantajlaridir (Yilmaz ve Giinay, 1999).

Yiksek diizey radyoaktif atiklarin depolanmasi igin Onerilen birka¢ cam-seramik

sistemine ait 6zellikler Cizelge 2.3’te verilmistir.

Bu 6rnek sistemlerden Diopsit’in ana faz oldugu kalsiyum magnezyum silikat cam-
seramiklerine agirlik¢a %30 civarinda atik yliklenebilmistir ve oldukga diisiik sizdirma

oranlar1 gozlemlenmistir (Donald ve dig., 1997).

CANDU atiklar i¢in potansiyel atik formu olarak Sfin iceren sistemlerle ¢alisilmistir.
Birgok dogal kayacta bulunan bu sistemlerle iiretilen kalsiyum titanat silikat cam-
seramiklerin kimyasal kararliliginin, mekanik dayaniminin ve radyasyon direncinin
borosilikat camlardan daha iyi oldugu belirtilmistir. Bu 6zellikleriyle Sfin esasli cam-
seramikler, yiiksek diizey radyoaktif atiklarin saklanmasinda en 6nemli adaylardan biri

haline gelmistir (Donald ve dig., 1997).

Borosilikat camlara gore tistiin kimyasal, termal ve mekanik 6zelliklere sahip diger bir
sistem ise bazalt cam-seramiklerdir. Ticari ve askeri niikleer atiklarin saklanmasi igin
demir bakimindan zenginlestirilmis bazalt cam-seramikler ile yapilan ¢alismalarda
agirlikga %50’ye varan oranlarda atik yiiklemesi yapilabilmistir. Ayrica, bu camlara

aktinit tasiyici fazlar i¢inde en uygunu olan Zirkolonit’i olusturmak i¢in TiO2 ve ZrO;
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ilave edilmistir. Bu sistemlerin tek dezavantaji kristallenme siirelerinin 50 - 100 saat

gibi uzun zaman gerektirmesidir (Donald ve dig., 1997; Sarkisov, 1989).

Cizelge 2.3 : Bazi cam seramik atik sistemlerinin 6zellikleri (Hayward, 1988; Lutze
ve Ewing, 1988; Speranzini ve Hayward, 1984).

Kod Yogunluk Tm MOR  Elastik Vikers Kirilma Termal Termal Ozgiil 1s1
(g/lcm®)  (°C) (MPa) modiil sertlik toklugu  genlesme iletkenlik  (Jg'K™?)
(GPa) (10*Pa) (MPam?) (10°K1) (WmIK?)

Selsiyan 3,1 - - - - 0,95 7,9-10,8 1,3

Fresnoit 3,7 - - - - - 8,0-10,0 13

Sfin 2,78 - - - - - 6,4 - 0,71
Sfin 2,95 - 110 103 650 1,4 6,5 2,2 0,71
Diopsit 3,01 1185 630 - - - 8,6 1,77

PNC 62

Diopsit 294 1120 600 - - - 8,4 1,58

PNC

718

2.5 Dogal Mineraller

2.5.1 Zeolitler

Zeolit kelime olarak "Kaynayan Tas" anlamindadir. Isitildiginda patlayarak dagilmasi
nedeni ile bu isim verilmistir. Kafes yapilarinda aliminyum, silis ve oksijen,
gozeneklerinde ise katyon ve su igeren mikro gozenekli kristal katilardir. Silis ve
aliminyum atomlar1 ortak oksijen atomu sayesinde birbirlerine tetrahedral olarak
baglanirlar (Zeolyst International, n.d.). Zeolitler, alkali ve toprak alkali metallerin
kristal yapiya sahip sulu aliimina silikatlar1 olup gerceve silikatlar grubundadur. Iskelet
yapilarindaki Si/Al oranlar, igerdikleri katyon cinsi ve miktarlarindaki bazi
farkliliklara ragmen (M*,M*2)0.Al,03.9Si02.nH20 genel formiilii ile ifade
edilebilirler. Burada, M* bir alkali katyon olup genellikle Na* veya K™ nadiren de Li"
olur. M*2 ise bir toprak alkali katyondur ve genellikle Mg*2, Ca*?, Fe*? nadiren de Ba*?,
Sr*2 olur (Giilen ve dig., 2012).

Herhangi bir zeolit kristalinin en kiigiik yap1 birimi SiO4 veya AlO4 dortyiizliileridir.
Si ve Al dortylizliilerinin olusturdugu birincil yapi iinitelerinin birlesmesi ile tek ve
cift halkali ikincil yap1 {initeleri ve yliksek simetrili parametreler meydana gelir. Bu

cok yiizlii ve ikincil yap {initelerinin ii¢ boyutta degisik sekillerde dizilmesi ile de
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mikro gozeneklere sahip zeolit iskeleti ortaya ¢ikar (Koktiirk, 1995). Sekil 2.5’te zeolit

mineralinin molekiiler yapist gosterilmektedir.

Negatif yik

Sekil 2.5 : Zeolit mineralinin yapis1 (Zeolyst International, n.d.).

Dortyiizliiler ve bunlari birbirine baglayan ikincil yapi iiniteleri arasinda yer alan bu
mikro gozenekler, mikro pencerelerle birlesip bir, iki veya li¢ boyutlu bosluk sistemleri
ve/veya kanallar1 olusturur. Zeolit minerallerinin en 6nemli 6zelligi; bu bosluklar ve
bu bosluklara kolayca girebilen ve yer degistirebilen siv1 ve gaz molekiilleri ile toprak

alkali iyonlardan ileri gelen "molekiiler elek" olmalidir.

Birgok zeolitin kanal genislikleri birka¢ angstrom boyutundaki molekiillerin
ge¢mesine uygundur. Zeolitlerin kristal yapisinda yabanci molekiillerin barinabilecegi
bosluk miktari, toplam hacmin %20-50'sine ulasabilir (Lowe, 1983). Bu ozellikleri

sanayide adsorban olarak kullanilmalarini saglar.

Bilinen 150 tiir zeolit mineralinden 40" dogada biiyiik miktarlarda ve oldukga saf
rezervler halinde bulunmaktadir Bu zeolit tiirlerinden ancak 14 tanesinin enddistriyel
onemi vardir. Cizelge 2.4’te dogal zeolitlerin olusumlarma goére cinsleri
gosterilmektedir. Bunlar i¢inde dogada en ¢ok rastlanan tabii zeolit mineralleri
sunlardir: filipsit, sabazit, hollandit, lamontit, natrolit, stilbit, eriyonit ve klinoptilolit

(Koktiirk, 1995).

Zeolitler, yliksek secicilik, az ¢oziliniirliik, radyasyona karsi dayaniklilik ve yiiksek
iyon degistirebilme kapasitesine sahip olmalar1 nedeniyle niikleer alanda
kullanilmaktadir. Ozellikle radyoizotoplarin depolanmasi, radyoaktif atiklarin idaresi

ve radyoniiklidtlerin adsorbpsiyonunda kullanimlar1 son derece onemlidir (Oter,
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2002). Ayrica niikleer santral atiklarindaki %°Sr, 3’Cs, %°Co ve, *Ca gibi izotoplar

klinoptilolit ve mordenitler tiirleri tarafindan tutulabilmektedir (Ames, 1961).

Cizelge 2.4 : Dogal zeolitlerin olusumlarina gore cinsleri (Koktiirk, 1995).

Olusum tipi Sicaklik Cinsi
°C)
Derin deniz ¢okeltileri Filisit, klinoptilonit, analsim
Bozunma 4-5 Filisit, klinoptilonit,sabazit, erionit,
mordenit
Alkali ve tuzlu goller Gismodin, fojasit, gonaidit, natrolit,
analsim
Siiziilen yeralt1 sular1 (bazik .
tefra) 20-50 Holandit
Stiziilen yeralt1 sulari Filipsit, sabazit, erionit, mordenit,
(asidik tefra) tomsonit, mesolit

S1g gdbmiilme diyajenizi

(Diisiik 1s1l1 hidrotermal) 25-100 Skolesit, holandit, stilbit

S1g gobmiilme diyajenizi

(Orta 1s1l1 hidrotermal) Fu0 LR 2=

Diisiik metamorfizma Warakit, yugovaralit, analsim
_ _ 200

Primer magmatik Analsim

Ulkemizdeki zeolit olusumlar1 klinoptilolit, holandit ve analsim minerallerinden
olusmaktadir. Diger zeolit minerallerine daha az rastlanilmistir. Tiirkiye’deki zeolit
sahalari, 20 milyon tonluk zeolitik tiif rezervi ile Manisa - Gordes ve kolaylikla
isletilebilir nitelikte yaklagik 500 milyon ton rezervi ile Balikesir - Bigadig
bolgesindedir. Diger boélgelerde detayli bir calisma yapilmamis olup, iilkemiz
genelinde toplam rezervin 50 milyar ton civarinda bulundugu tahmin edilmektedir
(Koktiirk, 1995).

2.5.2 Bentonitler

Bentonitler, montmorillonit grubu kil mineralleridir. Volkanik kiillerin ve tiiflerin
ayrismasiyla meydana gelen montmorillonitler bentonit kayaclarini olusturur. Kayag
ufalandiginda yagli ve sabunumsu bir his birakir. Sekil 2.6’da montmorillonit

mineralinin kristal yapis1 goriilmektedir.
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Sekil 2.6 : Montmorillonit yapisi (Montmorillonite, n.d.).

Silisyum ve aluminyum arasinda kuvvetli bir bag olmasina karsin birim tabakalar zayif
Van der Waals kuvvetleri ile baglanmistir. Aralarinda su molekiilii ve yapilarinda
pozitif yiikk noksanligin1 karsilayan degisebilen katyonlar bulunur. Birim tabakalar
arasindaki zayif Van der Waals nedeni ile tabaka aralarina degisik iyonlar, organik
molekiiller ve su girerek bentonitlere adsorpsiyon 6zelligi kazandirirlar (Bergaya ve
Lagaly, 2006).

Bentonitler, kendi agirliginin 5 katina kadar suyu absorbe edebilme 6zelligine sahiptir.
Bu 6zelligine gore, Ca Bentonit (sismeyen), Na Bentonit (sisen), Ara Bentonit (Na ve
Ca karisimi) olmak tizere 3 gruba ayrilmaktadir (Akin ve Celik, 1995). Bentonit

gruplarinin kimyasal bilesimi, Cizelge 2.5’te goriilmektedir.

Ozellikle Na Bentonitin kolloidal &zellik gdstermesi, su ve bazi organik sivi
ortamlarda hacimce sigsmesi ve yiiksek poroziteye sahip olmasi bu minerallere oldukca
genis bir kullanim alanmi saglar. Bentonitlerin kullanildigi baslica sektorler, dokiim,
ilag, kozmetik, deterjan, gida ve seramik olarak siralanabilir (Malayoglu ve Akar,

1995).

Bentonitler niikleer endiistride ise radyasyon zirhlamasi i¢in ¢imento karisimlarinin
igeriginde ve radyoaktif atik idaresinde nihai depolama icin segilen jeolojik
sistemlerde bariyer malzemesi olarak kullanim alan1 bulmaktadir. Bentonitlerin tercih

edilme sebepleri;
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-Uranyum, fisyon ve aktivasyon iiriinlerini (}3'Cs, *°Sr, ®Tc, 17Pm, 1Eu, 2°I, 23%py,
240py, 241 Am) adsorplama yetenegi,

-Plastisitesi,

-Is1l iletkenlikleri,

-Bariyerlerin uzun siire korunmasini saglayan reolojik 6zellikleridir (Seliman ve dig.,

2014).

Cizelge 2.5 : Bentonit gruplarinin ortalama kimyasal bilesimleri (Bergaya ve Lagaly,
2006; Pusch, 2015).

Bilesen (%) Na-Bentonit Ca-Bentonit Aratip
SiO2 64 59 62
AlLO3 21 19,7 15,9
Fe O3 3,5 5,9 3,0
MgO 2,3 55 2,6
CaO 0,5 1,7 4,5
Na.O 2,6 0,2 2,0

Bentonit Tirkiye’de magmatik kayalar ve volkanik ¢okeltilerin iginde diizensiz
sekillerde yataklanmis halde bulunmaktadir. Tiirkiye’nin potansiyel toplam bentonit
rezervi 281.000.000 tondur. Tiirkiye’nin 6nde gelen bentonit yataklarindan bazilar
Edirne, Ankara, Eskisehir, Kiitahya, Balikesir, Tokat illerinde yer almaktadir
(Ipekoglu ve dig., 1997).

2.6 Seramiklerde Sinterleme

Sekillendirilmis toz karisiminin ana bileseninin, ergime sicakliginin altinda 1sitilmasi
ile tozlar arasinda bag olusturulmasi islemine sinterleme adi verilir. Sinterlemenin itiCi
giicii toplam yilizey alaninin azaltilmasi ile sistemin toplam serbest enerjisinin
azaltilmasidir (German, 1985). Sinterleme sicaklifi malzemeden malzemeye

degisiklik gosterir.

Sinterlemenin temel sebebi, endiistrinin birincil olarak ilgilendigi, sertlik, mukavemet,
yorulma omrt, elektrik iletkenligi, 1s11 genlesme, manyetik doygunluk ve korozyon

direnci gibi parca Ozelliklerini iyilestirmektir (German, 1996). Sinterleme islemi
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sikigtirllmisg toz kiitleler zayif oldugundan firiine gereken bu 6zellikleri kazandirmak
icin uygulanir. Sinterleme, yiiksek sikistirilabilirligi olan pargaciklarda diisiik
sicaklikta uygulandiginda sifir boyutsal degisim elde edilebilir. Dolayisiyla bag
olusumu herhangi bir biiziilmeye veya yogunlasmaya sebep olmadigindan yiiksek
kesinlige ulasilir. Seramik malzemelerde sikistirilabilirligin az olmasi preslemede
yiiksek yogunluga cikilmasini zorlastirmaktadir. Bu nedenle biiziismenin oldugu
yiiksek sicaklikta sinterleme yapilmast bu maddeler igin uygundur. Dahasi
seramiklerde kalan gozenekler ¢atlak gibi davranarak dayanimini zamanla azaltir.
Sonug olarak, mekanik 6zelliklerin iyi olmas1 i¢in tam yogunluga ulasilmak istenir (De

Jonghe ve Rahaman, 2003).

Seramik tozlari, sekillendirme esnasinda sikisarak malzemedeki porozite miktar: bir
miktar azalir. Kuruma ile de tozlar tamamen birbiri ile temas haline gelir. Ancak,
malzeme heniiz kompak hale gelmemistir. Tozlar arasinda bosluklar mevcuttur.
Seramik malzemenin cinsine, tane boyutuna ve sekillendirme iglemine bagli olarak
%25-60 mertebesinde porozite igerir. Mukavemet saydamlik 1s1 iletkenligi gibi
ozellikler i¢in yapida mevcut porozitenin giderilmesi gerekir. Pisme esnasinda,
diflizyon hizlandigindan birbiri ile temas halinde olan tozlar arasinda ozellikle
yiizeyde yer alan karsilikli atom difiizyonu sonucu tozlar birbirine aralarinda boyun
olusturarak kenetlenir. Boylece, porozite miktar1 azalir ve yogunlasma saglanir (Erdal,
2006). Bu esnada gdzeneklerin sekilleri de kiirelesir. Ideal bir sinterlesme sonunda
porozite tamamen ortadan kalkar ve malzeme kompak bir kitle haline gelir. Sekil
2.7°de sinterlesme esnasinda tozlarin birbirine kenetlenmesi ve porozite miktari ile

gozenek morfolojisinin degisimi goriilmektedir.

Sinterleme mekanizmasi, tamamen malzemenin tasimina dayanir ve baslica, atomlarin
yayinmasi (yiizey ve hacimsel) ile viskoz akis1 kapsar. Malzemenin tagiimini
kolaylastirmak i¢in islem ancak yiiksek sicaklikta gerceklestirilir. Sinterlesmeyi

saglayan itici giic, serbest yiizey enerjisindeki azalmadir (German, 1996).
Sinterlenecek bilesime ve 1s1l islem boyunca hangi ikincil fazlarin olustuguna baglh
olarak seramiklerde sinterlemenin dort tiirli vardir:

Kat1 halde sinterleme: Difiizyon ile malzeme taginimini igerir. Bu islem icin gerekli
itici gii¢, boyun bolgesi ile tozun ylizeyi arasinda meydana gelen serbest enerji farkidir.

Sinterleme sicaklig1 genellikle erime noktasinin 0.5 ile 0.9’u arasindadir.
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Temas halinde partikiiller

Partildillerin
tutunmasi ve
boyun olusumu

Boyun biiyiimesi
we acik porozitenin
azalmasi

Acitk porlann volkolmas:
ve potlann
kiresellesmesi

Tane siin goci
meydana gelmesi

BBBEE

Sekil 2.7 : Tozlarin birbirine kenetlenmesi ve gézenek morfolojisinin degisimi (Ishizaki ve
dig., 1998).

Siv1 faz sinterleme: Sinterleme sicakliginda orijinal kat1 karisimin hacimce yiizde
birka¢1 kadar miktarda bir siv1 goriiliir. S1v1 faz sinterlemesi endiistride maliyet ve
tiretim kolaylig1 avantajlarindan dolayr ¢ogunlukla tercih edilmektedir. Bu yontemde

siv1 faz kiitle transferini, yogunlagmay1, mikro yap1 genislemesini hizlandirir.

Camlastirma: Isitma esnasinda genellikle orijinal hacmin %25’inden fazla miktarda

stvi hacmi gortiliir. Stvi hacmin porlara akisiyla yogun bir {irtin elde edilir.

Viskoz sinterleme: cam partikiillerinden olusan kiitle yumusama sicakliginin iizerinde
isitilir. Yiizey geriliminin etkisi altinda camin viskoz akisi ile yogunlagtirma

gerceklestirilir (Somiya, 2013).

23



2.6.1 Swvi faz sinterleme

Stvi  faz sinterlemesi bazi  Ozelliklere sahip ¢ok bilesenli sistemlere
uygulanabilmektedir. Sinterleme isleminin herhangi bir safthasinda olusan sivi faz,
gozenekleri doldurarak yaymimi ve yogunluk artisim1 hizlandirmaktadir. Yiiksek
performansta parga iiretimi glinlimiizde 6nemli oldugu i¢in s1v1 faz sinterlemesi gibi

teknikler malzeme miihendisligi i¢in dnerilmektedir.

Siv1 faz sinterlemesinde sivi faz olusumu i¢in iki ana mekanizma vardir. Bunlardan
birincisi, farkli kimyasal bilesimlerde toz karisimi kullanmaktir. Sinterleme sirasinda
farkli bilesimdeki tozlarin etkilesimi sonucunda siv1 faz olusur. Ikincisi ise siv1 fazin
toz karigiminda bulunan bilesenlerden bir tanesinin ergimesi veya 6tektik faz olusumu

ile olusmasidir. S1v1 faz sinterlemesini;

1) Gegici s1vi faz sinterlemesi

2) Siirekli s1v1 faz sinterlemesi

3) Solidiis tstii sinterleme

4) Reaksiyonlu sinterleme olarak dorde ayirabiliriz.

Bu siniflandirmada, olusan sivi fazin ¢6ziinme durumuna gore sinterleme sirasinda
alasim olusumu ile ortadan kalkmasi (gecici SFS veya reaktif sinterleme) veya
sinterleme siiresince i¢ yapida siirekli olarak bulunabilmesi (stirekli SFS) g6z 6niinde
bulundurulur. Farkli bir yontemde 6n alagimli tozun kat1 — sivi sicakligi arasinda
sinterlenmesi suretiyle sivi + kati karistmi olusturarak yapilan solidus {istl

sinterlemedir (German, 1985).

S1v1 faz sinterlemenin asamalar1 Sekil 2.8’de goriilmektedir.

Baslangicta tozlar kompak halde yalnizca temas halinde durmaktadir. Sivi faz
sicakligina kadar 1sitma islemi esnasinda kat1 faz sinterlemesi olusur. Isinma devam
ettikce sivi olusumu baslar. Isitma yiizeyden oldugundan ilk erime yiizeyde olur ve
cevresel daralma gerilimleri 1sitma hizli ise pargada ¢atlaga neden olabilir. Olusan sivi
igerde pargaciklarin arasina ve tane sinirlarina dolusur. Sivi kapiler kuvvetle yeniden
diizenlenmeye ve yogunlasmaya neden olur. Sivi tanelerin etrafin1 sardiginda kati
stvinin i¢inde ¢oziindiigiinden dolay1 tanelerin boyutunda kiigiilme olur. Kat1 aniden

yiiksek yogunluga ulasir ve gdzenekleri doldurmasi i¢in siviyr birakir (Erdal, 2006).
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_ Ik agama

Kat1 hal

Katk: maddesi

Yeniden diizenlenme

g
L >

Cozeltiden ¢okelme

A

[+3

Son yogunlagma

Sekil 2.8 : Siv1 faz sinterlemenin asamalar1 (German, 1996).

Islatan sivilar i¢in kati-siv1 yiizey enerjisi kati-gaz yiizey enerjisinden daha azdir. Bu
da toplam ylizey enerjisinin diigmesine neden olur. Yeniden diizenlenme esnasinda
viskoziteden dolay1 kapiler hareketler engellenir. Bu da gozenekli yapinin azaltilmasi
ile viskozitenin artmasina zamanla yogunlagsmanin azalmasina neden olur. Bu esnada
yeterli sivi olusmussa tam yogunluk miimkiindiir. Ancak yeniden diizenlenme
tanelerin birbirine dokunmasindan ve kati faz yaymimindan dolayr engellenir.
Yeniden diizenlenme esnasinda yogunlasma yavasladik¢a ¢oziintirliik ve yayinim daha
baskin hale gelir. Bu ikinci asamaya ¢ozeltiden ¢okelme denir. Bunun sonucunda
bliyiik taneler daha da biiyiir kii¢iik taneler ortadan kalkar. Sonug olarak tane boyutu
bliylirken tane sayis1 azalir. Cozelti ¢okelmesi biiyiiyen tanelerin boslugu daha iyi

doldurmasindan dolay1 sadece tane biiylimesine degil, yogunlasmaya da neden olur.

Sivi faz sinterlemesinin son asamast kati yapmnin yogunlagmasi ile belirlenir.
Yogunlagma yavastir, ¢linkii birbirine degen kat1 taneler vardir. Son asamada baskin

olan birbirine degen kat1 tanelerin yogunlasmasi kati faz sinterlemesi baslangigta da
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vardir. Ancak bu kadar etkin degildir. Mikro yap1 genislemesi devam eder ve kalan
gozeneklerin i¢inde gaz varsa kompagin dnceki asamaya gore genigslemesine neden
olur. Son asama uzun tutulursa malzemenin 06zellikleri bozulur. Bu nedenle

uygulamada kisa sinterleme siiresi tercih edilir (German, 1996).
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3. DENEYSEL CALISMALAR

3.1 Matris Malzemelerin Hazirlanmasi

Bu calismada, yliksek diizey radyoaktif atiklarin seramik malzemeler i¢inde uygun bir
sekilde immobilize edilebilmesi i¢in, Tiirkiye’de genis yataklar1 bulunan zeolit ve
bentonit mineralleri katilagtirma malzemesinin ana matrisi olarak kullanilmigtir. Ana
matris malzeme olarak kullanilan mineraller, Balikesir Bigadi¢ yoresine ait zeolit ve
Tokat Resadiye yoresine ait bentonit mineralleridir. Dogal mineraller, Fusion
Frequency Marka FFBM-3A Model tungsten karbiir hazneli ve bilyali &giitiictide
ogiutiiliip, 40 um’lik elekten elenmistir (Sekil 3.1a ve b). Elenen mineraller, nemlerinin
uzaklastirilmast i¢in Heracus Marka D-6450 Model etiivde 110°C’de 3 saat
bekletilmistir (Sekil 3.2).

Sekil 3.1 : Bilyal1 6giitiicii ve 40 pm’lik elek.

Ana matris seramikleri hazirlamak i¢in toplam agirhigr 1,5 g olacak sekilde ham
mineraller Shimadzu Marka AUW220D Model terazide tartildiktan sonra agat
havanda homojen bir sekilde karistirilip 13 mm’lik kalipta Fusion Frequency Marka

hidrolik preste 10 MPa’lik bir basing altinda preslenmistir.

Zeolit mineralinin pelet olarak basilmasinda karsilasilan sorunlar nedeniyle, baglayici
olarak toplam agirligin ¥4’ oraninda boroksit (B203) eklenerek peletler basilmistir.
Daha sonra, boroksit ile hazirlanan peletlerde yasanan sorunlar nedeni ile baglayici
olarak sodyum karbonat (Na2CO3) ilave edilmistir.
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Calismanin bundan sonraki bdliimlerinde, dogal minerallere ve baglayicilara ait

kisaltmalar Cizelge 3.1°de verildigi gibi kullanilmistir.

Cizelge 3.1 : Malzemelere ait kisaltmalar.

Malzeme Kisaltma
Zeolit ZE
Bentonit BN
Boroksit BA

3.2 Atik Iceren Seramik Matrisli Malzemelerin Hazirlanmasi

Atik tasima kapasitesini belirleyebilmek ve farkli atik oranlarinda atik formunun

ozelliklerini inceleyebilmek i¢in 8 farkli atik oran1 secilmistir.

Zeolit ve bentonit minerallerinin tiim atik oran1 ve atik tiplerinde toplam agirligi1 1,5 g
olacak sekilde Shimadzu Marka AUW220D Model terazide tartilmistir. Bu bilesimler
homojeniteyi saglamak i¢in agat havanda karistirilip 13 mm’lik kalipta Perkin Elmer
marka hidrolik preste 10 ton altinda preslenmistir (Sekil 3.2). Zeolit ile pelet tiretimini
miimkiin kilmak i¢in baglayici olarak boroksit (B203) ve sodyum karbonat (Na2CO3)

kullanilmistir.

Sekil 3.2 : Hidrolik pres.
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Atik tipi olarak fisyon iiriinlerinden olan %Sr ve ¥’Cs’nin immobilizasyonunu
inceleyebilmek amaciyla Sr(NO3)2 ve CSNOs’1n kimyasal kararli tuzlari kullanilmistir.

Cizelge 3.2°de atik iceren seramik bilesimlerine ait atik tipi ve oranlar1 verilmistir.

Basilan peletler son islem olarak Nabertherm marka firinda kademeli olarak sicaklig
yiikseltilerek sinterlenmistir (Sekil 3.3). Farkli sinterleme sicakliklart ve siireleri

uygulanarak peletlerin fiziksel 6zelliklerindeki degisiklikler gézlemlenmistir.

Sekil 3.3 : Yiiksek sicaklik firini ve peletler.

Porozite, bir malzemenin mekanik ve termal 6zelliklerini ve ortam i¢inde bulunan
malzemelerden dolay1 korozyon ve mekanik asinma davranislarini etkiler. Prensipte,
bir numunedeki porlarin hacmi, onlar1 doldurmak icin gerekli sivinin agirligindan
hesaplanir. Her ne kadar porlarin ¢ogu kullanilan siv1 tarafindan doldurulabilir ise de
(agik porlar), bazi porlar kapalidir ve sivi onlar1 dolduramadig: i¢in bu porlar
hesaplanan deger i¢inde yer almazlar. Bu yilizden hesaplanan porozite ve kat1 yogunluk

degerleri etkin porozite ve goriiniir kat1 yogunlugu olarak adlandirilir.

Ve Mgp — Mg
P (3.1)
Mg, — M
v, = —n =
b P (3.2)
Vy
n= I x 100 (3.3

Denklem 3.1°de goriiniir hacim V ile gosterilmistir. Burada Mgh su emdirilmis
numunenin havadaki agirligini, Mgs su igerisindeki numunenin agirligini, p ise kuru

numunenin yogunlugunu ifade etmektedir. Denklem 3.2°de agik bosluklarin hacmi Vp
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numunenin kuru kiitlesi ise M ile gosterilmistir. Etkin porozite degeri n ile ifade

edilmistir (Denklem 3.3).

Cizelge 3.2 : Atik iceren seramik bilesimlerine ait atik oranlari.

Seramik Bilesimleri Atik tipi Atik oran1 (%)
0,78BN<0,22Cs CsNOs3 22
0,71BN<0,29Cs CsNOs3 29
0,63BN<0,37Cs CsNOs 37
0,56BN<0,44Cs CsNOs3 44
0,49BN<0,51Cs CsNOs 51
0,41BN<0,59Cs CsNO3 59
0,34BN+0,66Cs CsNO3 66
0,31BN+0,69Cs CsNO3 69
0,78(0,75ZE*0,25BA)+0,22Cs CsNO3 22
0,71(0,75ZE*0,25BA)+0,29Cs CsNO3 29
0,63(0,75ZE+0,25BA)+0,37Cs CsNO3 37
0,56(0,75ZE*0,25BA)+0,44Cs CsNOs3 44
0,49(0,75ZE+0,25BA)+0,51Cs CsNOs 51
0,41(0,75ZE+0,25BA)+0,59Cs CsNOs; 59
0,34(0,75ZE+0,25BA)+0,66Cs CsNO3 66
0,31(0,75ZE+0,25BA)+0,69Cs CsNOs 69
0,78BN<0,22Sr Sr(NQO3)2 22
0,71BN<«0,29Sr Sr(NOs)2 29
0,63BN<*0,37Sr Sr(NOs)2 37
0,56BN<0,44Sr Sr(NOs)2 44
0,49BN<*0,51Sr Sr(NOs)2 51
0,41BN<«0,59Sr Sr(NOs)2 59
0,34BN<0,66Sr Sr(NOs)2 66
0,31BN<0,69Sr Sr(NQO3)2 69
0,78(0,75ZE*0,25BA)+0,22Sr Sr(NQO3)2 22
0,71(0,75ZE*0,25BA)+0,29Sr Sr(NQO3)2 29
0,63(0,75ZE*0,25BA)+0,37Sr Sr(NO3)2 37
0,56(0,75ZE*0,25BA)+0,44Sr Sr(NQO3)2 44
0,49(0,75ZE*0,25BA)+0,51Sr Sr(NQO3)2 51
0,41(0,75ZE*0,25BA)+0,59Sr Sr(NOs)2 59
0,34(0,75ZE*0,25BA)+0,66Sr Sr(NOs)2 66
0,31(0,75ZE+0,25BA)+0,69Sr Sr(NQO3)2 69
0,63(0,5BN+0,5PbS)*0,37Cs CsNO3 37
0,63(0,375ZE+0,375PbS+0,25BA)*0,37Cs CsNO3 37
0,63(0,5BN<0,5PbS)*0,37Sr Sr(NOs)2 37
0,63(0,375ZE=0,375PbS+0,25BA)*0,37Sr Sr(NQO3)2 37
0,34(0,98BN*0,02 Na2C03)*0,66Cs CsCl 66
0,34(0,98ZE*0,02 Na,C03)*0,66Cs CsCl 66
0,34(0,49BN+0,49PbS+0,02Na,CO3)+0,66Cs CsCl 66
0,34(0,49ZE+0,49PbS+0,02 Na,C0O3)+0,66Cs CsCl 66
0,71(0,98BN+0,02 Na,C0O3)+0,29Cs CsNO3 29
0,63(0,98BN+0,02 Na,C0O3)+0,37Cs CsNO3 37
0,56(0,98BN+0,02 Na,CO3)+0,44Cs CsNO3 44
0,71(0,98ZE*0,02 Na,CO3)+0,29Cs CsNO3 29
0,63(0,98ZE+0,02 Na,C0O3)+0,37Cs CsNO3 37
0,56(0,98ZE+0,02 Na,CO3)+0,44Cs CsNO3 44
0,71(0,98BN+0,02 Na,CQg3)+0,29Sr Sr(NQO3)2 29
0,63(0,98BN+0,02 Na,CQ3)+0,37Sr Sr(NQO3)2 37
0,56(0,98BN+0,02 Na,CQg3)+0,44Sr Sr(NQO3)2 44
0,41(0,98BN+0,02 Na,CQ3)+0,59Sr Sr(NQO3)2 59
0,71(0,98ZE*0,02 Na,C0O3)+0,29Sr Sr(NQO3)2 29
0,63(0,98ZE*0,02 Na,C0O3)+0,37Sr Sr(NQO3)2 37
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Bazi seramik bilesimlerine ait etkin porozite degerleri Cizelge 3.3’te verilmistir.

Cizelge 3.3 : Atik i¢eren seramik bilesimlerinin etkin porozite degerleri.

Seramik Bilesimleri Goriinlir Hacim Acik Bosluklarin Etkin
V[g/cm?] Hacmi Porozite
Vp[g/cm?] %
0,71(0,98BN<0,02 Na,C03)+0,29Cs 31,180 0,129 0,415
0,63(0,98BN<+0,02 Na,C03)+0,37Cs 38,108 0,176 0,461
0,56(0,98BN<+0,02 Na,C0O3)+0,44Cs 40,455 0,257 0,636
0,71(0,98ZE+0,02 Na,C03)+0,29Cs 33,687 0,083 0,246
0,63(0,98ZE+0,02 Na,CO3)+0,37Cs 38,702 0,143 0,370
0,56(0,98ZE+0,02 Na,C03)+0,44Cs 40,525 0,210 0,519
0,71(0,98BN+0,02 Na,CO3)+0,29Sr 37,248 0,057 0,153
0,63(0,98BN+0,02 Na,C0O3)+0,37Sr 37,122 0,064 0,171
0,56(0,98BN+0,02 Na,CO3)+0,44Sr 41,372 0,103 0,249
0,41(0,98BN<+0,02 Na,CO3)+0,59Sr 36,666 0,023 0,064
0,71(0,98ZE+0,02 Na,C0O3)+0,29Sr 44,783 0,129 0,289
0,63(0,98ZE+0,02 Na,CO3)+0,37Sr 35,814 0,141 0,395

3.3 Atik Iceren Seramik Bilesimlerin Elastik Sabitlerinin Belirlenmesi

3.3.1 Ultrasonik test

Hazirlanan seramik bilesimlerinin fiziksel dayanim testleri Atom Enerjisi Kurumu
Cekmece Niikleer Arastirma ve Egitim Merkezi'nde Krautkramer marka USM?25
model cihaz kullanilarak ultrasonik yontemle yapilmustir. Ultrasonik test yontemi,
malzemedeki hatalarin saptanmasi, hata yerinin tespiti, bu hatalarin nedenlerinin

arastirilmasi ve degerlendirilmesi amaciyla yapilmaktadir.

Ultrasonik testin temel prensibi, ses dalgalarinin boslukta iletilmeyisidir. Bu nedenle,
Iyi bir iletken olan kati malzemelerde ilerleyen ses dalgalari sadece malzemenin
simirlarinda  degil, icerisindeki bosluk ve inkliizyonlarda da geri yansiyacaktir.
Ultrasonik test tekniginin calistig1 frekans araligi 0.5-10 MHz’dir (Tirker ve dig.,
2011).

Ultrasonik test metodunda prob (transduser) adi verilen diizenekler kullanilmaktadir.
Problarin iiretiminde kullanilan malzemeler ise yiiksek frekanslarda enerji liretimine
uygun olan piezoelektrik kristallerdir. Piezoelektrik etki ile iiretilen titresimlerin
probun malzeme yiizeyine temasi ile malzemenin igine iletilirler. Ultrasonik problar

ile elektrik enerjisinin ultrasonik enerjiye (mekanik) doniisiimii tersinirdir. Verici prob
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ile tretilen ultrasonik dalgalar malzeme icinde yaymirken farkli o6zellikteki ara
yiizeylerden kismen gecer veya yansir. Alici proba gelen dalgalar burada tekrar
elektrik titresimlere doniistiiriiliir ve ultrason cihazinin ekranina diisen goriintiiler

yardimiyla malzemedeki hatalar belirlenir (Birks ve dig., 1991).

3.3.1.1 Ultrasonik dalga cesitleri

Malzeme igindeki ultrasonik dalga ¢esitlerinin en 6nemlileri, ortam pargaciklarinin
titresim sekli ve yayilma yoniine gore boyuna, enine ve ylizey dalgalar1 olmak iizere

li¢ gesittir.

Boyuna dalgalar titresim yoni ile ayni yonde yayilarak ve yayildigi ortamin
parcaciklarini iterek hareket eder. Boyuna dalga hiz1 Cg ile ifade edilir. Bu dalgalar
kati, sivi ve gaz ortamlarda yayilabildiginden ultrasonik testte en ¢ok kullanilan

dalgalardir.

Enine dalgalarin yayilma yonii titresim yoniine dik oldugunda kesme dalgalar1 olarak
da  bilinirler. Yayildiklar1 ortamin pargaciklarina c¢apraz yonde ¢ekme
uyguladiklarindan sadece katilarda yayilabilirler. Enine dalgalar Ck ile ifade edilirler

ve hizlar1 boyuna dalgalarin yaris1 kadardir.

Sadece malzeme ylizeyinde yayilan yilizey dalgalarina Rayleigh dalgalar1 da denir.
Yiizey dalgalarinin hizi, enine dalgalarin hizinin yaklasik %90’1dir ve Cy ile ifade
edilirler. Malzeme yiizeyinden en fazla bir dalga boyu derinlikte yayilabilirler. Yiizey
ve yakinindaki catlaklarin tespitinde, karmasik ylizeyli malzemelerin testlerinde

kullanisli olmaktadir (Birks ve dig., 1991).

Ultrasonik test ile bir malzemenin boyuna, enine ve yiizey dalgalarinin hizlarim
6l¢mek; malzemenin elastik sabitlerini belirlemeyi saglamaktadir. Elastik sabitler
malzemenin atomlari arasindaki bag kuvvetleri hakkinda bilgi verir (Matori ve dig.,
2013).

Enine ve boyuna dalgalarin hizlar1 kullanilarak c¢esitli elastik sabitlerin hesaplandig

bagintilar Denklem 3.4 ve Denklem 3.5’te verilmektedir:

_ E 1—u
“ = parma-zo (34)
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_JE 1 G
“ = 0zan o (33)

Burada, Cg:boyuna dalga hizi, Ce:enine dalga hizi, E: esneklik veya young modiili,
G: kesme modiilii, p: poisson orani, p: Ozkiitledir (Krautkrdmer ve Krautkrdamer,

2013).

3.4 Atik Iceren Seramik Bilesimlerinin Kimyasal Dayanim Testleri

Atik iceren seramik bilesimlerine yaslandirma islemi uygulanarak kimyasal
dayanimlar test edilmistir. Islem &ncesi hassas terazide kiitleleleri belirlenen peletler,
50 mL distile su igeren polipropilen kaplara bir ip ile asilarak 7 giin boyunca 90°C
sicakliktaki etiivde bekletilmislerdir (Sekil 3.4). Bu siire igerisinde belirli araliklarla
peletler tartilmis ve pH degerleri 6l¢iilmiistiir. Daha sonra peletlerin kiitle kayiplar1 ve
yiizey alanlar dikkate alinarak zamana baglh birim agirlik kayiplart hesaplanmstir.
Birim agirlik kayiplarindan yola ¢ikilarak her bir peletin ortalama ¢éziinme oranlari

(9/(cm?.giin) cinsinden hesaplanmustir.

Sekil 3.4 : Yaslandirma igslemi kosullari.

3.5 Atik Iceren Seramik Bilesimlerinin Yapisal Karakterizasyonu

351FTIR

Infrared spektroskopisi (IR), malzeme analizinde yetmis yili askin siiredir kullanilan
bir tekniktir. Bir infrared spektrumu, atomlar arast baglarin titresim frekansina karsilik
gelen absorbsiyon piklerini gosterir. Her bir farkli malzemenin atomlar1 farkh

kombinasyonlardan olustugundan iki farkli malzeme ayni infrared spektrumuna sahip
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olamaz. Bu nedenle de, infrared spektroskopisi malzemelerin nitel analizinde gecerli

bir yontemdir (Thermo Nicolet Corporation, 2001)

Fourier doniisiimlii infrared spektroskopisi (FT-IR), infrared spektroskopisinin bazi
sinirlamalarin1  asmak i¢in gelistirilen bir spektroskopik yontemdir. Infrared
spektroskopisinde tiim infrared frekanslarinin tek tek dl¢lilmesinden kaynakli olarak
tarama igleminin yavas ilerleyisi temel problemdir. Fourer doniistimlii infrared
spektroskopisinde “interferometre” isimli optik bir cihazin yardimiyla bu sorun
¢Oziilmiistiir. Interferometre tiim infrared frekanslari barindiran tek tip bir sinyal iiretir.
Tim frekanslart aynm1 anda malzeme iizerine gonderir ve dedektdr tarafindan
“interferogram™ adi verilen bir sinyal olarak kaydedilerek bilgisayar sistemine
aktarilir. Bilgisayar sisteminde saniyeler icerisinde spektruma doniistiirme tamamlanir

(Thermo Nicolet Corporation, 2001).

Hazirlanan seramik peletler hicbir 6n isleme tabii tutulmaksizin spektrumlar iTU Fen
Edebiyat Fakiiltesi Kimya Boliimii’nde mevcut Perkin-Elmer FT-IR Spectrum One
Marka FT-IR Spektrometresinde alinmistir.

3.5.2 XRF

X-1smlart Floresans (XRF) spektroskopisi elementel kompozisyonu belirlemede
kullanilan o6nemli yontemlerden biridir. Bu yontem, oksijenden biiyilk atom

numarasina sahip elementlerin analizinde kullanilmaktadir.

X-1s1n1 tiipiinden sagilan X-1s1nlari, malzeme atomlarindaki elektronlara carparak, bazi
elektronlart bulunduklar1 yo6riingeden koparir. Atomun yeniden kararli hale
gecebilmesi igin iist yoriingelerin birisinden bir elektron, kopan elektronun yerine
gecer. Bu sekilde, atom tekrar kararli hale gecer. Bu gegis sirasinda ikincil bir X-151m1
salmir. Ikincil X-1sinlar1 elementlere dzgii oldugundan karakteristiktir ve cihazin
detektorii tarafindan algilanir. Bir bilgisayar programi yardimiyla tekrar sayilarindan

elementlerin ylizde oranlar1 hesaplanir (Willard ve dig., 1988).

X-1s1m1 floresans spektrometreleri calisma prensibi bakimindan enerji dagilimh
(EDXRF) ve dalga boyu dagilimli (WDXRF) olmak iizere iki farkli gruba ayrilir.
Enerji dagilmli XRF spektrometrelerindeki detektorler ornek icerisindeki
elementlerden gelen farkli enerjili karakteristik X—isinlarini Slgcebilme ve ayirma
Ozelligine sahiptir. Dalga boyu dagilimli XRF ise, 6rnekten yayimlanan karakteristik
1sinlarin1 dalga boyuna gore 6lcen bir sistemdir (Skoog ve Leary, 1985).
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Hazirlanan seramik peletler, Maylab AS. Madeni Yag Laboratuarinda Rigaku marka
NEXCG Model kartezyen geometri polarize enerji dagilimli Pd anotlu X-151n1 tiiplii
X-Ismn1 Fliioresans spektrometresinde yapilmistir. 10 dk’lik sayimlar yapilarak

gergeklestirilmistir.

3.5.3 ICP-ES

ICP-ES kati ve sivi orneklerin hizli, ucuz, hassas ve dogru bigimde, niteliksel,
niceliksel ya da yari-niceliksel olarak Olgiilmesini saglayan bir analiz teknigidir.
Indiiktif Eslesmis Plazma (ICP) ve Emisyon Spektrometresi (ES) olmak iizere iki
initenin bilesiminden olusmustur. Numunedeki elementler, ICP’de iyonlastirildiktan
sonra emisyon spektroskopisine (ES) gonderilir ve burada kiitle/yilik (m/z) oranlarina
gore ayrilip Olciiliir. Bu teknikte, elektromanyetik indiiksiyonla argon 10,000 K
sicakliga cikartilarak plazma elde edilir. Argon plazmasiyla numune iyonlastirilarak
kiitle spektrometrisine gonderilir. Burada kiitle/yiik (m/z) oranlarina goére ayrilip
Olciildiikten sonra element derisimleri elektron g¢ogaltici bir dedektor tarafindan
Olciiliir. Tiim element derisimlerinin saptanmasi, 1-2 dakika arasi siiren bu yontemde
stvi numuneler direkt, kat1 6rnekler ise ¢ozeltiye alinarak olgiiliir. Bircok element icin
gozlenebilme siir1 ng/L’nin (ppb ve daha diisiik derisimler) altindadir. Cok sayida
elementi ayni anda analiz edebilme 06zelligi sayesinde, nitel analizlerde ve izotop
oranlarinin belirlenmesinde oldugu gibi, basta metalik elementler olmak {iizere
periyodik tablodaki elementlerin biiyiik ¢cogunlugunun nicel ve yari-nitel tayinlerinde
de yaygin olarak kullanilmaktadir. ICP-ES’in ¢alisma aralig1 diger yontemlere oranla
oldukga genistir. Birgok element i¢in pg-mg/L arasinda kalibrasyon grafikleri
cizilebilmektedir ve bu farkli derisime sahip bir¢ok elementin ayn1 anda analizine

olanak saglamaktadir (Akdeniz Universitesi, 2017).

Seramik orneklerin 7 giinliik 90°C’de gerceklestirilen yaslandirma testinden sonra
seramikten salinan elementlerin miktarini tayin edebilmek i¢in, igerisinde tutulduklar
suyun elementel analizleri Maylab AS. Madeni Yag Laboratuarinda mevcut ICP-ES

cihazinda yapilmistir.

3.5.4 XRD

X-Isin1 Kirinim yontemi (XRD), kristal malzeme atomlarinin bosuk ve diziliglerine ait
bilgilerin dogrudan elde edebildigi bir yontemdir. Bunu yani sira metal, polimer ve

diger kati malzemelerin fiziksel Ozelliklerini daha net sekilde anlamaya yardim
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etmektedir. Bu yontem temel olarak, her kristal faz i¢in ayr1 bir X 1g1n1 kirimi profili
olmasina dayanir. Her bir kristalin faz i¢cin bu kirinim profilleri bir nevi parmak izi gibi
o kristali tanimlar. X-Isin1 Kirinim analiz metodu, analiz sirasinda numuneyi tahrip
etmez ve az miktardaki numunelerin dahi analizlerinin yapilmasini saglar. X-Isin
Kirinim cihaziyla kayaclarin, kristalin malzemelerin, ince filmlerin ve polimerlerin
hem kalitatif hem de kantitatif degerlendirmelerinin yapilmasi miimkiindiir (Skoog,

1985).

Hazirlanan seramik bilesimlerinin XRD analizleri Atom Enerjisi Kurumu Cekmece

Niikleer Arastirma ve Egitim Merkezi'nde yapilmistir.
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4. DENEY SONUCLARI

4.1 On Deneylerin Sonuclari

4.1.1 Sinterleme sicakhi@ginin etkisi

Seramik olusumuna sinterleme sicakliginin etkisini incelemek igin ana matris olarak
bentonit ve zeolit mineralleri kullanilarak farkli atik oraninda farkli bilesimlere sahip
peletler basilmistir. Atik olarak sezyum ve stronsiyumun kimyasal olarak kararli
tuzlar1 CSNOz ve Sr(NOz3)2 kullanilmistir. Hazirlanan seramik peletler 300°C, 400°C,
500°C ve 600°C sicakliklarda 1 saat tutularak optimum sinterleme sicakligi
belirlenmeye ¢alisilmistir. Cizelge 4.1°de hazirlanan seramik bilesimleri ve ¢ikilabilen

en yiiksek sinterleme sicakliklart gosterilmistir.

Cizelge 4.1 : Seramik bilesimlerine ait sinterleme sicakliklari.

Seramik Bilesimi Sinterleme Sicakligi [°C]
0,63BN+0,37Cs 600
0,63(0,5BN+0,5PbS)«0,37Cs 400
0,63BN+0,37Sr 600
0,63(0,5BN<0,5PbS)=0,37Sr 500
0,63(0,75ZE<0,25BA)+0,37Cs 600
0,63(0,375ZE+0,375PbS+0,25BA)+0,37Cs 500
0,63(0,75ZE<0,25BA)*0,37Sr 500
0,85(0,375ZE+0,375PbS+0,25BA)+0,15Sr 500

0,63(0,5BN+0,5PbS)*0,37Cs ve 0,63(0,375ZE+0,375PbS+0,25BA)+0,37Cs kodlu
peletlerde 300°C sicaklikta baslayan yiizeysel catlaklar, son sinterleme sicakliklarinda
genisleyerek  yiizeyi porlu hale getirmistir (Sekil 4.1.a ve 4.1b).
0,63(0,75ZE«0,25BA)+0,37Cs kodlu pelette 300°C sicaklikta sinterleme sonrasi
ylizeyde beyaz kabarciklar gozlemlenmistir (Sekil 4.1.c). Sicaklik artisiyla

kabarciklarda degisim olmazken, seramik ylizeyde de catlak olusumu gézlenmemistir.
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Genel olarak iceriginde PbS bulunan tiim seramiklerde yiiksek sinterleme

sicakliklarinda yapida bozulma goriilmiis ve daha yiiksek sicakliklara ¢ikilamamaistir.

Sekil 4.1 : a) Bentonit, PbS ve Cs, b) Zeolit, PbS ve Cs, ¢) Zeolit,ve Cs igeren
peletlerinin 600°C’de sinterlenme sonrast gériiniimleri.

4.1.2 Sinterleme stuiresinin etkisi

Sinterleme siiresinin etkisini incelemek i¢in Cizelge 4.2°de verilen seramik bilesimleri
belirlenen sicakliklarda farkli siirelerde sinterlenmistir. Ik denemelerde 600°C’de 1
saat sinterlenen peletlerin tamami ergimeye basladigindan daha sonra diisiik sicaklikta
sinterleme siiresi artirillarak seramiklerin fiziksel dayanimindaki degisimler
incelenmistir. Sinterleme sicakligi kademeli arttirilarak ani  sekil degisimleri
onlenmeye calisilmistir. Ardindan istenen sinterleme sicakligi olan 500°C’ye
cikarilarak 4 ila 72 saat arasinda degisen sinterleme islemleri gerceklestirilmistir.
Farkli stirelerinde sinterlenen seramikler fiziksel dayanim testlerine tabii tutulmustur.
60 saatin iizerinde sinterlemelerde ultrasonik sinyal alinabilmis ve fiziksel dayanimda

artig tespit edilmistir.

Cizelge 4.2 : Sinterleme siirelerine ait denemeler.

Seramik Bilesimi 1.Deneme 2.Deneme 3.Deneme
Sinterleme Sinterleme Sinterleme
Sicaklig Sicaklig Sicaklig
ve stireleri ve slireleri ve stireleri

0,78BN+0,22Cs

0,71BN+0,29Cs 600°C 300°C

0,63BN+0,37Cs 1 saat 2 saat

0,70BN+0,30Cs

0,34(0,98BN+0,02Na;C03)+0,66Cs

0,34(0,98ZE+*0,02Na,C03)+0,66Cs
( a2L0s) 300°C 2 saat

0,34(0,49BN+0,49PbS+0,02Na,C0O3)+0,66Cs

0,34(0,49ZE+0,49PbS+0,02Na,C03)+0,66Cs >00°C 2 saat
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4.1.3 Baglayic etkisi

Zeolit mineralinin ana matris olarak kullanildig1 seramik bilesimlerinde pelet
basiminda yasanan sorunlar nedeniyle baglayici olarak ilk 6nce boroksit (B203) ve
daha sonra ise sodyum karbonat (Na2COs3) kullanilarak farkli atik oranlarinda ve
bilesimlerde seramikler hazirlanmistir. Tim atik oranlarinda B20z kullanilarak
hazirlanan peletlerde sinterleme sonrasinda ¢atlak olusum miktar1 artarken, Na,CO3
ile hazirlanan peletlerde sezyumlu atiklarda %44, stronsiyumlu atiklarda %59 atik

oranina kadar gozle fark edilebilir catlak olusumu gozlenmemistir.

4.2 Ultrasonik Test Sonuclar:

Yukaridaki parametrelerde saptanan seramik bilesimleri, sinterleme sicakligi ve
sinterleme siiresinde hazirlanan sezyum ve stronsiyum iceren iki farkli ana matrise
sahip seramiklerin fiziksel dayanim testleri ultrasonik metot ile malzemelerin

tahribatsiz muayenesi yapilmistir.

Ultrasonik testler sonucunda elde edilen boyuna ve enine dalga hizlari kullanilarak
seramiklerin elastisite modiilii (E), ve Poisson orani (p) degerleri hesaplanmis ve

Cizelge 4.3 ve 4.4’te verilmistir.

Cizelge 4.3 : Cs iceren seramik bilesimlerinin E ve p degerleri.

Seramik Bilesimleri Ce Ce p E u
[m/s] [m/s] [g/cm®] GPa

0,71(0,98BN+0,02Na,C03)+0,29Cs 3408 1700 1,78 14 0,19
0,63(0,98BN+0,02Na.C03)+0,37Cs 3240 1605 168 12 0,21
0,56(0,98BN+0,02Na,C0O3)+0,44Cs 2800 1410 1,56 8 0,20
0,71(0,98ZE+0,02Na,C0O3)+0,29Cs 3460 1724 163 13 0,33
0,63(0,98ZE+0,02Na,C0O3)+0,37Cs 3710 1850 0,38 3 033
0,56(0,98ZE+0,02Na,C0O3)+0,44Cs 3750 1870 0,36 3 033

Cizelge 4.4 : Sr iceren seramik bilesimlerinin E ve p degerleri.

Seramik Bilesimleri Cs Ce p E u
[m/s] [m/s] [g/cm’] GPa

0,71(0,98BN*0,02Na,C03)+0,29Sr 5500 3390 167 46 0,19
0,63(0,98BN+0,02Na,C0O3)*0,37Sr 5222 3178 161 39 0,21
0,56(0,98BN+0,02Na,C0O3)+0,44Sr 5140 3140 155 37 0,20
0,41(0,98BN*0,02Na,C03)+0,59Sr 3788 2432 162 22 0,15
0,71(0,98ZE*0,02Na,C0O3)+0,29Sr 5288 2982 187 42 0,27
0,63(0,98ZE«0,02Na,C0O3)+0,37Sr 5194 2824 1,73 36 0,29

39



Elastisite modiilii malzemenin karakteristik bir 6zelligidir. Bir malzemenin elastisite
modiili ile sekil degisimine direnci arasinda dogrusal bir iliski vardir. Elastisite

modiilii birim uzama basina olusan gerilme miktarini gostermektedir.

Cizelge 4.3’te sezyum igeren seramik bilesimlerine ait veriler degerlendirildiginde,
ana matrisin bentonit oldugu bilesimlerde atik oraninin artmasiyla elastisite modiilii

degerlerinde azalma goriilmiistiir.

Zeolit minerali iceren bilesimlerde ise atik oraninin %29°den %37’ye ¢ikmasiyla,

elastisite modiilii degerlerinde ciddi bir azalma gozlenmistir.

Stronsiyum igeren seramik bilesimlerine ait veriler Cizelge 4.4’te verilmistir. Bu
seramik bilesimlerinde de artan atik oraniyla ters orantili olarak elastisite modiilii

degerlerinde bir miktar azalma goriilmektedir.

Genel olarak her iki atik tiirli de degerlendirildiginde, en yiiksek elastisite ve kayma
modili degerlerine 0,71(0,98BN+0,02Na2C03)*0,29Sr bilesiminde ulasiimistir.
Stronsiyum igeren seramik bilesimlerinin sezyum igeren bilesimlere gore daha yiiksek

elastisite degerlerine sahip oldugu goriilmektedir.

4.3 Kimyasal Dayanim Testinin Sonuclar:

Atik iceren seramik bilesimleri 50 mL bidistile su iceren polietilen kaplar igerisinde
etiivde 90°C sicaklikta 1 hafta bekletilmislerdir. Yaslandirma islemine tabi tutulmus
seramik bilesimlerinin yiizey alanlar1 dikkate alinarak zamana bagli birim kiitle

kayiplar1 hesaplanmustir.

Sekil 4.2 ve Sekil 4.3’te sirasiyla bentonit ve zeolit ana matrisli sezyum immobilize
edilmis orneklerin, ylizey alanlarina bagli birim agirlik kayiplarini gosteren grafikler

gosterilmistir.

Bentonit ve zeolit ana matrisli stronsiyum immobilize edilmis 6rneklere ait birim

agirlik kayiplart ise Sekil 4.4 ve Sekil 4.5’te verilmistir.

Cizilen grafikler sonucunda hesaplanan ortalama ¢6ziinme degerleri ve yaslandirma
islemi sonucunda bidistile suyun ilk ve son pH degerleri sezyum iceren seramikler i¢in

Cizelge 4.5’te, stronsiyum igeren Seramikler icin ise Cizelge 4.6’da verilmistir.
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Sekil 4.2 : Immobilize Cs igeren bentonit ana matrisli seramiklerin birim agirlik
kayiplarinin zamana bagli degisimi.
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Sekil 4.3 : Immobilize Cs igeren zeolit ana matrisli seramiklerin birim agirlik
kayiplarinin zamana bagli degisimi.
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Sekil 4.4 : Immobilize Sr iceren bentonit ana matrisli seramiklerin birim agirlik
kayiplarinin zamana bagli degisimi.
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Sekil 4.5 : immobilize Sr igeren zeolit ana matrisli seramiklerin birim agirlik
kayiplarinin zamana bagli degisimi.

Cizelge 4.5 : Immobilize sezyum iceren seramiklerin ortalama ¢dziinme hizlar1 ve

cozelti pH degerleri.
Ortalama
Seramik Bilesimleri Coziinme Hizlar1 pH1 pH2
[g/cm?.giin]
0,71(0,98BN+0,02 Na,C0O3)+0,29Cs 0,026 8 11
0,63(0,98BN+0,02 Na,C03)+0,37Cs 0,043 7 11
0,56(0,98BN+0,02 Na,C0O3)+0,44Cs 0,055 9 11
0,71(0,98ZE+0,02 Na,C03)+0,29Cs 0,055 7 11
0,63(0,98ZE+0,02 Na,C03)+0,37Cs 0,057 8 11
0,56(0,98ZE+0,02 Na,C0O3)+0,44Cs 0,059 8 11

Cizelge 4.6 : Immobilize stronsiyum iceren seramiklerin ortalama ¢dziinme hizlari
ve ¢ozelti pH degerleri.

Ortalama
Seramik Bilesimleri Coziinme Hizlar1 pH: pH:
[g/cm?.giin]
0,71(0,98BN+0,02 Na,C0O3)+0,29Sr 0 10 11
0,63(0,98BN<+0,02 Na;CO3)+0,37Sr 0,047 10 11
0,56(0,98BN<+0,02 Na;CO3)+0,44Sr 0,004 10 11
0,41(0,98BN+0,02 Na,CO3)+0,59Sr 0,007 9 11
0,71(0,98ZE+0,02 Na,CO3)+0,29Sr 0,001 10 11
0,63(0,98ZE+0,02 Na,C0O3)+0,37Sr 0,001 7 11
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4.4 Yapisal Karakterizasyon Testlerinin Sonuclari

4.4.1 FTIR analizi sonuclar:

Hazirlanan farkli atik oranlarinda sezyum ve stronsiyum igeren seramiklerin FTIR
analizleri, 6zellikle parmak izi bolgesi olarak kabul edilen malzemeye 6zgii piklerin
goriildiigi 1500-400 cm™ dalga boyu araligi dikkate alinarak degerlendirilmistir.
Spektrumlar, her bir seramik Orneginin yaslandirma islemi Oncesi ve sonrasi
seramiklerin yapilarindaki degisimleri géstermektedir. Bentonit matrisli sezyum atig

iceren seramiklerin spektrumlar1 Sekil 4.6’da verilmistir.

© %29 Cs iglem dncesi %29 Cs islem sonrasi

. %37 Cs islem éncesi - " %37 Cs islem sonrasi

] %44 Cs islem Gncesi | o %44 Cs islem sonrasi

Sekil 4.6 : Bentonit matrisli sezyum atig1 igeren seramiklerin FTIR spektrumlari.

Bentonit ve sezyum igeren seramiklerin infrared spektrumlarmin parmak izi
bolgesinde gozlenen bandlarin timi incelendiginde, yaslandirma iglemi Oncesi
seramiklerde 466 cm™ civarinda gozlenen band Si-O-Si biikiilmelerini, 524 cm™
civarinda gozlenen band Al-O-Si biikiilmelerini, 842 cm™ civarinda gézlenen band Al-
OH-Mg biikiilmelerini, 960 cm™ civarinda gozlenen bandlar ise Si-O biikiilmelerini

gostermektedir.
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Islem sonras1 bentonit matrisli %29 atik oraninda sezyum igeren seramikte AlIFeOH
deformasyonunun bagladig1 belirlenmistir. Sezyum atiginin miktar1 arttik¢a bu bag
kaybolmaktadir. 1300-1400 cm™ civarinda gozlenen H,O bag islem sonrasinda

deformasyona ugramaktadir.

Bentonit matrisli stronsiyum igeren atik seramiklerin FTIR spektrumlari Sekil 4.7°de

verilmisgtir.

. %29 Srislem oncesi i ; 9208y islem sonrasi

%37 Sr ish.';‘m oncesi 937 Sr islem sonrasi

%44 Sr islem Gncesi %044 Sr islem sonrasi

| 0459 Sr islem dncesi 0059 Sr islem sonrasi

Sekil 4.7 : Bentonit matrisli stronsiyum igeren seramiklerin FTIR spektrumlari.

Bentonit ve stronsiyum iceren seramiklerin infrared spektrumlarinin parmak izi
bolgesinde gdzlenen bandlarin tiimii incelendiginde, islem Oncesi seramiklerde 420-
460 cm™ civarinda Si-O-Si biikiilmelerini, 524 cm™ civarinda Al-O-Si biikiilmelerini,
700-730 cm™ civarinda kuartzin Si-O biikiilmelerini, 842 cm™ civarinda gdzlenen
band Al-OH-Mg biikiilmelerini, 890 cm™ civarinda AIFeOH deformasyonu, 960 cm™

civarinda gozlenen bandlar ise Si-O biikiilmelerini gostermektedir.
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Islem sonrasi bentonit+Sr seramiklerinde AIMgOH deformasyonunun siddeti
artmaktadir. Stronsiyum atiginin miktart arttikca AIFeOH deformasyonunun siddeti
de artis gostermektedir. 2260-2090 cm™ gozlenen Si-H baglar1 ve 3600 cm™ de

gozlenen O-H gerilmesi islem sonrasi bir degisim gostermemektedir.

Zeolit matrisli sezyum igeren atik seramiklerin FTIR spektrumlari Sekil 4.8’de

verilmistir.

. 0529 Cs islem oncesi . %29 Cs islem sonrasi

" %37 Cs islem sonrasi
%37 Cs islem oncesi

: %44 Cs islem oncesi ||+ %44 Cs islem sonrasi

Sekil 4.8 : Zeolit matrisli sezyum igeren atik seramiklerin FTIR spektrumlari.

Spektrumun parmak izi bolgesinde zeoliti tanimlayan 1135 ve 725 cm™deki bantlar i¢
tetrahedralarin asimetrik ve simetrik gerdirme bandlarini, 1020 ve 792 cm™'deki
bantlar harici baglantilarin asimetrik ve simetrik germe bandlariyla iliskilidir.

Sezyum iceren zeolit seramiklerinde islem sonras1 870 cm™ civarinda Al-OH-Fe band
biikiilmelerinin olustugu sezyum miktar arttik¢a bu bandin kayboldugu gézlenmistir.
660 cm™’de gozlenen Al-O+Si-O titresim bandlari islem sonrasi zeolit yapisinda

meydana gelmektedir.
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Sekil 4.9 zeolit matrisli stronsiyum igeren atik seramiklerin FTIR spektrumlarini

gostermektedir.
%29 Sr islem oncesi 9929 Sr islem sonrasi
%37 Sr islem Oncesi %37 Sr islem sonras

Sekil 4.9 : Zeolit matrisli stronsiyum igeren atik seramiklerin FTIR spektrumlari.

400 ila 1300 cm™ araliginda zeoliti tanimlayan spektrumda, 1135 ve 725 cm™'deki
bantlar i¢ tetrahedralarin asimetrik ve simetrik gerdirme bandlarmi, 1020 ve 792
cm-deki bantlar harici baglantilarin asimetrik ve simetrik germe bandlar ile
iliskilidir.

Stronsiyum igeren zeolit seramiklerinde islem sonrast 840 cm™ civarinda AIMgOH
deformasyonlar1 olustugu goriilmektedir. 1040 cm™*de gozlenen Si-O biikiilmelerinin
siddeti artmaktadir. Yine islem sonrast 520 cm™de AIl-O-Si deformasyonlari

olusmaktadir.

4.4.2 XRF analizi sonuglari

XRF analizi ile bentonit matrisli sezyum ve stronsiyum atik i¢eren seramik ornekleri
i¢in elde edilen elementel analiz sonuglar1 Cizelge 4.7°de, zeolit matrisli sezyum ve
stronsiyum atik i¢eren seramik ornekleri i¢in elde edilen elementel analiz sonuclari ise

Cizelge 4.8’de verilmistir.
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Cizelge 4.7 : Bentonit matrisli atik iceren seramiklerin elementel analiz sonuglari.

Elementler 929Cs  %37Cs  %44Cs  %29Sr  %37Sr  %44Sr  %59Sr
(mgrkg)

Na20 42900 60258 29323 42476 41473 32572 20990
MgO 8947 4974 3435 19949 19693 13238 9726
Al20s 79445 82317 54665 140623 131672 117374 95105
SiO2 257872 287661 186924 597877 568457 579704 535197
K20 7537 9734 7825 10228 9603 7204 4839
CaOo 24269 31592 23795 31076 29832 22783 14863
Fe203 29174 23509 25552 23183 19833 14955 8455
Sro 1020 818 733 130368 175512 209659 309188
Cs20 546000 485681 658000

ZnO 163 136 138 17 1 1

SnO; 290 0 1

TiO2 11433 8232 3089 2860 1894 1161
As203 11 15

BaO 337 352

PbO 61 38 28 1

P20s 617 834 486

SOs 862 1003 508 778 713 618 476

Cizelge 4.8 : Zeolit matrisli atik iceren seramiklerin elementel analiz sonuglari.

Elementler %29Cs %37Cs %44Cs %29Sr %37Sr
(mg/kg)

Na.O 30273 22994 29222 32350 23774
MgO 13819 9641 9405 9550 7606
Al20s 100165 85317 84340 96003 89518
SiOz 499186 449300 444992 662982 640117
K20 24893 17690 14756 25062 22715
CaO 12588 11667 7227 13605 12294
Fe203 6514 6188 4893 6230 5401
SrO 437 356 253 152204 197070
Cs20 304778 361834 403060 382 189
ZnO 56 47 68 1 1
Sn0: 153 67 103 38

TiO2 3781 6577 1 722 677
As203 31 29 21 51 44
PbO 33 24 16 1 1
P20s 399 335 441 226

SOs 588 514 548
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4.4.3 ICP-ES analizi sonuglari

Atik immobilize edilmis tiim seramik bilesimlerinin 6ziitlenme hizlari, seramiklerin
yaslandirma islemi Oncesi ve sonrasi ¢oOzeltiye gecen element konsantrasyonlari

dikkate alinarak hesaplanmistir. Sonuglar Cizelge 4.9°da verilmistir.

Cizelge 4.9 : Atik immobilize edilmis tiim seramik bilesimlerinin 6ziitlenme hizlari.

Wo Yiizey alam LRcs LRsr

Seramik Bilesimleri (9) cm? (gcm?giin?) (g cm?giin™)
0,71BN<«0,29Cs 1,3260 4,04 0,0659

0,63BN<0,37Cs 1,2998 4,23 0,0445

0,56BN<+0,44Cs 1,1077 4,04 0,0157

0,71BN<«0,29Sr 1,2342 4,23 0,0899
0,63BN«0,37Sr 1,2866 411 0,0821
0,56BN<«0,44Sr 1,1751 3,80 0,0645
0,41BN«0,59Sr 1,0025 3,83 0,0623
0,71(0,98ZE+0,02 Na,C03)+0,29Cs  1,2260 3,93 0,0470

0,63(0,98ZE+0,02 Na,C03)+0,37Cs  1,2280 4,21 0,0992

0,56(0,98ZE+0,02 Na>C0O3)+0,44Cs  1,0384 4,16 0,0795

0,71(0,98ZE+0,02 Na2C03)+0,29Sr  1,1943 4,60 0,0617
0,63(0,98ZE+0,02 Na,C03)+0,37Sr  1,1771 4,83 0,0998

Stronsiyum atik iceren seramiklerde, ana matris i¢inde atik orani arttik¢a 6ziitlenme
hizinin diistiigli gézlenirken sezyum atik igeren seramiklerde ise oziitlenme hizinin

arttig1 belirlenmistir.

4.4.4 XRD sonuclari

Sezyum ve stronsiyum immobilize edilmis seramik bilesimlerinden ayn1 atik oranina
sahip 0,63(0,98BN+0,02Na2C0O3)+0,37Sr, 0,63(0,98BN+0,02Na>C03)+0,37Cs,
0,63(0,98ZE*0,02Na2C03)+0,37Sr ve 0,63(0,98ZE+0,02Na2C03)+0,37Cs kodlu
orneklerin XRD spektrumlar1 alinmistir. Stronsiyum immobilize edilmis bentonit

ornegine ait spektrum Sekil 4.10°da verilmistir.
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Sekil 4.11 : Sezyum immobilize edilmis bentonit matrisli seramigin XRD

0,63(0,98BN+0,02Na,C03)+0,37Cs

spektrumu.

kodlu Ornekte Tosudit

(Nao.3Ale(SiAl)gO20(0OH)10.4H20) ve Magadit (Na2Si14029.10H20) fazlarinin olustugu
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goriilmistiir. Atik sezyum kimyasal reaksiyona girerek yapida Polusit (CsAlSiOas)
olarak yeralmistir. Sezyum igeren zeolit 6rnegine ait XRD spektrumu Sekil 4.12°de

verilmistir.
T
§
1000
S004
0 L
l 00-006-0263= Muscovite-2M1 - KAl 2(SiaAl)010(0H,F) 2
PR P P L A il | A A
00-046-1045= Quartz - 5i0 2
l 00-035-1425= Cristobalite - Si0 5
l l 00-022-0956> Tosudite - Na o34k (SiAl)ja0 20{0H ) 10-4H20
5 L
00-014-0546= AlH 2P0 )3 - A
I. IL 1 Li I M TIPS P T R el i

Two-Theta (deg)

Sekil 4.12 : Sezyum igeren zeolit matrisli seramigin XRD spektrumu.

0,63(0,98ZE=0,02Na2C03)*0,37Cs kodlu ornekte ortaya c¢ikan fazlarin Muskovit
(KAI2(SisAl)O10(OH,F)2), Kuartz  (SiO2), Kristobalit  (SiO2),  Tosudit
(Nao.3Ale(SiAl)gO20(0OH)10.4H20) ve Al(H2POs)3 oldugu goriilmistiir. Stronsiyum

igeren zeolit 6rnegine ait XRD spektrumu Sekil 4.13’te verilmistir.
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Sekil 4.13 : Stronsiyum immobilize edilmis zeolit matrisli seramigin XRD
spektrumu.
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0,63(0,98ZE*0,02Na2C03)+0,37Sr kodlu 6rnekte ortaya ¢ikan fazlarin Tridimit (O-
Si0y), Kuartz (SiO2), Tosudit (Nao3Als(SiAl)gO20(0OH)10.4H20) oldugu ve atik
stronsiyumun zeolit ile kimyasal reaksiyona girerek yapida Stronsiyum silikat

(SrSi03) olarak tutuldugu gorilmiistiir.
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5. SONUC VE ONERILER

Bu ¢alismada, niikleer atik yonetiminde gelismekte olan katilastirma malzemelerinden
birisi olan seramik matrisler igerisinde O6nemli fisyon fiirlinleri olan Sezyum ve
stronsiyumun immobilize edilmesi incelenmistir. Seramiklerde ana matris olarak

niikleer atik alanlarinda siklikla kullanilan killerden zeolit ve bentonit kullanilmstir.

Hazirlanan seramik matrislerin fiziksel ve kimyasal dayaniminda 6nemli rol oynayan
sinterleme sicaklig1 ve sinterleme siiresi dncelikli olarak saptanmis ve bentonit matrisli
seramiklerde sinterleme sicakligt 500°C, sinterleme siiresi ise 52 saat olarak
belirlenmistir. Zeolit matrisli seramiklerde ise en uygun sinterleme sicakligr 500°C,
sinterleme siiresi ise 72 saat olarak bulunmustur. Seramik matrislerin hazirlanmasina

etki eden en dnemli parametrenin sinterleme siiresi oldugu saptanmaistir.

Zeolit mineralinin ana matris olarak kullanildig1 seramik bilesimlerinde, pelet
basmada karsilagilan sorunlar nedeniyle bu tir seramiklerde baglayicilar
kullanilmistir. Baglayict olarak boroksit (B203z) ve sodyum karbonat (Na2COs)
kullanilarak farkli atik oranlarinda seramikler hazirlanmis ve en uygun baglayicinin

Na2COs olduguna karar verilmistir.

Hazirlanan atikli seramiklerin fiziksel dayanim testleri tahribatsiz test ile
gerceklestirilmistir.  Bu test sonucunda elde edilen boyuna ve enine dalga hizlari
kullanilarak herbir seramigin elastisite modiilii (E) ve Poisson oran1 (p) degerleri
hesaplanmistir. Elde edilen sonuglardan, Poisson oraninin atik oranindan bagimsiz
oldugu benzer bilesimler icin ¢ok degismedigi saptanmistir. Stronsiyum atikli
seramiklerin elastisite modiiliiniin sezyum atikl1 seramiklere gore yaklasik 3 kat daha
yiiksek oldugu belirlenmistir. Kimyasal dayanim testi sonuglar1 incelendiginde,
sezyum igeren atikli seramiklerin ilk pH degerlerinin 7-8’den pH 11’e kadar ¢iktigi,
stronsiyum iceren seramiklerde ise 9-10°dan pH 11°e kadar yiikseldigi saptanmigtir.
Herbir atikli seramigin ortalama ¢6zlinme hizlar1 incelendiginde, stronsiyum atik
igeren zeolit matrisli seramiklerde bu degerlerin bentonit matrislilere gére daha diisiik
oldugu belirlenmistir. Sezyum igeren atik seramiklerde ise ortalama ¢oziinme hizlar

cok biiyiik bir farklilik gostermemektedir.
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Seramik atik formlarmin yapisal karakterizasyonlarinin degerlendirilmesi, FTIR

analizleri, XRF analizleri ve 6ziitlenme hizinin tayini ile yapilmustir.

FTIR analizinden elde edilen sonuglara gore, stronsiyum iceren zeolit seramiklerinde
korozyon sonrast AIMgOH deformasyonlari, Si-O biikiilmelerinin siddeti artma ve Al-
O-Si deformasyonlarinin olustugu saptanmistir. Sezyum igeren zeolit seramiklerinde
ise korozyon sonras1 Al-OH-Fe band biikiilmelerinin olustugu ve Al-O+Si-O titresim
bandlarinin meydana geldigi belirlenmistir. Korozyon sonrasi bentonit matrisli
stronsiyum igeren seramiklerinde AIMgOH deformasyonunun siddeti arttigi, Si-H
baglar1 ve O-H gerilmesinin korozyon sonras1 bir degisim gostermedigi saptanmistir.
Bentonit matrisli sezyum iceren seramikte ise AIFeOH deformasyonunun bagladigi

goriilmektedir.

XRF ile gerceklestirilen elementel analiz sonuglari, bentonit mineralinin kendi yapisi
icerisinde de stronsiyum igerdigi, ancak mineral yap1 igerisinde sezyum bulunmadigi
goriilmiistiir. Yine benzer sekilde zeolit mineralinin de kendi yapisi icinde bentonite

oranla daha diisiik konsantrasyonda olsa da stronsiyum igerdigi goriilmektedir.

Kimyasal dayanim testleri sonrasi seramik malzemelerin igerisinde 7 giin 90°C’de
bekletildigi bidistile suyun analiz sonuglar1 incelendiginde, hem bentonit hem de zeolit
mineralinin yapisinda bulunan Na ve Mg’un kolaylikla yapidan ayrilarak ¢ozelti
ortammna gectigi saptanmistir. Bunun yani sira, bentonit matrisli seramiklerde
stronsiyumun 6ziitlenme hizinin sezyuma gore daha yiiksek oldugu, zeolit matrisli

seramiklerde ise ¢ok fazla bir farklanmanin olmadig: belirlenmistir.

XRD analizi sonras elde edilen spektrumlar goz oniine alinarak sivi faz sinterleme
sonrasi seramiklerde olusan fazlar incelenmistir. Bentonit matrisli seramiklerde her iki
atik tiirlinde de kimyasal reaksiyon gerceklesmis ve olusan fazda atik immobilize
edilmistir. Zeolit matrisli seramiklerde stronsiyum ile kimyasal reaksiyon
gerceklesirken, atik olarak sezyum iceren seramiklere ait spektrumlarda sezyum igeren
faza rastlanmamistir. Yapi igerisinde sezyumun tutulumunun atigin baglayici

tarafindan kaplanmasiyla gerceklestigi diisiiniilmektedir.

Elde edilen tiim sonuglar géz dniine alindiginda, niikleer atik alanlarmin tercih edilen
bariyer malzemelerinden olan killer kullanilarak hazirlanan seramik yapilarin niikleer
atiklarin immobilize edilmesinde kullanilabilecegi, cam matrisli immobilizasyon

malzemelerine gore proses sicakliklarinin diigiik atik alma kapasitelerini daha ytiksek
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oldugu belirlenmistir. Bu tiir malzemelerin bilesimlerinde yapilacak bazi
degisikliklerle kimyasal ve fiziksel dayanimlarinin daha yiikselebilir. Bu amagcla,
baslangi¢c denemelerde ¢alistigimiz dogal kursun minerali igeren bilesimler konusunda

daha detayli calismalar yapilabilir.
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