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OZET

YUKSEK LiSANS TEZi

NUKLEER YAKIT ATIKLARININ DEBYE-EINSTEIN MODELI{
KULLANILARAK ISI KAPASITESININ HESAPLANMASI
Okan KOSE

Mus Alparslan Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Niikleer Enerji ve Enerji Sistemleri Anabilim Dah

Damisman: Dog. Dr. Hiiseyin KOC

Giiniimiizde, insanligin artan enerji ihtiyaci, enerji alanindaki ¢aligmalan gesitlendirmis, en az
maliyetli, yiiksek enerji elde edilecek galigmalar ve uygulamalari 6ne gikmistir. Niikleer enerjide verimliligi
ve maliyet oram1 bakimindan, enerji kaynaklari arasinda, 6ne ¢ikan kaynaklardandir. Ne var ki nitkleer
atiklarin saklanmasi ve bertaraf edilmesi, ¢evresel sorunlar bakimmdan, giiniimiizde hala tam bir mutabakat
saglanamamis konular arasinda durmaktadir. Calismamiz, niikleer giig reaktorlerinde fisil reaksiyon sonrasi
ortaya ¢ikan ve omiirleri milyon yillar1 bulan uranyum 6tesi (transuranyum) yakit atiklarmm (Am>*, Np®*7,
Cm?*") ve yine niikleer reaksiyon sonucu olugan iiriinlerden olan sezyum, stronsiyum, teknetyum gibi
radyoaktif tiriinleri barindiran, sar1 faz bilesiklerinin (BaMoOs, MgMoO4, STM00, ) 1s1 kapasitesini, Debye-
Einstein modeli kullanarak hesaplanmasini saglama iizerinedir. Yiiksek oranda radyoaktif olan fisyon
firiinlerini barmdiran kati bilesiklerin 1s1 kapasitesi hakkinda bilgi sahibi olmamuz ileri donemlerde hem
saklanmasi konusunda hem de yeniden islenip enerji elde edilmesi bakimindan yapilacak galismalarda katk1
sunacaktir.

2021, 76 Sayfa

Anahtar Kelimeler: Atiklarin camlagtirilmasi, 1s1 kapasitesi, molibdatlar, nitkleer atiklar,
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ABSTRACT

MS THESIS
CALCULATION OF HEAT CAPACITY OF NUCLEAR FUEL WASTES USING
THE DEBYE-EINSTEIN MODEL
Okan KOSE

MUS ALPASLAN UNIVERSITY
NATURAL AND APPLIED SCIENCE
DEPARMENT OF NUCLEAR ENERGY AND ENERGY SYSTEMS

Advisor: Ass. Dr. Hiiseyin KOC

Today, the increasing energy need of humanity has led to the the diversification of studies in the
field of energy, and the studies and applications that will provide the least cost and high energy have come
to the fore. In terms of efficiency and cost ratio,nuclear energy is one of the prominent sources among
energy sources. However, storage and disposal of nuclear waste is still among the issues that have not been
fully agreed upon in terms of environmental problems. Our study has focused on the analysis of
transuranium fuel wastes (Am?*!, Np?*’, Cm?*") that emerge after the fissile reaction in nuclear power
reactors and have a lifetime of millions of years, and yellow phase compounds containing radioactive
products such as cesium, strontium, technetium, which are the products of nuclear reaction. (BaMoOsa,
MgMoOq4, StMoQy) is about providing the calculation of the heat capacity using the Debye-Einstein model.
Our knowledge about the heat capacity of solid compounds containing highly radioactive fission products
will contribute to the studies to be carried out both in terms of storage and in terms of reprocessing and
obtaining energy in the future.

2021, 76 Pages

Key Words: Glassification of waste, heat generation, molybdates



ONSOZ

Bu ¢aligmada; niikleer reaktérlerde, uranyum cevherinin yakit olarak kullanilmasi
sonucu elde edilen atiklar, bu atiklarin saklanmas: sirasinda olusan atiklar barmndiran
bilesikler, niikleer atik barindiran sari1 faz bilesiklerinin 1s1 kapasitesi ve 1s1 kapasitesi
hesaplama yontemi tizerinde durulmustur.

Tez calismasini yaptigim sirada tiim sorularimin yanitim buldugum ve her
aradigimda tisenmeden yardimlarini saglayan danisman hocam Dog. Dr. Hiiseyin KOC’a,
Finstein-Debye formiiliiniin gelistirilmesinde, ¢alismamiza biiylik katkilar sunan Prof.
Dr. Erhan ESER’e, {i¢ yili bulan g¢alisma siiresince istemeden ihmal etmeme ragmen
desteklerini hi¢ esirgemeyen esim ve gocuklarima, sonsuz tesekkiirlerimi sunarim. Bu
calismada okumalar yaparken hep durup dururken aklima gelen, esas isin mutfagmda
calisan ve bizlerin konfor i¢inde yasamasinin temel kaynagi olan, uranyum madeni ve
tiim fosil yakit madenlerinde ¢alisan is¢ilere siikranlarimi sunar, ellerinden éperim.

Okan KOSE
MUS-2021
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1. GIRIS

Insanlik tarihinde yasamsal ihtiyaglardan olan enerji, hep bir arayis konusu
olmustur. Ekonomik, jeopolitik, teknolojik, savunma ve ¢evre gibi boyutlari olan enerji
kavrami giiniimiizde kalkinmanin en biiyiik gostergelerinden biridir. Enerji tiketim ve
tiretim oranlan iilkelerin kalkinmishg hakkinda bilgi sunmaktadir. Sanayi devriminden
sonra pik yapan enerji ihtiyaci, fosil yakitlarin kullamm oraninda da biiyiik bir artiga
neden olmustur. Giiniimiizde fosil yakitlarin tiikenmek iizere olmasi, karbon emisyonuna
neden olup cevreyi yogun miktarda kirletmeleri, enerji alaninda; tilkeleri farkli enerji

kaynaklar arayisina sevk etmektedir (Sevim, 2019).

Burada ¢evreci, ekonomik ve uzun yillar yetecek daha kullanish enerji kaynaklar
one ¢ikmaktadir. Niikleer enerji, verimliligi bakimindan fosil yakitlara kars: fark yaratmig
olup ¢evreyi kirletmesi bakimindan da ¢ok daha temiz enerji olarak 6n almaktadir fakat
onun da niikleer reaksiyonlar sonucu olusan atiklar1 yiiksek oranda radyoaktif oldugundan
atiklarm degerlendirilmesi ve muhafazasi konusunda problemler yasanmaktadir.
Giintimiiz niikleer reaktdrlerinde olusan atiklar; reaktdrlerde kullamilan her tiirde
malzemeler olarak ifade edilebilir. Niikleer reaktdrlerde gergeklesen niikleer reaksiyonlar
sonucunda, bilylik oranda yanmis uranyum, savag bagligi olarak da kullanilabilen
pliitonyumdan olusmaktadir. Bunlarin yaninda agir atom ¢ekirdekleri ve radyoaktif olan
Neptiinyum-237 ( Np?*"), Amerikyum-241 ( Am**"), Amerikyum-243 ( Am** ) ve
Kiiriyum-244 ( Cm?**) gibi trans uranyum elementleri ve sezyum, stronsiyum gibi omrii
trans uranyum elementlerine gére daha kisa olan niikleer atiklar iiretilmektedir. Bu atiklar
milyonlarca yil radyoaktif olarak kalabilmektedir. “’Bu atiklar o kadar radyoaktiftir ki
sozciigiin tam anlamiyla karanlikta parlar ve 6zel sogutma havuzlarinda saklanmak

zorundadir’’(Kaku, 2011).

Giiniimiiz niikleer reaktorlerinde yakit olarak Uranyum kullanilmaktadir. Rezervi
uranyum rezervinin ¢ kati kadar olan toryum reaktérlerinin prototipi olusturulmus
olmasina karsin heniiz toryumla enerji iireten niikleer reaktér bulunmamaktadir. Niikleer
reaktdrlerde enerji elde etmenin kilit noktas: biiyilk oranda uranyum cevheri elde etmek

ve daha sonra onu zenginlestirmektir (Temur¢in ve ark, 2003).

Burada zenginlestirmeden kasit saflastirma islemidir. Dogada dogal olarak olusan
uranyumun, %99,3 i Uranyum-238 (U?*®) ve %0,7 Uranyum-235 (U?*)’tir. Niikleer

reaktdrlerde enerji iiretimi icin uygun olan Uranyum-235 (U?*)’i, Uranyum-238



(U?*8)’den ayirmak gerekir, bu ayirma sonucu elde edilen cevher zenginlestirilmis cevher
olarak adlandirilmaktadir. Bu iki izotop atom, birbirinin ikiz kardesi gibidir ve kimyasal
olarak 6zellikleri aymidir. Bu ikisi birbirinden ayirmanin tek giivenilir yolu Uranyum-235
(USin ikiz kardesi olan Uranyum-238 (U*®)y’e gore yaklasik %1 hafifligini
kullanmaktir. Ayirma yéntemi olarak gaz difiizyonu ve ultra santrifiij kullamlir. Gaz
difiizyonunda uranyum cevheri, gaz olan uranyum heksaflorid (UF¢)’e doniistiiriilir ve
olusan gaz (uranyum heksaflorid) uzun bir boru sisteminden, mebranlardan gegmeye
zorlanir. En sonunda hafif olan Uranyum-235 (U?*) en 6nce boru sitemini terk ederek
Uranyum-238 (U%3)’den ayrilir Béylece niikleer reaktorlerde enerji tiretmek igin gerekli
olan miktar elde edilmis olur. Difer zenginlestirme ydntemi olan ultra santrifiyj
yonteminde uranyum igeren kapsiil dakikada 100.000 devirde gevrilebilir. Boylece daha
agir olan Uranyum-238 (U?*®%) dibe ¢oker ve hafif olan Uranyum-235 (U**°) iistte kalarak
saflagtirma islemi yapilabilir (Kaku, 2011).
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Sekil 1.1 Difiizyon yéntemi ile uranyum zenginlestirme (TAEK, 2010)
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Sekil 1.2 Ultra santrifiij yéntemi ile uranyum zenginlestirme (TAEK, 2010)

Yakit olarak bir de toryuma bakalim; daha ncede bahsettigimiz gibi toryum tek
basmna yakit olarak kullanilamaz. Fakat Toryum-232 (Th**?) bir nétron yutarsa yani
nétron yutmasi saglanirsa daha az kararli olan Toryum-233 (Th?*?*)’e déniisiir. Toryum-
233 (Th?*), 23 dakika i¢inde beta ciiriimesi yaparak Prolaktinyum-233 (Pa***)’e déniisiir.
Prolaktinyum-233 (Pa?*), 27 giin icerisinde yar1 émrii 163.000 yil olan fisil Uranyum-
233 (U?3Ye doniismektedir. Boylece Toryum-232 (Th?*?) bagka bir maddeye doniiserek
fisil dongliye baslamaktadir (Demirkol, 2005).
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Sekil 1.3 Toryumun fisil hale gelme siireci (TAEK, 20‘1.0).

Peki, toryumun boliinebilir yani enetji iiretebilir ham madde olma siirecini nasil
baslatabiliriz? Toryumun niikleer yakit olarak kullanilabilmesi i¢in bir nétron yutmasi
gerekir. Onun igin bir nétron kaynag: ile bu sorun agilabilir. N6tron kaynag olarak
uranyum veya pliitonyum katkisi, ¢ekirdek birlesmesi sonucu olusan nétronlarla ya da
yiiksek enerjili proton hizlandiricilarda elde edilen nétronlarla toryumun nétron yutmasi
saglanabilir. Toryum yakit olarak kullamldiginda uranyuma karsi en onemli avantaji,
geleneksel reaktérlerde uranyum yakitinin kullanimi sonucu ortaya ¢ikan atiklardan ¢ok
ciizi miktarda olusturmasidir. Hatta savas sistemlerinde kullanilan, uranyum yakit atig
pliitonyum, toryum yakit olarak kullamldiginda ¢ok az miktarda olusmaktadir. Toryumu
yakit olarak kullanmak i¢in uranyum ve pliitonyum eklenmesi yine bu atik avantajina ket
olusturacagindan hizlandiriciya dayali toryum yakit sistemlerinin kullamlmasi 6ne
¢ikmaktadir. Uranyum yakit olarak kullaruldiginda yaklagtk %90’mi atik olarak
kalmaktadir. Toryumda durum bundan farklidir, Toryum yakitinda olusan yan iiriinlerden
uranyum-233 (U??) gama kaynagi olmasiyla atiklarda 6ne ¢ikmaktadir. Buna kargin
savas sanayisinde kullanilan atig1 olmamakla beraber radyoaktif atig1 ciizi ve uzun yillar
kontrol edilebilecek diizeydedir (Sultansoy ve ark, 2015).

Toryum yakitinin bir diger avantaji da uranyum rezervlerine gore rezerv miktarinin
cok daha fazla olmasidir. Hizlandiriciya dayali toryum yakit dongiistiniin saglandifi bir
reaktorde atiklar sorunu da ¢6ziilmils olacagindan gelecegin yesil enerjisi olarak
yorumlanabilir. Pargacik hizlandiricilar bugiin biyolojiden, ilag sanayiye, astronomiden,
maddenin 6ziinii anlama ¢alismalarin da makro Slgekte bilgi ve anlama formu saglar.
Ulkelerin gelismisligine ve teknolojik alt yapisina, pargacik hizlandiricilar, bilimsel bilgi

temelleri olusturarak iilkenin kalkinmasina katki sunar. Toryumun rezervlerinin 6nemli



bir boliimiiniin iilkemizde oldugu diisiiniildiigiinde 6n olusum olarak par¢acik hizlandirici
sitemleri, toryumun yakit olarak kullanilmasimi beklemeden kurulabilir(Ank ve ark,

2012).



2. KAYNAK ARASTIRMASI

2.1 Niikleer Fisyon

Dogada madenciligi yapilan uranyum ve pliitonyum gibi agir ¢ekirdege sahip
elementler kararsizdir. Bu elementler bir nétron yuttugunda zaten kararsiz olan ¢ekirdek
daha fazla dayanamayip (su damlast 6rnegi) iki parc¢aya boliiniir bu esnada ag18a iki veya
li¢ notron ve enerji agi3a ¢ikar. Klasik bir reaktdrde olusan enerji miktarim Tiirkiye Atom
Enerji Kurumu verilerine gore soyle kiyaslayabiliriz. 1 kg Uranyumdan elde edilen
boliinme enerjisiyle 45000 kg odun, 220000 kg kémiir, 15000 kg petrol ve 14000 kg
akiskan dogal gazdan elde edilen enerji esdegeridir (TAEK,2010). A¢18a cikan enerji
Einstein’m E=mc? formiilityle hesaplanir. Burada c:isik hizi (C=3.10% m/sn ), m:kiitledir.
Atom ¢ekirdegini olugturan proton ve nétronlarin kiitleleri toplamui ¢ekirdegin kiitlesinden
daha biiyiiktiir. Radyoaktif béliinme sonucu E=mc? formiiliinde alinan kiitle; proton ve
nétronlarmn toplam kiitlesiyle c¢ekirdegin kiitlesinin farkindan kalan kiitledir (TAEK,
2010).

\% Ve

12%e

Sekil 2.1 Tipik bir fisyon reaksiyonu (TAEK, 2010)

IIk nétron yutmadan sonra digan atilan reaksiyon iiriinleri diger atomlarla
carpisarak kinetik enerjinin biiyiik bir kismini 1s1 enerjisine doniistiirtir. Nétronlar olugan
fisyon iriinleriyle tekrar tekrar etkilesime girebilir ve birgok nétron daha salabilirler
béylece zincirleme reaksiyon olusturabilir. Bazi nétronlarda ¢ekirdekle elastik carpisma
yapip reaksiyona girmeden kagabilir ya da fisyona neden olmadan ¢ekirdek tarafindan in
elastik olarak yutulabilir. Kagma ve yutulmayla kaybedilen notron sayisini dengeye

getirebilmek i¢in kalan nétronlarin zincirleme reaksiyonu kendi kendini devam ettirme



durumuna gelir ve bu durumda ortam kritiklik olarak adlandirilir. Kritik kiitle; zincirleme
reaksiyonun kendi kendine devam edebilmesi igin yeterli miktardaki en az fisil madde

miktaridir (Kessler, 2004).

Boliinebilmenin baslamas: ve devam etmesi igin en ideal nétron, termal yavas
nétronlardir. Termal yavag notronlarin enerjisi, 0.1 elektron volt (eV)’tan daha kiigtiktiir.
Yiiksek hizli (Enerjili) nétronlar 10 milyon ev (MEV) civarinda enerjiye sahip
nétronlardrr. Fisil reaksiyon sonucu agiga ¢ikan tiim nétronlar hizli nétronlardir. Hizl
nétronlar fisyon baslatmasinda ve devam ettirilmesinde az bir verime sahiptir. Hali
hazirda kullanilan niikleer gii¢ reaktorlerinde enerji elde etmesi siirecinde termal yavas
noétronlar kullanilmaktadir. Fisil sonrasi a¢iga ¢ikan nétronlart da yavagslatmak igin
yavaslaticilar (moderatorler) kullamlmaktadir. Bu yavaglatma islemi reaksiyonun

stirekliligi igin 6nemli bir asamadir (Fizik Mithendisleri Odasi, 2013).

Niikleer reaksiyon sonrasi ortaya ¢ikan ndtronlarin bir kismi fisil madde olmayan
malzemeler tarafindan yutulur bir kismu da kagar niikleer reakt6riin biiytikliigiinii sonsuz
kabul ettigimizde kagma miktarimi sifir olarak diisiinebiliriz lakin bu pratikte miimkiin
degildir. Dolaysiyla reaksiyonun devam edebilmesi i¢in niikleer reaksiyon sonrasi olusan
fisil iirtinlerin yine fisyon sonrasi olusan nétronlardan yutmas: gerekir. Gilintimiizde
halihazirda kurulu olan reaktérlerde yakit olarak uranyum ve pliitonyum katkili uranyum
kullanilmakta bunlarin niikleer reaksiyonlari sonucu olusan nétronlarin agifa ¢ikma

miktar1 zincirleme reaksiyonun kaderini belirleyecektir(U.S. Department of Energy,
1993).

Cizelge:2.1 Fisyonda serbest birakilan ortalama nétron sayis1 (U.S. Department of Energy, 1993)

Boliinebilir Cekirdek Termal Nétronlar Hizli Nétronlar

n v n v
Uranyum-233 2.49 2.29 2.58 2.40
Uranyum-235 2.42 2.07 2.51 2.35
Pliitonyum-239 2.93 2.15 3.04 2.90

Not: n: Etkilesme faktorii, v:Fisyon bagina ortalama nétron sayisin ifade eder.

Daha éncede bahsettigimiz gibi boliinme sonrasi agiga ¢ikan nétronlarin bir kismi

elastik ¢arpigsma yaparak sagilirken (Kagma) bazilar1 gekirdek tarafindan yutulmasina



ragmen ¢ekirdek bsliinemeyip baska bir elemente doniisebilir. Dogada mevcut olmayip
niikleer reaktérlerde bu sonug, dogada bulunmayan madenciligi yapilamayan yeni
elementlerin olusumuna neden olabilir. Olusan yeni elementler aktinit ya da atik olarak

adlandirilmaktadir (TAEK, 2010).

Cizelge 2.2 Notron yakalamayla olusan énemli izotoplar-aktinitler-atiklar (TAEK, 2010)

Element % Yaklasik yar1 6miir
e A R— e R
! Neptiinyum (#’Np) ; 210 000 y1l
| Plitonyum (**Pu 24 000 yil
_ yu :
Amerikyum (*Am) 7 400 yil

2.2 Niikleer Gii¢ Reaktorleri

Temel amaci diger termik, hidrolik, yenilebilir vs. Elektrik tiretimi i¢in kurulan
santrallerden farksizdir. Enerji yani elektrik iiretimi i¢in kurulan niikleer giic
santrallerinde yakit olarak cogunlugu saflastirilmis uranyum-235 (U*?) kullanilmaktadir.
Niikleer fisyon, reaktor bilesenlerinde tasarlanip baglatir. Niikleer reaksiyonun
gergeklestigi yer reaktériin kalbi olarak adlandirilir. Fisyon sonucunda agiga ¢ikan enerji
fisyon enerjisinin, suyu isitmasi, buharin olugmas: ve buharin tribiinleri dondiirmesi
sonucu elektrik enerjisine doniisiir. Birgok reaktor tipi olmasina ragmen reaktorlerine ana
malzemeleri yakit, nétron yavaslatict (Moderatér), kontrol g¢ubuklar1 ve sogutucudur

(Eral, 2015).

Cizelge 2.3 Bir reaktoriin temel bilesenleri ve materyaller (Eral, 2015)

Temel Bilesen Malzeme Islev
Yakat Uranyum-233,Uranyum- Fisyon reaksiyonu
235,Pliitonyum-239,Pliitonyum-
241
Yavaslatici Hafif su, agir su, karbon, Hizli nétronlarm  enerjisini
berilyum azaltarak  termal  notronlar

seviyesine indirmek



Cizelge 2.3 Devami

Sogutucu Hafif su, agir su, hava, Isiy1ortamdan uzaklastirmak
karbondioksit, helyum, sodyum,
bizmut, sodyum potasyum,
organikler
Yansitics Moderator ile ayni Notron kagagini en aza indirmek
Zirhlama Beton, su, ¢elik, kursun, Radyasyondan korunmay1
polietilen. saglamak
Kontrol gubuklar: Kadmiyum, bor, hafniyum Notron firetim hizim kontrol
etmek
Yapi Aliiminyum, gelik, zirkonyum, Yakit elemanlarmi korumak,

paslanmaz ¢elik

reaktor yapisina ve bilesenlerine

fiziksel destek saglamak

Temel amaci elektrik iiretimi olan santraller ile ilgili ¢aligmalar stirmekte ve
bununla ilgili birgok calisma yapilmaktadir. Giinimiiz reaktor cesitleri, giivenlik

onlemleri 6n plana alinarak ¢esitlendirilmekte ve gelistirilmektedir.

Sekil 2.2 Tipik bir niikleer reaktér sistemi (TAEK, 2010)

2.3 Radyoaktif Atiklar

Halihazirda kurulu geleneksel reaktorler uranyumu yakit olarak kullandigindan

radyoaktif atiklar1 uranyum atiklari ¢er¢evesinde degerlendirecegiz. Radyoaktif atiklar,



10

radyasyon (isima) yayan canli saglig1 ve doga i¢in gesitli boyutlarda zararlari olan belirli
asamalar sonucu ortaya ¢ikan {iriinleridir. Radyoaktif atiklarin radyasyon yayma
miktarlar1 olusum agamalarina ve yerlerine gore farklilik gostermektedir. Bu nedenle
radyoaktif atiklarin siniflandirilmasi atik yonetimi konusunda uluslararas: prosediirlerin
gelistirilmesi ve daha nitelikli miicadele yapilmas: bakimindan énemelidir. Oregin bir

hastanede agiga ¢ikan radyoaktif atikla bir niikleer tesiste olusan radyoaktif atik i¢in fark:

bir siniflandirma  segenekleri  olusturulmali ve bu yonde prosediirler
gelistirilmelidir(IAEA, 1994).
Cizelge 2.4 Atik siniflarinin tipik 6zellikleri (IAEA, 1994)
Niikleer Atik Ozellikleri Bertaraf Secenegi
Muaf Atik Radyoaktiflik seviyesi ¢ok Bertaraf edilmesi ihmal edilir.

duisiik olan temizlenme
seviyesindeki atiklardir.
Radyasyon seviyesi 00,1 mSv
oldugundan insan saghigmna
etkisi yok denecek kadar azdir.
Aktivitesi ve radyasyon seviyesi
insan sagligin tehdit etmeyecek
diizeyde olan atiklardir.

Bertaraf edilmesi ihmal
edilebilir.

Diisiik ve Orta Seviye Atik

Kisa Omiirlii Atiklar

Uzun Omiirlii Atik

Yiiksek Seviye Atiklar

Uzun Omiirlii alfa radyasyonu
yayan kisa 6miirlii atiklardir.

Uzun dmiirlii radyoaktif atiklar
olup kisa omiirlii radyasyonlar
yayarlar
Termal etkileri yiiksek uzun
Omiirlii radyoaktif atiklar olup

Yiizeye yakin Jeolojik bertaraf
tesislerinde imha edilir ya da
gomiilir.

Jeolojik bertaraf tesislerinde
imha edilir ya da saklanir.

Jeolojik bertaraf tesislerinde
imha edilir ya da saklanir.

kisa omiirlii radyasyonlar
yayarlar

IAEA verilerine gore smiflandirilan atiklardan yiiksek seviyeli olanlar, niikleer
giic reaktdrlerinde elektrik tiretildikten sonra yeniden islenmeden kalan atiklardir. Yiiksek
seviyeli atiklardan, niikleer reaksiyon sonrasi, kalan uranyum ve pliitonyum
ayrigtirilmasma gidilir ve niikleer reaksiyon sirasinda nétron yutma sonucu olusan
Omiirleri milyon yillar1 bulan transuranik elementler ve yiiksek seviyeli diger atiklar
camlastirilarak saklanir(Pegg, 2015). Diisiik seviyeli atiklar ise radyoaktif maddelerin
endiistriyel, tibbi, akademik alanlarda kullanimindan sonra kalan atiklardir ya da niikleer
reaktorlerde radyasyona ugramis malzemelerden olusur. Diisiik seviyeli atiklar canlt
saglig: icin 6nemli miktarda tehdit olusturmazken, yiiksek seviyeli atiklar binlerce yil
sonra bile canli saglig1 i¢in tehdit olusturabilmektedir. S6yle ki yiiksek seviyeli atiklar
niikleer reaktorden cikarildiktan 10 yil sonra kullanilmis yakit atig1 yiizey doz esdegeri
10.000 rem/saati asar. Bu da insan saglig: igin oldiiriicii bir dozdur. Ozelikle niikleer

reaksiyon sonrasi olusan yiiksek seviyeli atiklar radyoaktif atiklarin Snemli bir boliimiini
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teskil eder. Niikleer reaktérlerde yakit olarak kullanin uranyum ii¢ seye déntismektedir.
Birincisi elektrik tiretimi igin enerjiye, ikincisi radyasyonun g¢ogunu barindiran
uranyumun boliinmesi sonucu olugan boliinme yan iirtinii olarak adlandirtlan sezyum-137
ve stronsiyum-90 gibi radyoaktif elementleri ve izotoplari olusur. Olusan bu elementler
ve izotoplar1 bir siire sonra zararsiz olan elementler olusturacak sekilde bozunur.
Uclinciisii bazi uranyum elementlerinin nétron yutmasi sonucu olusan ve Omiirleri
binlerce yildan fazla olan trans uranyum elementlerinin olusmasidir. Stronsiyum ve
sezyum gibi yan iirlin elementlerin yari 6mrii yaklasik 30 yilken, transuranik
elementlerden olan ve uranyum ¢ekirdeklerinin nétron yutmasiyla olusan pliitonyumun
yar1 dmrii 24.000 yildir. Transuranik elementler niikleer yakitlarin neden oldugu enerjiyi
ve radyasyonu iiretemezler lakin bozunmalari ¢ok uzun yillar siirer. Bu da uzun yillar
sonra ortaya g¢ikabilecek radyasyon kaynaginin (radyoaktif atiklarin) biiyiik béltimiinii
olugtururlar(U.S.NRC,2019). Buna karsin 1000 Megawatt giice sahip hafif su
reaktorlerinde bir yilik ¢alisma sonrasi yeniden isleme tutulmayan atikta, %95,6
kullanilmig yakit olarak Uranyum, %1 pliitonyum, % 0.1 trans uranyum elementleri(
neptiinyum, amerikyum, pliitonyum, kiiriyum vb.) ve %3,3 Fisyon yan {iriinleri (sezyum,
stronsiyum vb.) bulunur. Yeniden isleme i¢in uranyum ve pliitonyum ayrildiktan sonra
fisyon yan {iriinlerinin yiizdesi %93,3 olur. Burada radyoaktif elementler sezyum ve
stronsiyumdur bunlarin yarilanma siireleri yaklasik 30 yil ve %98 in tiikenmesi i¢in

yaklasik 200 yilla ihtiya¢ vardir(Yanikdmer, ve ark, 2016).

Cizelge 2.5 Bazi 6nemli fisyon iiriinleri i¢in yar1 dmiir ve ¢iiriime tiplerine gore dallanma fraksiyonlar
(IAEA, 2008)

Niiklidin Yan1 Omiir (Ti2) Birim Bozunma Tiirii Dallanma Fraksiyonu
Kr83 10.752 +0.023 Yil Beta Pargaci) 1.0
Sr3s 28.80+ 0.07 Yil Beta Parcacigt 1.0
Zryg 64.032 = 0.006 Giin Beta Parcacigi 1.0
Tc) (2.111£0.012) x 10° Yil Beta Pargacigi 1.0
Rulds 1.018 £ 0.005 Yil Beta Pargacifi 1.0
sniit 55.+£5. Yil Beta Par¢acigi 0.224 +0.020
Izomerik Gegis 0.776 £ 0.020
shi3s 2.7584 £ 0.0006 Yil Beta Pargaci3i 1.0
12 (5.89+0.23) x 10° Giin Beta Pargacig1 1.0
133t 8.0233 £0.0019 Giin Beta Pargacigi 1.0
Csidt 2.063 + 0.003 Yil Beta Parcacigi 0.999997 + 0.000001
Elektron Yakalama  0.000003 + 0.000001
Csid? 30.05+0.08 Yil Beta Parcacigi 1.0

Pmy7 2.6234 + 0.0002 Y1l Beta Parcacigi 1.0
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2.3.1 Aktinitler

Literatiirde yer alan, radyoaktif 1s1ma yapan ve periyodik Cizelgeda 7. Sirada
gosterilen elementlerdir. Dogada bulunan ve madenciligi yapilan elementlere dogal
elementler, niikleer reaktorlerde reaksiyon sonucu olusan elementlere yapay elementler
denir. Atom numaralar1 89-103 arasinda olup agir elemenler olarak da adlandirlir. Tiim
aktinitler radyasyon yaydiklarindan radyoaktif element olarak nitelendirilmektedir

(Ugpirt: ve ark, 1997).

e Aktinyum (Ac**") : Atom Numaras:: 89, dogal element

e Toryum (Th?*®):Atom Numarasi: 90,dogal element

e Protaktinyum (Pa®*!) :Atom Numaras1:91, dogal element

e Uranyum (U??®) :Atom Numaras1:92, dogal element

e Neptiinyum (Np**7) : Atom Numarast:93 reaksiyon sonucu olusan yapay element

e Pliitonyum (Pu?**) :Atom Numaras1:94 reaksiyon sonucu olusan yapay element

e Amerikyum (Am?*) : Atom Numaras1:95 reaksiyon sonucu olusan yapay element

e Kiiriyum (Cm?*’) : Atom Numaras1:96 reaksiyon sonucu olugan yapay element

o Berkelyum (Bk?**"): Atom Numaras1:97 reaksiyon sonucu olusan yapay element

e Kaliforniyum (Cf*°!): Atom Numarasi:98 reaksiyon sonucu olugan yapay element

e Aynstaynyum (Es?*?): Atom Numaras1:99 reaksiyon sonucu olusan yapay element

e Fermiyum (Fm?7): Atom Numarasi:100 reaksiyon sonucu olusan yapay element

e Mendelevyum (Md?>®):Atom Numarasi:101 reaksiyon sonucu olusan yapay
element

o Nobelyum (No?*°): Atom Numarasi:102 reaksiyon sonucu olusan yapay element

o Lavrensiyum (Lr*%®): Atom Numarasi:103 reaksiyon sonucu olusan yapay

element (Ekener, 1997).

Radyoaktif maddeler alfa, beta ve gama 1simalarini1 yayarak kararli hale gelmeye
calisirlar bu 1s1malara radyasyonda denilmektedir. Alfa 1gimasinda elementin nétron ve
proton sayisi iki azalip kiitle numarasi dért azalir. Alfa isimasinin girisimeiligi ve menzili
¢ok azdir bu nedenle bir defter yapragi alfa pargacigini durdurabilir bu sekilde korunmak
miimkiindiir. Beta ¢iiriimesi yapan maddenin kiitle numaras1 degismez atom numarasi 1
artip azalabilir. Beta 1simasinin, alfa 1simasina gére girisimciligi ve menzili daha fazladir
buna ragmen aliiminyum folyoyla durdurulabilir. Gama 1s1mas1 yapan element uyarilmis

elementtir kararl1 y6riingeye dénerken gama 1s1m salar. Gama 1sumasinda kiitle numarasi
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ve atom numarast degismez sadece disariya enerji salimr. Girigimciligi ve menzili

uzundur durdurmak i¢in beton ya da kursun bloklar gereklidir. Gama 1511 i¢in en tehlikeli

1sumadir diyebiliriz (Erdogan, 2017).

Cizelge 2.6 Aktinitlerin yar1 Smiirleri ve ciiriime tiirlerine gore dallanma fraksiyonlar1 IAEA,2008)

Niiklidin

224
Acgy

Ac3%®

227
Acgy

Ac3®
Th3y’
Th33®
Th33’
Th33®

ThE

ThE?

ThE
ThE*
PaZst

PaZ3?

Pa33®
PaZ3*

234m
Pagy

232
U92

233
Usz

234
U92

235
U92

235m
U92

Yar1 Omiir (T12)

2.78+0.17

10.0£0.1
21.772£0.003

6.15+ 0.02

18.718 + 0.005

698.60 £ 0.23
(7.34£0.16) x 103
7.538 £ 0.030 ) x 10*
25.52 £ 0.01

(1.405 £ 0.006 ) x 10'0
22.15 £ 0.15

24.10 £ 0.03
(3276 £0.011) x 10*

1.32+0.02

26.98 £ 0.02

6.70 = 0.05

1159+ 0.016

68.9+ 0.4

(1.592 % 0.002 ) x 10°
(2.455 % 0.006 ) x 10°

7.038 + 0.005 ) x 108

26.+ 1.

Birim

Saat

Giin
Yil

Saat
Giin
Giin
Yil

Yil
Saat
Yil
Dakika

Giin
Yil

Giin

Giin

Saat

Dakika

Yil

Yil

Yil

Yil

Dakika

Bozunma Tiirii

Elektron Yakalama

Alfa Parcacigi

Alfa Pargacigl
Alfa Pargacig1
Beta Parcacigi

Beta Parcacig1
Alfa Pargacig1
Alfa Pargacigi
Alfa Pargacigi
Alfa Pargacigi
Kendiliginden
Fisiyon

Beta Pargacigi
Alfa Pargacig
Alfa Pargacigi
Kendiliginden
Fisiyon

Beta Pargacigi
Beta Parcacigi
Alfa Pargacigi
Kendiliginden
Fisiyon

Beta Parcacig:
Kendiliginden
Fisiyon

Beta Parcgacigi
Beta Parcacigt
Beta Parcgacigi
Jzomerik Gegis
Alfa Pargacig:
Kendiliginden
Fisiyon

Alfa Parcacigi
Kendiliginden
Fisiyon

Alfa Pargacigl
Kendiliginden
Fisiyon

Alfa Pargacigy
Kendiliginden
Fisiyon
Izomerik Gegis

Dallanma Fraksiyonu

0.909 +0.014
-0.020

0.091 +0.020
—0.014

1.0
0.01380 + 0.00004

0.98620 = 0.00004
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0

<4, x 101

1.0

~4, % 1013

1.0

(1.1£04)x 101

1.0
1.0
1.0
<3.x10"?

0.99997 & 0.00001
0.00003 + 0.00001

1.0
1.0
0.9984 £+ 0.0002
0.0016 = 0.0002

1.0
<1.x 101

1.0
<6, x 10!

1.0
(1.6+02)x 101

1.0
(7.£2.) =101

1.0



Cizelge 2.6 Devami
U3t (2.342+0.004 ) x 107
U3’ 6.749 + 0.016
U33s (4.468 +0.005 ) x 10°
Us3® 23.45+0.02
Np33® (1.55+0.08) x 10°
Np33tm  225+04
Np33’ (2.144 +£0.007 ) x 10°
Np33® 2.117 + 0.002
Np33° 2.356 + 0.003
Pui3® 2.858 + 0.008
Pu33® 87.74 + 0.03
Pu33® (2.411+0.003 ) x 104
Puzi® (6.561 £0.007 ) x 10
Pulf! 14.290 + 0.006
Pu3}? (3.73£0.03) x 10°
Puif? 4.956 + 0.003
PuZtt (8.00£0.09) x 107
Puii® 10.5+0.1
Pu3it 10.84 +0.02
Am3° 50.8+ 0.3
Am3it 432.6+06
Ami¥? 16.02 + 0.02
Am3Em 14112

Yil

Giin
Yil

Dakika
Yil

Saat

Y1l

Giin
Giin
Yil

Yil

Yil

Yil

Yil

Yil

Saat
Yil

Saat
Gin
Saat

Yil

Saat

Yil

Alfa Pargacigl
Kendiliginden
Fisiyon

Beta Parcgacig1
Alfa Pargacigi
Kendiliginden
Fisiyon

Beta Pargacigi
Alfa Pargacig1
Beta Pargacig1
Elektron Yakalama

Beta Pargacig1
Elektron Yakalama
Alfa Pargacigl
Kendiliginden
Fisiyon

Beta Pargacigi
Beta Pargacigt
Alfa Parcacigl
Kendiliginden
Fisiyon

Alfa Parcacig1
Kendiliginden
Fisiyon

Alfa Parcacigi
Kendiliginden
Fisiyon

Alfa Parcacigi
Kendiliginden
Fisiyon

Alfa Pargacigi
Beta Parcacigi

Alfa Pargacigi
Kendiliginden
Fisiyon

Beta Pargacig
Alfa Parcacig1
Kendiliginden
Fisiyon

Beta Par¢acigi
Beta Parcgacig1
Elektron Yakalama
Alfa Pargacig

Alfa Parcacig
Kendiliginden
Fisiyon

Beta Pargacigi
Elektron Yakalama
[zomerik Gegis
Alfa Parcgacigi
Kendiliginden
Fisiyon

14

1.0
(9.4+04)x 1071

1.0
1.0
(5.45+0.04) x 107

1.0

0.120 + 0.006
0.0016 + 0.0006
0.878 + 0.006

047+ 0.01
0.53+0.01
1.0

<2, %1012

1.0
1.0
1.0
(1.9£04)x 107

1.0
(1.85+0.05) % 10°

1.0
(3.1£0.6)x 10710

1.0
(5.7+£02)x10°%

0.0000245 +
0.0000002
0.9999755 +
0.0000002

1.0

(5.49 % 0.09) x 10

1.0
0.99879 £ 0.00004
0.00121 £ 0.00004

1.0

1.0

0.9999981 +
0.0000007
0.0000019 =
0.0000007

1.0
(43+1.8)x10712

0.827 +£ 0.003
0.173 £ 0.003
0.9955 + 0.0002
0.0045 + 0.0002
<47 x 101
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Cizelge 2.6 Devami

Am3E (7.370+£0.017)x 103 Yil Alfa Parcacigl 1.0
Kendiliginden (3.8+0.7)x 10"
Fisiyon

Cm33? 162.86 +0.08 Giin Alfa Pargacipy 1.0
Kendiliginden (6.36+0.14) x 108
Fisiyon

Cm383 29.1+0.1 Yil Alfa Par¢acif 0.9971 + 0.0003
Elektron Yakalama  0.0029 + 0.0003
Kendiliginden (53+£09)x 10"
Fisyon

cm3it 18.11+0.03 Yil Alfa Pargacig 1.0
Kendiliginden (1.36+0.01) % 10
Fisiyon

Cfggz 2.645 £0.008 Yil Alfa Parcacigi 0.96908 + 0.00008
Kendiliginden 0.03092 £ 0.00008
Fisiyon

Fisil reaksiyonlar sonrasi ¢ekirdegin nétron yutmasiyla olusan atiklardan Debye,
Einstein modeliyle 1s1 kapasitelerini de hesaplayacagimiz bilesiklerde biiyiik oranda

bulunan trans uranik kati atiklardan bazilarina daha ayrintili bakalim.
2.3.1.1 Neptiinyum (Np?¥’)

Atom numarasi 93, sembolii Np olan neptiinyumun yogunlugu 20.45 gr/cm?, atom
agirhg 237°dir. Periyodik cetvelde 3-B grubunda, aktinitler serisinde yer alir.
Uranyumdan hemen sonra gelen ilk transuranuyum elementidir. Erime noktas1 912 + 3
K derece ve kaynama noktas1 4447 K derecedir. Neptiinyumun 1s1 kapasitesi 29,6 J/mol
K olarak hesaplanmistir. Rengi giimiis rengine benzeyip kati bir aktinit metaldir.
Neptiinyum dogada Uranyum-238 ( U?*®) elementinin ¢iiriimesi sonucu eser miktarda
bulunur. Niikleer gii¢ reaktdrlerde uranyumun nétron yutup yakit olarak kullanilmasiyla
gerceklesen, fisil reaksiyonlarda; uranyum 6tesi (trans uranyum) olarak adlandirilan
radyoaktifligi yiiksek bir element olarak olusur. Yar1 6mrii bilinen 20 den fazla izotopu
vardir. Izotoplarindan ¢ogu 5 giinden ve 50 dakikadan az yarilanma omriine sahiptir. En
kararl1 izotopu Neptiinyum-237 (Np**’)’dir. Yar1 6mrii 2,14 milyon yildir. Alfa 1simasi
yaparak Prolaktinyum-233 (Pa®*')’e déniisiir. Neptiinyum-236 (Np**°) izotopunun yari
omrii 154 bin yil, Neptiinyum-235 (Np?*) izotopunun 396 giin yari mre sahiptir
(Yoshida ve ark, 2008).
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Neptiinyum dogada eser miktarda bulundugundan madenciligi yapilamiyor. Fisil
reaksiyonlar sonucu yapay olarak elde edilir. Ticari olarak kullanimi bulunmuyor.
Niikleer reaktorleri bulunan iilkelerde arastirma igin iiretilir. N6tron detektorlerinde
kullanim1 yaygindir. Pliitonyum-238 ( Pu?*® ) olusumunda etkin olup Pliitonyum-238 (

Pu?3® ) uzay araglarina enerji saglamada kullamlabilir(Yoshida ve ark, 2008).

Cizelge 2.7 Neptiinyum izotoplarinin niikleer 6zellikleri (Yoshida ve ark, 2008)

Kiitle Numarasi Yar1 Omiir Birim Bozunma Tipi Ana Radyasyon,
(T12) Enerjisi(Mev)
226 31 Milisaniye Elektron Alfa Parc¢acig) 8.044
Yakalama, Alfa
Parcacigi
227 0.51 Saniye Elekktron Alfa Parcacig1 7.677
Yakalama,Alfa
Pargacigi
228 61.4 Saniye Elektron
Yakalama, Alfa
Parcacig1
229 4.0 Dakika Alfa Pargacigi =  Alfa Pargacigt 6.890
50%
Elektron

Yakalama< 50%

230 4.6 Dakika Alfa Pargacign >  Alfa Parcacigi 6.66
99%

Elektron
Yakalama<
0,97%

231 48.8 Dakika Elektron Alfa Parcac1 6.28

0,
Yakalama < 99% Gama Ism 0.371

Alfa Parcacig1 >
1%

232 14.7 Dakika Elektron Gama Ismi 0.327

Yakalama



Cizelge 2.7 Devami

233

234

235

2362

236°

237

238

239

36.2

44

396.1

22.5

1.54x10°

2.144 x 10¢

>1x1018

2117

2.3565

Dakika

Giin

Giin

Saat

Yil

Yil

Yil

Giin

Giin

Elektron

Yakalama < 99%

Alfa Pargacig1 ~
103%

Elektron
Yakalama

99.95%

Beta Pargacig
0.05%

Elektron

Yakalama > 99%

Alfa Pargacii
1.6 x 107 %

Breta Parcacig1
50%

Elektron
Yakalama 50%

Elekrton
Yakalama 87%

Breta Parcacig)
13%

Alfa Parcacigi

Kendiliginden

Fisyon

Beta Parcacig

Breta Parcacifl

Alfa Pargacig: 5.54

Gama Ismn1 1.559

Alfa Pargacig: 5.022
(53%), 5.004 (24%)

Breta Pargacigi 0.54

Gama Isin1 0.642

Gama I 0.163

Alfa Pargacig1 4.788
(51%), 4.770 (49%)

Breta Pargacigt 1.29

Gama Isin1 0.984

Beta Pargacig1 0.72

Gama 15m1 0.984
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Cizelge 2.7 Devami

240

240m

241

242

242

243

244

2.3.1.2 Amerikyum (Am?%)

1.032

7.22

13.9

5.5

2.2

1.85

2.29

Saat

Dakika

Dakika

Dakika

Dakika

Dakika

Dakika

Breta Parcacigl

Br-eta Parcacigl

B-eta Parcacigi

Breta Parcacii

Breta Parcacigi

Beta Parcacigy

Beta Parcacigl

Breta Parcacig1 2.09

Gama Isim .566

B-eta Pargacigi 2.05

Gama Isin1 0.555

Breta Pargacig1 1.31

Gama Igm1 0.175

Breta Parcacigy 2.7

Gama Isim 0.786

B-eta Parcacigi 2.7

Gama Igin1 0.736

Gama Isinm 0.288

Gama Isin1 0.681
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Uranyum o&tesi (transuranyum) elementlerin dordiinciisiidiir. Dogada eser

miktarda bulunur. Niikleer reaktorlerde uranyum yakitinin boliinme reaksiyonu sonucu

elde edilir. Atom numarast 95, sembolii °’Am’’, yogunlugu 12 gr/cm?, atom agirligi 243,

erime noktas1 1449 K derece ve kaynama noktas1 2880 K derecedir. Is1 kapasitesi 62,7 J

/ mol.K olarak hesaplanmigtir. Kat1 bir yapay element olup rengi glimiisi beyazdir. .

Periyodik cetvelde 3-B Grup, 7. Periyot, F Blok elementlerinden biridir. 15 den fala

izotopu vardir. Amerikyum-241 (Am?*!) izotopunun yar1 6mrii 432,2 yil Amerikyum-243
(Am*®) izotopunun yar1 omrii 7370 yildir. Amerikyum-243 (Am?**), Amerikyum-241

(Am**") izotopunun iki nétron yutmasiyla elde edilir. Amerikyum-242 (Am?*) yarilanma

omrii 141 yildir. Diger izotoplarin yarilanma 6mrii 51 saatten daha azdir(Schulz ve ark,

1986).



Cizelge 2.8 Amerikyum izotoplarmnin niikleer dzellikleri (Schulz ve ark, 1986)

Kiitle Numarasi

234

237

238

239

240

241

Yari Omiir

(T12)

2.6

1.22

1.63

11.9

50.8

432.7

1.15x10%

Birim

Dakika

Saat

Saat

Saat

Saat

Yil

Y1l

Bozunma Tipi

Elektron
Yakalama

Elektron
Yakalama > 99%
Alfa Parcacigl
0.025%

Elektron
Yakalama > 99%

Alfa Pargacig
1.0x 101°%

Elektron
Yakalama > 99%

Alfa Pargacigi
0.010%

Elektron
Yakalama > 99%

Alfa Pargacigi 1.9
x 104 %

Alfa Parcacig1

Kendiliginden

Fisyon

19

Ana Radyasyon,
Enerjisi(Mev)

Alfa Pargacig1
6.042

Gama Isin1 0.280
47%)

Alfa Pargacigl
5.94

Gama Isn1 0.963
(29%)

Alfa Pargacigi
5.776(84%),
5.734 (13.8 %)

Gama Isni1 0.278
(15%)

Alfa Pargacigi
5.378(87%),
5.337 (12.0 %)

Gama Isin1 0.988
(73%)

Alfa Pargacig1
5.486(84.0%),
5.443 (13.1 %)

Gama Isin1 0.059
(35.7 %)
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242

242m

243

244

244m

245

246*

16.01

141

9.5x10M!

7.38x103

2.0x10M

10.1

26

2.05

25.0

Saat

Yil

Yil

Yil

Yil

Saat

Dakika

Saat

Dakika

Breta Parcacigl
82.7%

Elektron

Yakalama
17.3%

Izomerik Gegis
99.55%

Kendiliginden
Fisyon,Alfa
Parcacigi 0.45%

Alfa Parcacigy
Kendiliginden

Fisyon

Breta Pargacif

Breta Pargacigt
>99%

FElektron
Yakalama 0.041
%

Breta Pargacig1

Breta Parcacigi

20

Beta Parcacigl
0.667

Gama Isin1 0.042
(Giigsiiz)

Alfa Pargacig1
5.207(89%),
5.141 (6.0%)

Gama Igin1
0.0493 (41 %)
Alfa Parcacigi

5.277(88%),
5.234 (10.6%)

Gama Isim1 0.075
(68%)

Breta Pargacigi
0.387

Gama [sim
0.746(67%)

B-eta Parcacigl
1.50

Beta Pargacig:

0.895

Gama Ismm 0.253
(6.1 %)

Beta Pargacigi
2.38 Gama Ism
0.799(25%)
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Cizelge 2.8 Devami

246* 39 Dakika Breta Parcacigl Gama Isim 0.679
(52%)

247 24 Dakika Breta Parcacigi Gama Isin1 0.285
(23%)

Amerikyum-241 (Am?*!) berilyumla etkilesime girerek nétron kaynagi olabilir.
Amerikyum duman detektoriinde, tipta radyoloji alaninda tasnabilir alfa ve gama

kaynag1 olmasiyla kemik mineral analizinde kullanilabilir (Mehmetoglu, 2019)
2.3.1.3 Kiiriyum (Cm?*7)

Dogada bulunmayan Niikleer gii¢ santrallerinde uranyum yakitinin béliinme
reaksiyonu sonucu olugan yapay bir elementtir., Atom numarast 96, Sembolii “°Cm”’,
yogunlugu 13,5 gr/cm?, erime noktas1 1613 K derece, kaynama noktasi 3383 K derecedir.
Is1 kapasitesi 13.85 j /mol K olarak hesaplanmistir. Tespit edilmis 15 den fazla izotopu
vardir. Kiiriyum-247 (Cm?*") yar1 émrii 15,6 milyon yilla en uzun &miirlii izotopudur.

Alfa ciiriimesiyle Pliitonyum-243 ( Pu?**)’e déniisiir (Lumetta ve ark, 2008).

Cizelge 2.9 Curium izotoplarinin niikleer 6zellikleri (Lumetta ve ark, 2008)

Kiitle Numarast  Yar1 Omiir Birim Bozunma Tipi Ana Radyasyon,
(Tw2) Enerjisi(Mev)
237 Elektron Alfa Parcaci@
Yakalama 6.660

Alfa Pargacigl

238 2.3 Saat Elektron Alfa Parcacigi
Yakalama <90%  6.52
Alfa Parcacig >
10%

239 2.9 Saat Elektron Gama Isimi 0.188

Yakalama
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240

241

242

243

244

245

27

1.9x108

32.8

162.8

7.0x108

291

18.10

1.35x107

8.5x103

Dakika

Yil

Giin

Giin

Yil

Yil

Yil

Yil

Yil

Alfa Parcacigl

Kendiliginden

Fisyon

Elektron
Yakalama 99.0%

Alfa Parcacigl
1.0%

Alfa Pargacigl

Kendiliginden

Fisyon

Alfa Pargacigi
09.76%

Elektron
Yakalama 0.24%

Alfa Pargacigl

Kendiliginden

Fisyon

Alfa Pargacigi

22

Alfa Parcacigi
6.291 (71%),
6.248 (29%)

Alfa Pargacigi
5.939 (69%),
5.929 (18%)

Gama Isim 0.472
(71%)

Alfa Pargacig:
6.113 (74.0%),
6.070 (26.0%)

Alfa Pargacigi
5.785 (73.5%),
5.741 (10.6%)

Gama Ismi 0.278
(14.0%)

Alfa Pargacigi
5.805 (76.7%),
5.764 (23.3%)

Alfa Pargacigi
5.362 (93.2%).
5.304 (5.0%)

Gama Isim 0.175
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246 4.6x103 Yil Kendiliginden Alfa Parcacigt
Fisyon 5.386 (79%),
- 5.343 (21%)
1.80x107 Yil Alfa Pargacigl
Beta Parcacigi
(Kararli)
247 1.56x107 Yl Alfa Parcacigl Alfa Pargacipi
5.266 (14%),
4.869 (71%)
Gama Isin1 0.402
(72%)
248 3.48x10° Yil Alfa Pargacigi Alfa Pargac1g1
91.61% 5.078 (82%),
V]
Kendiliginden SHUES: QL0
Fisyon 8.39%
249 64.15 Dakika Breta Parcacigi B-eta Pargacigi
0.9
Gama Isin1 0.634
(1.5%)
250 ~8.3x10? Yil Kendiliginden Breta Parcacif
Fisyon 1.42
251 16.8 Dakika Breta Parcacigi Gama Isin1 0.543

(12%)

Kiiriyum alfa 1sumas1 kaynagi olarak kullanilarak uzay kesfi ¢aligmalarinda
kullanilan  x-151m1  spektrometresinde  kullanilir. Ayrica bilimsel laboratuvar

aragtirmalarinda kullanilmaktadir (Lumetta ve ark, 2008).
2.3.2 Pliitonyum

Dogada eser miktarda bulunan niikleer reaktérlerde uranyum yakitinin

pargalanmas: sonucu olusur. Uranyum-239 ( U??) gekirdeginin bir nétron yutup 28,5
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dakikada Beta Parcacigi bozunumu yaparak Neptiinyum-239 (Np?*’) elementine
doniisiir. Neptiinyum-239 (Np?*>°) elementi de 2,96 giin sonra yar1 dmrii 24.110 y1l olan
pliitonyum-239 (Pu?*) elementine déniisiir. Isimlendirmeler Uraniis, Neptiin, Pliiton
siras1 8rnek alinip baglasim yapilmistir. Pliitonyumun atom numarasi 94,sembolii “’Pu’’,
metalin; yogunlugu 19,816 gr/cm?, erime noktas1 912.5 K, kaynama noktast 3505 Kelvin
derecedir. Isi kapasitesi 35,5 J/mol.K olarak hesaplanmigtir. Niikleer reaktorlerde
uranyum yakitiyla beraber kullanilmasi onu egsiz, Nikleer silah programlarinda
kullanilmas1 ve radyasyonun kemiklerde birikip kansere yol agmast onu kot sohretli bir

aktinit element yapmustir (Clark ve ark, 2006)

Cizelge 2.10 Plutonyum izotoplarinin niikleer 6zellikleri (Clark ve ark, 2008)

Kiitle Numarast  Yar1 Omiir Birim Bozunma Tipi Ana Radyasyon,
(T12) Enerjisi(Mev)
228 1.1 Saniye Alfa Pargacigl Alfa Pargacigl
7.772
229 Alfa Parcacig1 Alfa Pargacigi
7.460
230 2.6 Dakika Elektron Alfa Pargacigi
Yakalama 7.055
Alfa Pargacigl
231 8.6 Dakika Elektron Alfa Pargacig
Yakalama 90% 6.72
Alfa Pargacigi
10%
232 33.1 Dakika Elektron Alfa Pargacig1
Yakalama = 80%  6.600 (62%),
Alfa Parcacigl < 6.542 (38%)
20%
233 20.9 Dakika Elektron Alfa Pargacigi
Yakalama 99.88% 6.30
Alfa Par¢acigi Gama Isim 0.235
0.12%
234 8.8 Saat Elektron Alfa Pargacig1
Yakalama 94% 6.202 (68%),
Alfa Parcacigi 6%  6.151 (32%)
235 253 Dakika Elektron Alfa Parcacigl
Yakalama 5.850 (80%)
>99.99% Gama Is1m 0.049
Alfa Parcacig
3x10° %
236 2.858 Yil Alfa Parcacigt Alfa Parcacigl
1.5x10° Y1 Kendiliginden 5.768 (69%),

Fisyon 1.37x10"
%

5721 (31%)
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237

238

239

240

241

242

243

244

245

246

247

45.2

87.7
4.77x10'°

2.411x104
8x1013

6.561x10°
1.15x10"!

14.35

3.75x10°
6.77x10%

4.956

8.08x107

6.6x1010

10.5

10.84

2.27

Giin

Yil
Yil

Yil
Yil

Yil
Yil

Yil

Yil
Yil

Saat

Yil

Yil

Saat

Giin

Giin

Elektron
Yakalama
>99.99%

Alfa Pargacig1
4.24x10%

Alfa Pargacif
Kendilig inden
Fisyon 1.85x1077
Alfa Parcacigl
Kendiliginden
Fisyon 3.0x101°
%

Alfa Pargacig)
Kendiliginden
Fisyon 5.75x10-6
%

B-eta Parcacigi
>99.99%

Alfa Parcacig1
2.45x107° %
Kendiliginden
Fisyon 2.4x10-*
%

Alfa Parcacigi
Kendiliginden
Fisyon 5.54x10
%

B-eta Parcacigi

Alfa Parcacigi
99.88%
Kendiliginden
Fisyon 0.1214%
Breta Pargacig1

Beta Parcacig

Beta Parcacigt
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Alfa Pargacil
5.356 (~17.2%),
5.334 (~43.5%)
Gama Isin1 0.059

Alfa Pargacigy
5.499 (70.9%),
5.456 (29.0%)
Alfa Pargacigl
5.157 (70.77%),
5.144 (17.11%),
5.106 (11.94%)
Gama Isimu1 0.129
Alfa Pargacig1
5.168 (72.8%),
5.124 (27.1%)

Alfa Pargacigi
4.896 (83.2%),
4.853 (12.2%),
Breta Pargacigi
0.021,

Gama Ismi 0.149

Alfa Parcacig
4.902 (76.49%),
4.856 (23.48%)

B-eta Parcacigi
0.582 (59%),
Gama Ism1 0.084
(23%)

Alfa Parcacigi
4.589 (81%),
4.546 (19%)

Breta Parcacig:
0.878 (51%),
Gama Ism 0.327
(25.4%)

Breta Pargacigi
0.15 (91%),
Gama Isim 0.224
(25%)

Yapay kati aktinitlerin en uzun yar1 mre sahip olanlar1 diinya yastyla (4,5 milyar

yil) karsilastirildiginda suan tilkenmis olmasinin gerekliligi ortaya ¢ikmaktadir. Diinya

olusurken bu elementlere sahip olsa dahi suan bu elementlerin madenciliginin

yapilamamasi ve dogada bulunamamasinin en biiyiik nedeni diinya yasina kiyasla daha

az bir 6mre sahip olmalaridir (Yoshida ve ark, 2008).
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2.3.4 Niikleer atiklarin bertarafi, saklanmasi ve camlastirma metodunda olusan

bilesikler (Sar1 Faz)

Niikleer gii¢ reaktorlerinde enerji iiretimi i¢in gergeklestirilen niikleer
reaksiyonlar ve bu reaksiyonlarin sonuglari, niikleer yakit ¢evrimi semas: ile agagidaki

gibi gorsellestirilir.

NUKLEER YAKIT CEVRIMI
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Yalat Fabrikasyora
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Sekil 2.3 Niikleer yakit ¢evrimi (TAEK, 2010)

Daha 6nce bahsettigimiz gibi niikleer reaksiyonlar sonucu olusan niikleer atiklar,
arindinlmaya gittikten sonra yani kullamlms yakit uranyum ve pliitonyum atiklardan
arindirildiktan sonra kalan atiklar milyonlarca yil radyoaktif olarak kalabilmekte bu da
¢evre i¢in biiyiikk sorunlar teskil etmektedir. Plitonyum ve uranyum ayrigtirilmasina
gidilmeden niikleer reaksiyon sonrasi ortaya ¢ikan tiim driinler atik olarak
degerlendirildiginde, yiiksek radyoaktiviteye sahip atiklarin biyiik b6limiinii plittonyum
olusturacaktir. Ortaya ¢ikan artiklardan sezyum, stronsiyum vb. gibi fisyon tiriinlerinin
omrii kisa olup bagka zararsiz bir iiriine doniigebilmektedir. Uzun bir 6mre sahip olan
aktinitler uzun vadede radyoaktif sorunun temelini teskil etmektedir. Bu minor aktinitler
plitonyumla beraber yeniden isleme almip yakit olarak kullanmak i¢in teknolojik
altyapiy1 gelistirme g¢alismalari giiniimiizde hala devam etmektedir. Bu islem mindr

aktinitlerin pliitonyum ve uranyumla yeniden iglenip yakit olarak kullanilmas:
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durumunda atik olarak sadece fisyon iiriinlerinin kalmasim saglayacaktir (Ozgener,
2009).

Peki, atiklar aynstiilmadan ya da aynstirildiktan sonra, bu atiklar nasil
degerlendirmeli, ne gibi onlemler alinmali ve bu atiklar nereye konulmalidir? Buna
giinlimiizde bunca kurulu niikleer gii¢ santrali olmasina ragmen hala yiizde yiiz kabul
gérmiis bir yamit bulunamamaktadir. Niikleer giiciin, kontrolii olarak kullanilmaya
basladigi ilk zamanlar Rusya ve Amerika Birlesik Devletleri olusan atiklar1 okyanuslara
atmis ya da gommiistii. Ural dagina gdémiilen atiklar 1957 yilinda biiyiik bir pliitonyum
patlamasina neden olmus bu patlamayla biiyiik ¢apta tahliye karari ¢ikarilmistir. Daha
sonra yapilan arastirmalarda 1000 kilometre karelik radyolojik kalmtilar gériilmiigtiir.
Sonraki yillarda atiklarin imhasi ve saklanmasiyla ilgili birgok yol gelistirilmistir (Kaku,
2011).

Giiniimiizde niikleer atiklar kademe kademe olup 6rnegin reaktorlerde kullanilan
eldivende atik durumunda olup niikleer reaksiyonlar sonrast ortaya ¢ikan ve omiirleri
milyon yillar1 bulan iiriinlerde atik durumundadir. Bu atiklarda saklanma ile ilgili en
6nemli sorunu uzun Smre sahip olan neptiinyum kiiriyum ve amerikyum gibi mindr
aktinitler teskil etmektedir. Bunlar ya yeniden degerlendirilmeye alimip niikleer giic
santrallerinde kullanilir ya da Camlastirilarak jeolojik olarak saglam ve yer alti su
kaynaklarinin olmadig1 zeminlere gémiilmektedir. Camlastirilmasinin nedeni camin suda
¢6ziinmemesi ve yapisi geregi bircok radyoaktif ¢iirtime etkilerine karsi duyarsiz
olmasidir. Sonug olarak atigin suya karigmasini ve sizintry1 énlemesidir. Bunun yaminda
atiklarin konuldugu kap cam diginda birgok katmandan olugmakta ve beton bloklar ile

kapatilmaktadir (Pegg, 2015).
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Sekil 2.4 Atiklarm camlagtirilmasi modellerinden biri (TAEK, 2010)

Tiim bu alinan 6nlemlere ragmen, dmiirleri milyonlarca yil1 bulan atiklarin klasik
yéntemle camlagtinilarak saklanmasinda soru isaretlerini giderememistir. Camin
¢6ziinmesi ihtimali sonucu camlastirilan atiklardan yayilan radyasyonun suya ve
biyosfere karigma ihtimali en énemli sorularin baginda gelmektedir( Backhouse, 2017).
Borosilikat camla hareketsizlestirilen yiiksek seviyeli radyoaktif atiklar bir siire sonra 1s1
iiretmeye baslayacak ve bu igslem sonrasi sogumalari uzun siirmesi takdirinde kristal faz
olusumlar1 hizlandirabilir. Eninde sonunda yeralti sulariyla temas edecek olan
camlastirilmig atiklarin olusturduklary; kristal fazlarin radyoaktif maddelerin ve
olusturduklar bilesiklerin 6zelliklerinin bilinmesi bityiik énem arz etmektedir. Yiksek
seviyeli atiklarmi barindiran camlagtirmanin  birincil 6zellikleri; ig¢inde bulunan
elementleri yiiksek oranda birlestirme kabiliyeti, atiklarin olusturdugu bilesiklere kars:
toleransi, kimyasal dayanikliligi, camin radyasyon direnci, kararlilif, icinde olusacak
bilesiklere (Ba,Sr,Zn ve Cs) karsi dayanabilme kabiliyeti, termal dayanikliligi, sogutma
asamasinda diisiik kristallesme kabiliyeti, i¢indeki yiiksek seviyeli at1g1 sindirme becerisi,
seklinde siralanabilir. Ayrica borosilikat camlarda, cam bilesenlerinden bagimsiz

bilesenler olusabilir. Bunlara ek olarak, Molibdatlar ( Mo0,)?,Siilfat (SO,) % Kromat
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(CrO4)? verilebilir. Cam iizerinde olusan kristal bilesiklerine sar1 faz adi verilir. Sar1 faz
kristalin, kati halindeki renginden dolayidir. Sar1 fazlara neden olan kromatlarin
varligidir, Sar1 fazlar genellikle suda ¢6ziiliir. (Rose, 2007).

Bunlarin yaninda Yiiksek seviyeli atiklar1 barmdiran borosilikat camlar iyi ve
uzun vadeli kimyasal dayaniklilia sahiptir. Genis bir radyoaktif {irlinii cams: forma
doniistiirebilir. Fakat atiklarin bir araya getirilip camlastirilmasiyla kimyasal tepkimeler
sonucunda camun yapisi, kalitesi degisebilir, bozulabilir kristal hale donebilir.
Molibdatlar1 da igeren bu kristal bozulmus cam formu yani sar1 faz, camin yapisini
bozarak camin kat1 halde ¢6ziinmesine neden olabilir. Bu da ¢ok sayida yiiksek seviyeli
radyo aktif atik iceren camlar icin istenmeyen bir durumdur (Short ve ark, 2003).

Molibden, camlastirma i¢in zor bir elementtir. Cam igerisinde, kimyasal
reaksiyonlar sonucu olusan ya da uranyum yakitinin yanmasi sonucu yani niikleer
reaksiyon sonucu, atiklar igerisinde yer alan, molibden igeren sar1 faz elemanlari,
molibdatlar, kristalizasyon sonucu camdan ayrilma egilimindedir ve sar1 faz elemanlari

suda ¢6ziiniirler bu da onlar1 uzun siire tutulamaz kilar(Miekina ve ark, 2018).
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Sekil 2.5 Molibdatlarin suda 18-25 © C'de ¢oziiniirliigii (Miekina ve ark, 2018)

(g/L)

Sar1 faz olustuktan sonra, cogunlukla, camin iist yiizeyinde yiizer. Sicaklikla sar1
faz olusumu dogru orantilidir. San1 faz bilesimi yaklasik olarak %80 ¢oziiniir alkalli
molibdatlar ve % 20 ¢dziinmeyen alkali toprak ve minimum miktarda toprak molibdatlar
icerir. Sar1 fazda tamimlanan belirli molibdatlar CsLiMo0Os, Na3;Li(Mo0O4)2.6H>O,
BaMoO4 ve SrMoO4 bulunur. Molibdatlar hareketsiz degil borosilikat cam icerisinde

beraber veya c¢ergeve bosluklarinda bulunurlar. Sezyum, teknetyum, kiiriyum,
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amerikyum gibi radyoaktif elementler molibdatlar igerisinde uzun yillar kalabilir

(Dunnett, 2007).

Niikleer reaktorlerde gergeklesen, niikleer reaksiyonlart sonrasi, yakit olarak
kullamilan uranyum, fiiriinleri olan radyoaktif elementler bir ¢dziiciiyle pliitonyumdan
ayrilir ve kalan dmiirleri milyonlarca yili bulan radyoaktif elementler camlastirilarak,
¢imento ve betondan olusan kaplamayla yer altina gémiiliir. Omiirleri milyonlarca yili
bulan bu atiklar i¢in her ayrintiy1 géz 6niinde bulundurmak hayati 6nem tagimaktadir.
Dogal afetler, yer sarsintilar1 sonrasi, yerin ¢6kmesi ve atiklarin ¢oziilerek biyosfere ya
da suya karigmasi dogada bulunan tiim unsurlar i¢in tehlike arz etmektedir. Burada sar1
faz olarak adlandirilan cam ylizeyinde toplanan baryum molibdat, stronsiyum molibdat
ve magnezyum molibdat gibi sar1 faz iiyeleri sicaklik degisimleri ile kristal olusturma
oranlar1 artip azalmaktadir. Bunlarin cam ¢oziiniirliigiinii artirdigy ve radyoaktif atiklar:
barindirdiklar diisiiniildiigiinde 1s1 tutma kapasitelerini hesaplamak 6ne c¢ikmaktadir

(Morishita ve ark, 2018).

Geleneksel atik arindirtp depolama yonteminin yaninda hizlandiricr temelli
reaktorler ya da hizlandirier sistemleri kuruldugunda Uranyum yakit olarak
kullanildiginda dahi, ¢ikan atiklarin yakilmasina, Savas sanayi i¢in kullanilan ve biiyiik
yikimlara neden olacak pliitonyumun yakilmasina ve Uranyum-238 (U?*®) in yakit olarak

kullanilmasina imkan saglayacaktir(Sultansoy, 2017)

Nikleer Atik Donusturme Sistemi

Gag 1okl g Donugi)m
P Spallavyon hedel
Proton linsk Protoi
— - domoti
.', - CEEET D —
Uzusn Omuniuf L
4 ¢ ~ }.. | Hazh notroe
atkiar A — ;
—> .. o
Conlgum yok Oestimy HMBG W Y Kesa ommorio

' gobirdes Fisyon cokindek
Atpgaax Sanigum yoluyla
%‘_‘1 aromilonas 4 —
.-----------------»: C |
Jeolojik imha Radywaktivite 11200 Donugiom « Jactofik imba
{Onbinterce yil) {~500 y)

Sekil 2.6 Niikleer atiklarin doniisiimii ve saklanmasi karsilastirilmasi (Sulatansoy, 2017)

Bunlarin yami sira atiklarin, uzaya tasinmasi, lazer isinlartyla yok edilmesi,
yeniden islenip yakit olarak kullanilmasi ve bunun gibi atik degerlendirme ve imha,

tartismalar: giiniimiizde hala devam etmektedir. Suan geleneksel reaktor atiklari i¢in en
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gecerli yol olarak goriilen camlastirilarak depolama y6nteminde milyonlarca yil yari
Omrit olan niikleer yakit atiklarinin uzun siire saklanmasi gerekliligi bulundugundan 1s1
kapasitesi hesaplama amaci giidiilmiistiir. Calismada, niikleer reaksiyon sonucu ortaya
¢ikan camlastirlarak depolanma zorunlulugu olan, igerisinde radyoaktif aktinitleri ve
radyoaktif atiklar1 barindiran sar1 faz iiyelerinin saklanma sirasinda olugan bilesiklerin 1s1
kapasitelerini Debye Einstein hesaplama yontemleri kullanularak hesaplanmigstir

(Mehmetoglu, 2019).
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3. TEORIK ESASLAR

Maddelerin 1s1s1n1 $lgmede ya da 1silarini karsilastirmada kesin yargilara varmak
giictiir. Bu nedenle bir karsilastirma yapilacaksa Is1 kapasitesi (Is1 Sigas1) kavrami 6ne
¢ikmaktadir. Is1 sigasi; maddenin bir moliiniin sicakligim 1 °K derece yiikseltebilmek i¢in
verilmesi gereken 1s1 miktar1 olarak ifade edilir. Is1 s1gas1; kati maddelerde 1s1 kapasitesi
ya da 151 sogurma orant olarak da ifade edilir. Maddenin kiitlesiyle 6z 1sinin ¢arpimina
esit olan 1s1 sigasi maddenin sicaklifina da bagl oldugunu bircok c¢alismayla
desteklenmistir. Maddeyi olusturan molekiiller belirli sicakliklarda titresir buna da
titresimlerin kuantalanmasi denir. Literatiirde fonon olarak adlandirilan kuantalanma
olayina elektronlarda destek vermektedir (Ata ve Aksoz, 2015). Isi kapasitesi hesaplama
icin geligtirilen; klasik model, Einstein modeli, Debye modeli, Debye-Einstein

modellerine bakalim.
3.1 Klasik Yaklasim

Klasik yaklasimda, atom agirlig: ile atomun 1s1 sigas1 yakindan iligkili oldugu
sonucuna varilmigstir. Dulong-Petit Kanunu ad1 verilen klasik yaklasim bigimine gore kat1
maddelerin kiitleleri ile 6z 1silarimin garpimi yaklagik olarak 25 J/mol.K degerindedir.
Dulong-Petit klasik yaklagimina gore katilarin 1s1 sigasi sabittir, maddenin tiiriinden ve
sicakligindan bagimsizdir. Klasik yaklasim sonucunu formiile edecek olursak; N tane
atom igeren ii¢ boyutlu kristal yapili katt bir maddenin 3 tane serbestlik derecesi
bulunacaktir. Béylece; Cv = 3Nkg olarak ifade edilir. Burada N avagadro sayisi
N =6.02x102%3 adet atom, kg: Boltzmann sabiti kg=1.38x10723 J/K yerine yazilirsa kati

maddenin 1s1 sigasmin degeri yaklasik Cv = 25 J/mol.K olarak bulunur. Bagka bir

ifadeyle; Dulong-Petit yasasi, tiim katilar i¢in sabit hacimde C, molar 1s1 kapasitesinin

3R ’ye esit oldugunu belirtir. Burada R evrensel gaz sabiti olup degeri yaklasik 8.31 J/K

degerindedir.

Klasik yaklasim da basit bir modelle agiklanan 1s1 kapasitesinin degeri bazi
kristaller i¢in iyi sonuglar verse de bu model, hafif ve kisa bag boyuna sahip kuantum
mekaniksel dzelliklerin agir bastig1 kat1 maddeler i¢in uyumlu sonuglar vermemektedir.
Sonug olarak oda sicaklifinda her kat1 maddenin 1s1 sigalarinin ayni olmadigi kuantum
mekaniksel ozelliklerin g6z ardi edilemeyecegi ve 1s1 kapasitesinin sicaklifa da bagl

olmasi yeni bir model ihtiyaci dogurmustur(Ata ve Akséz, 2015).
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3.2 Einstein Modeli

Klasik fizik yasalariyla agiklanan kara cisim 1simasi bir¢cok soruyu yanitsiz
birakmust1. Ozelikle siirekli bir 151ma hali ve diisiik dalga boylarinda sonsuza giden 151ma
siddeti, mor &tesi felaket diye ifade edilen ve klasik yaklagimla agiklanamayan karbon
gibi maddelerin 1s1 kapasitesi hesaplamalar1 deney sonuglariyla uyumsuzluk
gosteriyordu.  Einstein, Planck’in One siirdiigii 1simamin Kesikliligini (Kuantalilig)
referans alarak maddenin ii¢ boyutta harmonik titresim yapacagimi varsaydi ve bu
titresimlerin kuantalanacagini yani belirli yoriingelerde belirli degerlerde titresebilecegini
vurguladi. Bu 6rgii salintmlarinin kesikliligini fonon olarak adlandirdi. Elektron ve foton
kelimelerinin benzesmesinden tiiremis olan fonon, belirli frekanslar araligindaki sesi
tanimlar yani ses dalgasinin da kuantalanmis oldugunu ifade eder. Foton ise
elektromanyetik dalgalarin kuantalanmasidir. Buradan yola ¢ikan Einstein fonon
dalgalarinin kristal icinde ses hizinda hareket edecegi sonucuna varmustir. Katilarin
kuantum mekaniksel yapist ve fononlarin klasik davranislari 1s1  kapasitesi
hesaplamalarinda kullanilabilir. Einstein 1s1 kapasitesi i¢in {i¢ varsayimla yola ¢ikmustir.
Bunlardan birincisi her kristal N tane atomdan meydana gelen bir bag yapisina sahiptir
bu baglar1 (6rgii) t¢ serbestlik derecesiyle ii¢ boyutta hareket ettigini varsaymustir.
Boéylece molekiil icindeki tiim orgiilerde salimm hareketi 3N tane formiilasyonla
tanimlanabilecektir. Ikincisi kati icindeki atomlar birbirleriyle etkilesim kurmazlar.
Ukgiinciisii kristal i¢indeki atomlar aym frekansla salmir. Son varsayim Debye ile Einstein
arasindaki farkin temellerindendir. Planck’in a¢tifi yoldan yola c¢ikarak belirli
yoriingelerde f frekansiyla titresen Grgiliniin sahip oldugu enerjinin kuantalanmasini E =
nhf olarak ifade etmistir. Fononlar ve elektronlar arasindaki en temel fark sicaklik
artmasiyla fononlar olusur azalmasiyla yok olur elektronlar ise hep sabittir. Einstein’a
gore sayilar1 sicaklikla artan ve ayn f frekansiyla titresen ayni enerjili fononlar olusur. f
frekansina sahip atom igerisindeki fononun enerjisi ortalama enerjiye esitlenerek Einstein
sicaklign bulunur. (hf/kg = Tg), Cv 1s1 kapasitesi yiiksek ve disik sicakliklarda
incelenir. Yiiksek sicakliklarda klasik fizik yaklasim modeliyle aym sonuglar alinirken
diisiik sicakliklarda 1s1 kapasitesi iistel olarak azalir 0 °K de Cv degeri de sifira yaklasir.
Diisiik sicaklik degerlerinde, sonuglarla Grtiismeyen durum Einstein’in {iglincii

varsayimindaki biitiin titresicileri esit frekansh almasindan kaynaklanir (Ata ve Akséz,
2015).
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Einstein yaklasiminda her molekiiliin ii¢ serbestlik derecesine sahip harmonik bir osilat6r

. . . . . . 1
olarak titrestigi kabul edilmektedir. Her bir serbestlik derecesi ortalama olarak EkBT

kinetik enerjiye ve %kBT potansiyel enerjiye sahiptir, dolayisiyla molekiil bagina

ortalama toplam enerji:

E=6x%kBT=3kBT (3.2.1)

olur. Her bir mol basmna diisen enerji 3k,TN, olur, bu durumda molar 1s1 kapasitesi
asagidaki gibi yazilabilir:

oF
C, =~ =%, =3R (3.2.2)

Deneysel olarak, sicaklik kritik bir degerin iizerinde oldugu ve her malzeme i¢in farkli
oldugu siirece (3.2.2) esitligi katt maddeler igin oldukga iyi sonuglar vermektedir.
Bununla birlikte, sicaklik kritik degerin altina diistiigiinde Dulong ve Petit yasasi
basarisiz olur ve C, — 0 olur. Klasik istatistik fizik (kinetik teori) bunun neden meydana
geldigine dair higbir ipucu vermez.

Einstein, Planck’in siyah cisim deneyindeki kutunun duvarlarindaki molekiiler
titresimleri inceleyerek, tiim katilarda molekiiler titresimlerin genel bir 6zelligi oldugunu

fark etmistir. Buna gore, titresimin ortalama enerjisi 3k;T degil, denklem (3.2.3)’te

verilen Planck'in bir siyah cismin emisyon spektrumunun enerjisidir:

(Ey=—1"__ (3.2.3)

ehl-e’kﬁf‘ -1

Burada v molekiiliin harmonik titresim frekansidir.

Yiiksek sicaklikta,
L LA I (3.2.4)
k,T k,T

Oldugundan. (3.2.4) denklemini (3.2.3) te yerine yazarsak ortalama enerjinin (E) — kT

oldugunu gériiriiz. Yani kinetik teoriden alinan sonug elde edilir. Diistik sicakliklarda ise

sonu¢ farkli olur. (3.2.3) formiiliinii kullanarak bir mol N, molekiiliiniin titresim

enerjisini asagidaki gibi yazanz:

3N hv

- eh\'.*k"]f‘ 1 :

E=3N,(E) (3.2.5)
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Buradan sabit hacimdeki 1s1 kapasitesini agagidaki gibi hesaplariz:

2 hvikyT
c, - =3NAkB( hv j ¢ = . (3.2.6)
aT kBT (efn'a"kET = 1)

Burada 6, = % Einstein sicaklig1 oldugunu dikkate alirsak 1s1 kapasitesi i¢in agagidaki
B

formiilii elde edebiliriz:

2 6T
c, =& 3Nk, (Q—Ej =t | (3.2.7)
oT T (eeE/T _1)

Einstein yeni varsayimlar1 kullanarak sicakligin tiim araliginda 1s1 kapasitesi degisimi
icin yeni formiil almis oldu. Denklem (3.2.6)’da T — Odurumunu dikkate alirsak

C, = 0 yaklasir ve T — ocoyaklastiginda ise C, — 3k, N, =3R olur.

Sekil 3.2.1°de, elmas i¢in, Einstein’in yaklasimindan alinan (3.2.7) denkleminden
ve deneyden alinan sonuglar diisik sicaklik degerleri i¢in verilmigtir. Sonuglardan
goriildiigi gibi Einstein’in probleme yaklasimi, Dulong ve Petit yasasina gore agikga
onemli bir gelismeydi, ancak cok diisiik sicakliklardaki sapmalara dikkat edilmesi
gerekirdi. Debye, Einstein'in ¢alismasimi gelistirerek molekiilleri tek bir frekansla
salinma yaklasimin, sifirdan maksimum v, degerine kadar degisen frekanslara sahip

bagli osilat6rlerden olusan bir sistemi dikkate alarak 1s1 kapasitesi i¢in daha genel formiil

olugturdu.

6
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Sekil 3.1 Elmasin molar 1s1 kapasitesinin T'ye gore degismesi, ikincisi Einstein sicakliginin birimleri

hv..
cinsinden 7, = 9E =—ZL _ Siirekli ¢izgi Einstein’in yaklasimmimn sonucudur (Kittel, 1966; B. Karaoglu,
B
2003).
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3.3 Debye Modeli

Einstein modelinde, tiim serbestlik derecelerinin aymi frekansta titrestigi
varsayildigindan, 1s1 kapasitesi ifadesi diigiik sicakliklarda deneyle bagdasmamaktadir
(Karaoglu, 2003). Debye, Einstein’dan farkli olarak atom igerisindeki titresim yapan
orgiilerin birbiriyle etkilestigini ve birgok frekansta titrestigini varsaymustir. Debye
frekans: olarak da adlandirilan w, kesme frekansi kavramimi 6ne stirmiigtiir. Titresim
boyunca bir katidaki atomun yer degistirmesi tiim titresim fonksiyonlarinin toplamiyla
bulunur ifadesini gelistirmis ve Einstein gibi Debye de N atomlu bir kristalde 3N mod
olacagmi One siirmiistiir. Debye 1s1 kapasitesi hesaplamalarinda yiiksek sicakliklarda
klasik modelle ortiisen sonuglara varmustir. Diisiik sicakliklarda ise T® yasasi olarak da

4 3
bilinen C,,= (%) (01) 0 K de 1s1 s13as1 sifir olmaktadir sicaklik artik¢a 1s1 kapasitesi
D

de T?ile dogru orantil olarak artar 8y (Debye Sicaklig1) degerine yaklasik degerini alip
en son alabilecegi kapasiteye gelir. Debye sicakligi deneysel sonuglarla uyumlu olup
yiiksek ve diigiik sicakliklarda katt maddelerin 1s1 kapasitesini hesaplamada basarilidir

(Ata ve ark, 2015).

Debye modelinde kristalin tiim hiicrelerindeki atomlarin toplam enerjisi asagidaki gibidir:

E: T .3
2w

mmax 3
Ve | Ser—do . (3.3.1)
e

hw/kgT _1

Burada, x = Z—C; degiseni kullanilir ve 6, = Ny Debye sicakligini tanimlarsak
B B

E =3k,N,D, (gﬁ] (33.2)

elde ederiz. Bu esitlikte D, (07”) Debye fonksiyonu olup asagidaki gibi tanimlanir:

‘iﬁ 3
D3(0—Dj=3 i [ . (3.3.3)
T 6,) 7 e —1

Debye yaklasimindan alinan toplam enetji i¢in (3.3.2) formiiliinii kullanarak sicakligin

tiim degerlerinde gegerli olan 1s1 miktarini hesaplayabiliriz:

OF 0
Cp=—-=3kN,L, [7'3] . (3.3.4)

Burada L, (%’) fonksiyonu asagidaki gibi tanimlanir:
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(7 7 6 1
(%) o0, %)% s 539
6, . . . e e
L, T fonksiyonun integral formu ise asagidaki gibidir:
%
=T 4 x
Ly[i]=3(l} [ = . (3.3.6)
T 6, ) 4 (e-1)

Boylelikle sicakligin tiim araligi igin Debye yaklasimi kullanilarak C, 1s1
kapasitesi hesaplanabilmektedir (Askerov ve ark, 2009).

OrTT T T T T T 1]
091 o .

08} =
0.7 =
06} =

g?; 05 X Alaminyum Tp=396K _
O 04} o Bak Tp=309K -
03 0 Gumis Tp=215K -
0.2 4 Kursun Tp=95K -
0.1 -

0 S Y I Y O Y I
| 02 04 06 08 10 12 14 16

TiTp

Sekil 3.2 Birkag kati maddenin molar 1s1 kapasitesi T'ye karsi, ikincisi Debye sicakligi birimleri cinsinden

hv
I,= 6’D = —2L._ Siirekli egri, Debye tarafindan 6ngériilen yaklasimin sonucudur (Kittel, 1966)
B
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~
LA

G 8

po—
(=

C,(dmol 'K )

T/6,

Sekil 3.3 Giimiis igin Debye ve Einstein yaklagimlarinin karsilastirmah sonuglar1 (Kittel, 1966).

Sekil 3.2°de Debye yaklagimindan alinan sonuglarla deneysel sonuglar karsilastirmali
olarak verilmistir. Incelemeler gostermektedir ki Debye yaklagimi tiim sicaklik aralifinda
uyumlu sonu¢ vermektedir. Sekil 3.3’de ise gilimiis i¢in Debye ve Einstein
yaklasimlarindan alinan karsilastirmali sonuglar verilmistir. Buradan goriilityor ki

ozellikle kii¢iik sicaklik degerlerinde Einstein yontemi yetersiz kalmaktadr.
3.4 Einstein-Debye Modeli

Kati maddelerin 1s1 kapasitelerini incelemek i¢in verilen teoriler genel olarak, iki
kisma ayrilir:
v" Klasik Teori; Dulong-Petit Yasas1 (1819) ad1 verilen bu klasik teoriye goére, tiim

katilar i¢in sabit hacimde C, molar 1s1 kapasitesinin 3R ’ye esit oldugu ortaya

konmustur(Landau, 1980).

v Kuantum Teorisi; bu teoriyi ilk olarak Einstein (1907) ve Debye (1912) kullanarak
katilarin 1s1 kapasitesi i¢in deneysel degerlere yakin sonuglar elde etmislerdir.
Daha sonra Cankurtaran ve Askerov (1994-1996) Einstein ve Debye yontemlerini
birlestirerek katilarin termodinamik Ozelliklerini incelemek icin daha genis
kapsamli ve deneysel degerlere daha yakin sonuglar veren Einstein-Debye

yaklagimini 6nermiglerdir.
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Yapilan deneysel c¢alismalar sonucunda sicakligin kiigiik degerlerinde 1s1
kapasitesi i¢in Dulong- Petit yasasinin gegerli olmadig1 goriilmiistiir. Bu problemin
¢oziimii Einstein (1907) tarafindan Planck'mn yeni kuantum teorisi kullanilarak(Askerov
ve Cankurtaran, 1994), katidaki bir par¢acigin sabit bir frekansla titrestigi varsayilmis ve
N sayida parcaciklar igin 1s1 kapasitesi formiilii (Es. 3.2.7 ) olarak alinmigtir. Einstein
yaklasimina gore temel problemin ¢6ziilmiis olmasi beklenirken, par¢aciklarin
hareketinin ayrintilar1 genel sekilde dikkate alinmadigindan deneyle ¢ok uyumlu sonuglar
alinamamgtir. Ozellikle, Einstein’mn onerdigi 151 kapasitesi formiilii (Es. 3.2.7) diisiik
sicakliklarda tatmin edici sonuglar vermemistir. Teorinin yetersizliklerinin giderilmesi
Debye (1912) tarafindan gerceklestirilmistir. Debye (1912), ortaya ¢ikan yetersizligi
dikkate alarak tiim sicaklik araliginda katilarin 1s1 kapasitesi igin (3.3.4) esitligini
vermistir(Cankurtaran ve Askerov, 1996).

A
Klasik model

3Nk0 T T ‘/—'—'—'—_'_—,:;7_':.-,.—_-_—_-_—_-_-_

. | Debye Modgl ==

)9‘.0 % e

7 4

% y Einstein Modeli

O .“f

/ Deneysel
>
T (Sicaklik)

Sekil 3.4 Is1 kapasitesinin sicaklikla degisimi

Son olarak Askerov ve Cankurtaran (1994-1996), Einstein ve Debye yontemlerini
birlestirerek katilarin termodinamik 6zelliklerini incelemek i¢in deneysel degerlerle daha
uyumlu bir yaklasim olan Einstein-Debye yaklasimini énerdiler(Askerov ve Cankurtaran,
1994; Cankurtaran ve Askerov, 1996).

Genelde maddelerin 1s1 kapasitesi sabit basingta (C,) ve sabit hacimde ( C, ) 6l¢iiliir.

Sabit basing ve hacimde 1s1 kapasitesinin sicakliga bagliligi Debye-Einstein metoduyla

s6yle verilmistir(Eser ve ark, 2020).
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Cy(T) = 3NkpM (22,%E) (3.4.1)
Cp(T) = Cy(T) + Ao (Cy (T~ (3:4.2)

Burada, 6, Debye Sicakligi, 65 Einstein Sicakliyy, kg Boltzmann sabiti, N; Avagadro

sayis;, T mutlak sicaklik, T,, Erime sicakligi, Ay = 5.1 X 1073J71K - mol. xp = G?D,
Xp = % ise M(xp,xg) asagidaki gibidir

M(xp,xg) = Ly (xp) + (s — 1)A(xg) .
Burada s diigiim noktasindaki atom sayis1 ve Ly (xp) ve A(xg) fonksiyonlari ise

asagidaki gibi tanimlanir:

A(xp)=(x,) ——— (3.43)
()

veE

L, (xp) = (n+DD, (Lx,)—x, ean_l . (3.4.4)

Burada, katilaricin » =3 —5 degerleri arasinda degisir ve D(é; j Debye fonksiyonu olup

genel olarak asagidaki gibi tanimlanir (Eser ve ark, 2020).

”

_i"
D,(Bx)== [~ (3.4.5)

o (e = 1)’ f

Literatiirde Debye fonksiyonu iizerine ¢ok sayida ¢aligma vardir. Son zamanlarda
yapilan ¢aligmalarda n boyutlu Debye fonksiyonu i¢in daha hassas sonuglar veren
formiiller olusturulmustur(Guseinov ve ark, 2007; Mamedov ve ark, 2009).

Incelemeler sonucunda, Einstein-Debye yaklasimina gore yapilan hesaplama
sonuglar1 deneysel verilerle daha uyumlu oldugu gériilmiistiir. Literatiirde Einstein-
Debye yaklasimina gore katilarin termodinamik 6zelliklerinin incelenmesi ile ilgili az
sayida calisma vardir. Onerilen tezde Einstein- Debye yaklasimui dikkate almarak bazi
niikleer yakit atik bilesiklerin 1s1 kapasiteleri sicakligin genis aralifinda incelenecektir.
Esitlik (3.4.3) ve (3.4.4) formiillerinden gorildiigii gibi 1s1 kapasitesinin hassas
hesaplanmasi1 Debye fonksiyonu i¢in olusturulan analitik formiillerden alinan sonuglara

baglidir. Einstein-Debye yaklasimi igin referans alinan formiillerin (Cankurtaran ve

Askerov, 1996), Einstein ve Debye yaklasimlarina gore arzu edilen hassaslikta sonuglar



41

verdigi yapilan ¢alismalardan goriilmektedir. Bu formiiller dikkate alinarak bu tezde.
EMo0O,(E = Mg, Sr,Ba) niikleer yakit atik bilesikleri i¢in sabit basingta 1s1 kapasiteleri

hesaplanmastir.
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4. ARASTIRMA SONUCLARI ve TARTISMA

4.1 EMoO4(E = Mg, Sr, Ba) Niikleer Yakit Atik Bilesiklerinin Einstein-Debye

Yaklasimina Gore Ist Kapasitesinin (Cp) Hesaplanmasi

Niikleer yakit atiklarinin hareketsizlestirilmesi ve saklanmasi igin borisilikat
camlastirma tekniginin kullanilmasi, kimyasal reaksiyonlan engellemek i¢in mitkemmel
bir yontemdir. Ister yiiksek seviyeli niikleer atiklar olsun, ister diigiik seviyeli niikleer
atiklar olsun, camlagtirma yontemi en ¢ok benimsenen yontem olmustur. Kimyasal
dayaniklilik, mekanik biitiinliik ve termal kararlilik borisilikat camlarda atik yiikleme i¢in
referans olusturur(Ojovan ve Lee, 2005). Niikleer atik i¢eren molibdenler, borisilikat
camlarda hareketsiz hale geldiginde, molibdatlarin kararliliklari, dengeleri ve sar1 fazlarin
son iiyeleri BaMo0O4, StM00O4, MgMo04, CaMo00s 6nemli bir konudur(Ojovan ve Lee,
2005; Morishita ve Houshiyama, 2015; Morishita ve ark, 2016; Morishita ve ark, 2017,
Gamsjager ve Wiessner, 2018; Kitamura ve ark, 2010; Morishita ve ark, 2018; Morishita
ve ark, 2017; Kinoshita ve ark, 2017). Son zamanlarda sar1 faz iiyelerinin kararhiliim
daha iyi anlamak i¢in sart faz iiyelerinin termodinamik o&zellikleri cok diisiik
sicakliklardan itibaren (0-300) °K araliginda gevseme yontemi kullanilarak dlgiilmiigtiir
(Morishita ve Houshiyama, 2015; Hawang ve ark, 1997; Weller ve King, 1962; Morishita
ve ark, 2004; Morishita ve ark, 2006; Morishita ve ark, 2011; Morishita ve ark, 2012).
Bunlara ek olarak sar1 faz iiyelerinin termodinamik 6zellikleri igin fonksiyonlar tiiretildi
ve teorik olarak da hesaplandi(Morishita ve ark, 2016; Morishita ve ark, 2017; Musikhin
ve ark, 2015; Musikhin ve ark, 2016; Gamsjager ve ark, 2018; Wu ve ark, 2016; Shi ve
ark, 2013; Ma ve ark, 2013). Einstein ve Debye yaklagimi ile katilarin 1s1 kapasitesinin
hesaplanmasinda kiitle ve 6z 1simin yaninda sicakligin da 6nemli oldugu goriilmiistiir.
Einstein ve Debye modeli; niikleer yakit atiklarim1 muhafaza eden, camsi formda biriken
ve atiklar1 barindiran sar1 faz iiyelerinin genig sicaklik araliklari cergevesinde 1s1
kapasitelerini hesaplama imkam verir(Eser ve ark, 2020). Wu tarafindan deneysel 1st
kapasitesi verileri, Debye-Einstein integrali ile yeniden degerlendirilmistir(Wu ve ark,
2016). EMo0,’iin 1s1 kapasitesinin deneysel verileri, Debye-Einstein integrali

kullanilarak yapilan hesaplama teknigiyle uyusmaktadir(Morishita ve ark, 2018).

Bu ¢alismada n boyutta Debye-Einstein modelini kullanarak niikleer reaksiyon
sonrasi ortaya ¢ikan radyoaktif {iriinleri barindiran atik durumundaki sar1 faz bilesiklerin

EMo0,(E = Mg, Sr, Ba) 1s1 kapasitelerini hesaplayacagiz.
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Cp(T) = sBn(B,xp) + nyE1(xg1) + NaEa(xg2) (4.1.1)

Esitlik (4.1.1)’de. xp = GTD, (8p Debye sicaklify), xgi = % , (Bgi Einstein sicaklifi) ve

T mutlak sicakliktir. B, (B, xp), 2. tiir Debye integrali, E;(xz,) ve E3(xg;) Einstein

fonksiyonlari olup, sirasiyla agagidaki gibi tanimlanir:

ghtlpt

B,(8,xp) = 9R (;1;)71 fo""m (4.12)
*gi
E;(xg:) = 3R (xg)? [ejE o (4.1.3)

Burada n = 3 ve f§ = 2.s,n; ve n, ayarlanabilir uyum parametreleridir. s,n, ve
n, toplami formiil birimindeki atom sayisina kapali olmalidir (Wu ve ark,2016; Shi ve
ark, 2013; Woodfield ve ark, 1999). Debye Einstein yontemiyle getirilen analitik bir
yaklasim, Debye integrallerine g6re Kkatilarin 1s1 kapasitesi hesaplanmasini

kolaylastiracaktir.(Mamedov ve ark, 2009).
Ikinci tiir debye integralini, debye integrali cinsinden belitleyebiliriz.

Esitlik (4.1.2) deki integralimize t™*? ifadesini ekler ve ¢ikarirsak, Esitlik (4.1.4)i,

thn+1ec+tn+1_£n+1

Ba(B.xp) = 9R )"y " —rip

dt) (4.1.4)
Esitlik (4.1.4)’de integral icindeki ifadeyi t™** parantezine alirsak, Esitlik(4.1.5)’1,

1 tﬂ+1 1 ER+]
Ba(B,xp) = 9R ()" f;‘l’ﬁ dt + fo"Dm dt] (4.1.5)

Esitlik (4.1.5)’de sadelestirmeler yapildiginda, Esitlik (4.1.6)’y1 elde ederiz.

tn+l

(et-1)P-1

n+1
dt + [P

Ba(B,xp) = 9R ("[J” o =g dt] (4.1.6)

Esitlik (4.1.6) n boyutlu Debye fonksiyonu (D,, (8, xp)) (Esitlik (3.4.5)) cinsinden ifade
edilebilir. D,, (B, xp) ifadesi igin gerekli islemler sirasiyla asagidaki gibidir:
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D, (B.xp) = 1= ol (ef_np de (4.1.7)

Esitlik’(4.1.7) asagidaki gibi ifade edilebilir,

[P = = ﬂﬁ dt = DDn(ﬁ Xp). (4.1.8)

Esitlik (4.1.6)’de 1. integraldle n > n+1 ve § = f — lise;

E“+1

f;CD (et-1)F-1 dt = b Dn+1(ﬂ 1,%p) (4.1.9)

n+1l

ve Esitlik (4.1.6)’de 2. integrain - n+ 1 ve f = [ ise

t?’l+l n+1
1y i At =21 Dasa (B, x0) (4.1.10)

olur.

Simdi Esitlik (4.1.9) ve (4.1.10'i Dp41(B,%xp), Dni1(B —1,xp) igin buldugumuz

ifadeleri B, (B, xp) integralinde yerine yazalim;

1\" n+l n+1
Bulf0) = 9R () B2 Dnen(B = 1%0) + 72 Dna (B, 30)]
=9R (2)"25 w1 (8,20 (.11

n+1

B,(B,xp) ifadesi ic¢in Esitlik (4.1.11)’de elde edilen formiilii le-l- - parantezine

aldigimizda Esitlik (4.1.12)’de D,.1(B, xp) ve Dy +1(B — 1, xp) Debye fonksiyonlarma
bagh, B, (B, xp)’yi asagidaki gibi elde ederiz,

B,(B,xp) =9R ( )n 5 [Dp+1(B,xp) + Dyt (B —1,xp)]. (4.1.12)

n+1

Esitlik (4.1.12)’de D,, (B8, xp) asagidaki gibidir,
Dy (B, %p) = 55 lim X _o(=1)™Fy (—B) Hom (B, %p). (4.1.13)

Burada, H,,,, (B, xp) fonksiyonu agagidaki gibi ifade edilir (Mamedov ve ark,2009),

K
1 — expmip) yn_ Toomept | (4.1.14)

Hym (B, xp) = W =
Simdi Esitlik (4.1.13) ve (4.1.14)’1 Esitlik (4.1.12)’ye gore diizenleyebiliriz. Buna gore;

n+i

Dps1 (B, xp) = 57 lim T-o(=D™En (=B)Hm+1ym (B, xp), (4.1.15)
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K
(n+1)! _ m+mK
Hipy1ym (B, xp) = (m?:-,{?)’”‘z [1 e~ *p(m+f) znﬂ”K—fm], (4.1.16)

Drss (B~ 1,%p) = 3o lim Th o(~1)™Ep (=8 + DHguanym(B = 1,%5), (4.1.17)

1)! - m K
Hiniiym (B — 1,%p) = #[1 e~ *p(m+f=1) znﬂ%] (4.1.18)

olur. Simdi elde ettigimiz bu ifadeleri Esitlik (4.1.12)’de yerine yazarsak,

B, (B,xp) =9R :fl[ n:-lj:l hm Zm—o( D™ Ep (=B)Hms1ym (B, xp) +
Zﬁl im 35 o(=D™Ey (=8 + DHmsnm(B — 1, xD)], (4.1.19)

elde ederiz. Formiilii agip gerekli sadelestirmeleri yapilirsa,

B,(B,xp) = 9R— n+1 [hmZ o(=1)™EFy (=B)Hen+1ym (B, xp) +

Jim Y—o(=D™Fpn (=8 + DHms1ym (B — 1L %p)] (4.1.20)

Bu(B,%5) = 9R (o)™ [im B (=)™ (=B)Honsaym (B, %) +

11,1—{2; ZL —0(_1)mFm (_ﬁ + 1)H(n+1)m(.8 - 1' xD)]a (4-1-21)

Ba(B,%) = 9R (35)" (im Tho(=1)" [Fn (=) Hnsym (B, %0) +

Fn(=B + DHiinym (B — Lxp)]  (4.122)

elde edilir. Buna B, (B, xp) ikinci tiir Debye integrali icin basit sonlu toplamlar iceren

Esitlik (4.1.22) analitik ifadesini elde etmis oluruz.

Simdi Esitlik (4.1.22) ve (4.1.3)’1i, Esitlik (4.1.1)’de yerine yazarsak 1s1 kapasitesi i¢in

asagidaki analitik ifadeyi elde etmis oluruz,

Co(T) = 59R ()" lim Sk o(= D)™ [ (=B Hens1ym (B, %) +
En (=B + DHpy1ym(B — 1, xp)] + nE1(xg1) + n2E5 (Xg2). (4.1.23)

Boylece 1s1 kapasitesi H,,,(f,xp) fonksiyonu cinsinden ifade edilmis olur. Burada,

Esitlik (4.1.17) ve (4.1.19)’u yerine yazarsak,
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(n+ 1)!

CP(T)—9sR( ) lim Z( ™[ En(~B) oy 5y

n+1
[ g~ *p(m+p) Z D(m+B)

n+1 K
ll—e_xp(m+ﬁ 1)2 Xp(m+p- DK]

(n+ 1)!
(m+ B —1)n+2

+ F,(—f+1)

e*E2
[Exsz _1]2

+1,3R(xg1)? + n,3R (xg,)? (4.1.24)

XE]_ 1]2

sabit basingta 1s1 kapasitesi i¢in basit sonlu toplamlar i¢eren yeni bir formiil elde ederiz.

Burada, E,, (n) binom katsayilaridir. Asagidaki gibi ifade edilir.

nn-1)..(n-m+1)

ml ’ ntam saytise
Fm(n) = (—l)mr‘(m.—n) d . .l ] (4.1.25)
W, n tam sayt degil ise

Elde ettigimiz Esitlik (4.1.23) ve (4.1.24) formiillerini kullanarak sari faz bilesikleri olan;
MgMo0,, BaMo0,, SrMo0,’iin 0-300 °K sicaklik araliginda 1s1 kapasitesinin literatiir
karsilagtirmali degerleri asagidaki Cizelgelarda ggsterildigi gibidir.

Cizelge 4.1 MgMoO, i¢in referans degerleri

Referanslar 0p(°K) | 8.(°K) | 6, (°K) s ny n,
Morishita (2018) 580 1359 1280 3.7296 1.0157 1.2546
Bu Calisma 546.15 162.46 1185.25 | 3.01 1.380 1.61

*Burada; 0 :Debye Sicaklig1, 8g4, O, Einstein Sicakliklari ve s + ny +n, = 6



Cizelge 4.2 BaMo0,, i¢in referans degerleri
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Referanslar 0p,°K) | 85:CK) | £, (°K) s n ny
Morishita (2016) | 491.05 129.88 104391 | 2.6128 1.8998 1.4873
Bu Calisma 420.6 1253 958.87 2.689 1.538 1.768
*Burada; 8, :Debye Sicakligi, 8, 05,: Einstein Sicakliklari ve s + n; + n, = 6
Cizelge 4.3 SrMo0, i¢in referans degerleri
Referanslar 0,°K) | 05:(°K) | 8£,(°K) s ny ny
Morishita (2015) 506.5 152.87 1063.2 2.9128 1.6055 1.4816
Bu Calisma 496.3 169.41 1040.56 | 2.841 1.643 1.516
¥Burada; 8 :Debye Sicakligi, 854, 8g,: Einstein Sicakliklarive s +n, +n, = 6
Cizelge 4.4 MgMo0, icin 1s1 kapasitesi hesaplama sonuglar
T (°K) Morishita (2018) Bu Calisma
Es. (4.1.23) ve (4.1.24)
2,1090 0,0020 0,000336885
2,3290 0,0027 0,000453691
2,5480 0,0034 0,000594086
2,7680 0,0043 0,00076164
2,9860 0,0052 0,000956138
3,0070 0,0053 0,000976454
3,2050 0,0063 0,00118232
3,2460 0,0068 0,00122828
3,4860 0,0081 0,00152137




Cizelge 4.4 Devami

3,7280

3,9670

4,0070

4,2060

4,2470

4,4920

4,7320

4,9680

5,0090

5,2070

5,2080

5,4090

5,6120

5,8130

6,0160

6,1660

6,3640

6,5620

6,7610

6,9640

7,1660

0,0097

0,0120

0,0120

0,0140

0,0150

0,0170

0,0200

0,0210

0,0230

0,0260

0,0260

0,0280

0,0320

0,0350

0,0400

0,0390

0,0480

0,0520

0,0580

0,0640

0,0700

0,00186071

0,00224201

0,00231052

0,00267214

0,00275105

0,00325515

0,00380527

0,00440348

0,00451341

0,00507007

0,00507299

0,00568332

0,00634753

0,00705429

0,00781947

0,00841911

0,00925658

0,0101479

0,0110997

0,0121305

0,013218
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Cizelge 4.4 Devami

7,3700

7,5740

7,7750

7,9700

8,1690

8,3680

8,5670

8,7650

38,9640

9,1630

9,3630

9,5650

9,7660

9,9680

10,1800

10,3800

10,5800

10,7800

10,9800

11,1900

11,3900

0,0780

0,0850

0,0920

0,1010

0,1120

0,1200

0,1300

0,1410

0,1540

0,1670

0,1800

0,1940

0,2120

0,2280

0,2470

0,2660

0,2860

0,3080

0,3290

0,3540

0,3780

0,014381

0,0156113

0,0168919

0,0182014

0,0196089

0,0210914

0,0226526

0,0242883

0,0260198

0,0278448

0,0297798

0,0318446

0,0340183

0,0363329

0,0389154

0,0415094

0,0442714

0,0472177

0,0503666

0,0539128

0,0575413
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Cizelge 4.4 Devam

11,5900

11,7900

11,9900

12,1900

12,3900

12,5900

12,7900

12,9900

13,1900

13,3900

13,5900

13,7900

13,9900

14,2000

14,4000

14,6000

14,8000

14,9900

15,0000

15,2000

16,8800

0,4040

0,4310

0,4590

0,4870

0,510

0,5510

0,5860

0,6200

0,6540

0,6910

0,7320

0,7720

0,8140

0,8590

0,9030

0,9480

0,9950

1,0480

1,0460

1,0980

1,5650

0,061439

0,0656315

0,0701466

0,0750136

0,0802637

0,08593

0,0920472

0,0986515

0,105781

0,113474

0,121772

0,130716

0,140348

0,151251

0,162431

0,174434

0,187304

0,200375

0,201086

0,215827

0,383491
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Cizelge 4.4 Devami

18,7600

20,6400

22,5200

24,4000

26,2800

28,0500

28,1700

30,0500

32,0600

34,0700

36,0800

38,0900

40,1000

42,1100

44,1100

46,1200

48,1400

50

50,1500

52,1600

54,1700

2,1960

2,9140

3,7070

4,5800

5,5070

6,4350

6,5220

7,4350

8,5590

9,6610

10,8500

11,9000

13,0200

14,1800

15,3400

16,4700

17,5600

18,75

18,7300

19,8800

21,0000

0,684859

1,13016

1,73083

2,48515

3,38136

4,33863

4,40708

5,53046

6,82133

8,18167

9,59083

11,0318

12,4912

13,9588

15,4199

16,8839

18,3473

19,6858

19,7934

21,228

22,6508
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Cizelge 4.4 Devam

56,1800

58,1900

60,2000

62,2100

64,2200

66,2300

68,2400

70,2400

72,2500

74,2700

76,2700

78,2700

79,4700

80,2500

81,4700

83,5100

85,5900

87,7400

$9,9500

92,1600

94,3000

22,2100

23,3500

24,5600

25,7500

26,9800

28,2100

29,4400

30,6200

31,8300

33,0400

34,2300

35,4200

36,1000

36,6200

37,3600

38,5800

39,7400

41,1100

42,2900

43,7200

44,9000

24,0612

25,4595

26,8456

28,2197

29,582

30,9324

32,2709

33,5908

34,9051

36,2134

37,496

38,7654

39,5207

40,009

40,7684

42,0266

43,2938

44,5867

45,8972

47,1885

48,4204
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Cizelge 4.4 Devami

96,3800

96,4000

98,4100

100,0000

100,4100

100,4600

104,4700

108,4800

112,5000

116,5100

120,5300

124,5500

128,5700

132,5900

136,6100

140,6200

144,6400

148,6600

150,0000

152,6700

156,6800

46,1100

46,0600

47,3200

48,17

48,4800

48,4500

50,6600

52,8700

55,0000

57,1900

59,2200

61,2700

63,1900

65,0900

67,0500

68,8000

70,5200

72,1500

72,78

73,8100

75,4000

49,5998

49,611

50,7336

51,6098

51,834

51,8613

54,0162

56,1036

58,1288

60,0827

61,9764

63,8069

65,5764

67,2872

68,942

70,5393

72,0899

73,5922

74,0828

75,0454

76,4556
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Cizelge 4.4 Devami

160,7000

164,7200

168,7400

172,7500

176,7700

180,7900

184,8100

188,8200

192,8400

196,8500

196,8600

200,0000

200,8600

200,8700

204,8900

208,9000

212,9200

216,9300

220,9500

224,9700

228,9900

76,8500

78,4900

79,9200

81,2300

82,5900

83,9700

85,1100

86,3800

87,8100

88,9500

88,8100

89,72

90,0200

89,9200

61,2400

92,1400

93,2000

94,3000

95,1100

96,2400

97,0300

77,8285

79,1627

80,4605

81,7206

82,9511

84,1506

85,3205

86,4595

87,5747

88,6615

88,6642

89,4982

89,724

89,7266

90,7683

91,7848

92,7821

93,7561

94,7122

95,6487

96,5662
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Cizelge 4.4 Devam

233,0000

237,0100

241,0300

245,0400

249,0600

250,0000

253,0700

257,0800

261,0900

265,1100

269,1300

273,1400

277,1500

281,1700

285,1800

289,1800

293,1900

297,1900

298,1500

300,0000

98,1700

98,9800

100,0000

100,8800

101,7500

101,79

102,5500

103,5100

103,9500

104,8200

105,4900

106,2500

106,8800

107,7900

108,4100

109,1600

109,6300

109,9400

110,55

110,84

97,463

98,3418

99,2054

100,05

100,88

101,071

101,691

102,487

103,267

104,035

104,787

105,522

106,244

106,953

107,647

108,326

108,993

109,646

109,801

110,097
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Cizelge 4.5 BaMoO, i¢in 1s1 kapasitesi hesaplama sonuglan
T (’K) Morishita (2016) Bu Cahisma

Es. (4.1.23) ve (4.1.24)

2,0210 0,004 0,000581126
2,2790 0,006 0,000833306
2,5410 0,008 0,00115501
2,7850 0,01 0,00152071
3,0290 0,013 0,00195645
3,2370 0,015 0,00238781
3,4510 0,019 0,00289339
3,6620 0,022 0,00345722
3,8670 0,026 0,00407093
4,0760 0,03 0,00476732
4,2830 0,036 0,00553116
4,4860 0,041 0,00635552
4,6920 0,047 0,00727193
4,8980 0,053 0,00827253
5,1050 0,062 0,00936661
5,3120 0,069 0,0105535
5,5130 0,077 0,0117987
5,7190 0,087 0,013174
5,9260 0,097 0,0146619

6,1310 0,108 0,0162456



Cizelge 4.5 Devamt

6,3420

6,5460

6,7520

6,9570

7,1600

73670

7,5730

7,7770

7,9830

8,1820

8,3840

8,5890

8,7940

8,9980

9,2020

9,4050

9,6080

9,8130

10,0200

10,2100

10,3500

0,12

0,134

0,147

0,164

0,18

0,198

0,219

0,239

0,262

0,287

0,31

0,336

0,367

0,396

0,426

0,462

0,496

0,537

0,572

0,615

0,642

0,017997

0,0198153

0,0217857

0,0238924

0,0261361

0,0286034

0,0312605

0,034116

0,037257

0,0405714

0,0442571

0,0483757

0,0529291

0,0579524

0,0635331

0,0697118

0,0765924

0,0843385

0,0930669

0,101966

0,109115
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Cizelge 4.5 Devami

10,5400

10,7500

10,9500

11,1400

11,3500

11,5500

11,7700

11,9700

12,1700

12,3700

12,5900

12,7800

12,9800

13,1700

13,3900

13,6000

13,7800

13,9800

14,2000

14,4000

14,5900

0,687

0,733

0,78

0,833

0,883

0,939

1,002

1,061

1,124

1,191

1,264

1,329

1,401

1,477

1,558

1,640

1,714

1,803

1,887

1,984

2,066

0,119688

0,132635

0,146303

0,160595

0,177985

0,196214

0,218276

0,240278

0,264243

0,290278

0,32143

0,350553

0,383526

0,417137

0,45894

0,501832

0,54099

0,587162

0,641269

0,693543

0,74598
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Cizelge 4.5 Devam

14,8000

15,0000

15,1900

15,3900

15,5900

15,8100

16,01

16,2

16,23

21,29

26,32

31,37

36,38

40,42

44,89

49,37

50

53,83

58,3

62,77

67,25

2,170

2,252

2,358

2,454

2,566

2,674

2,7930

2,8870

2,8880

6,2380

10,4300

15,1000

20,2100

24,1800

28,3000

32,3500

32,82

36,1500

39,7200

43,1700

46,4100

0,807141

0,868565

0,929824

0,997402

1,06818

1,14977

1,22735

1,30406

1,31644

4,39352

8,85434

13,8687

18,8618

22,7641

26,9198

30,9179

31,4673

34,7429

38,4285

41,9685

45,3695
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Cizelge 4.5 Devamt

71,73

76,19

80,66

84,67

89,14

93,62

98,09

100

102,56

107,02

111,48

115,95

120,41

124,88

128,9

133,36

137,83

142,3

146,76

150

151,23

49,4800

52,4300

55,2300

57,6200

60,2500

62,6900

65,0600

65,99

67,2800

69,4300

71,6100

73,6600

75,4700

77,3800

78,9900

80,6500

82,2500

83,8500

85,6100

86,55

87,0200

48,6213

51,7092

54,6549

57,1724

59,8434

62,3832

64,7879

65,778

67,0717

69,2386

71,3027

73,2769

75,1608

76,9704

78,5366

80,2123

81,832

83,397

84,9084

85,9773

86,377
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Cizelge 4.5 Devam

155,7

160,16

164,62

169,09

173,11

177,57

182,03

186,49

190,96

195,43

199,89

200

204,35

208,81

2133

2173

221,77

226,23

230,69

235,16

239,63

88,5200

89,73

91,11

92,3

93,45

94,68

95,95

97

98,16

99,28

100,38

100,36

101,36

102,39

103,25

104,38

105,42

106,22

106,83

107,6

108,78

87,8026

89,1851

90,5303

91,8431

92,995

94,2426

95,4596

96,6469

97,8083

98,942

100,046

100,073

101,124

102,177

103,211

104,112

105,095

106,053

106,988

107,902

108,794
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Cizelge 4.5 Devami

24,1

248,56

250

253,02

257,52

261,5

265,96

270,42

274,38

279,35

283,81

288,28

292,74

297,19

298,15

300

109,7

110,29

110,65

111,3

111,99

112,58

113,51

114,21

115,03

115,68

116,31

116,85

117,96

118,35

118,47

109,664

110,511

110,78

111,337

112,15

112,852

113,621

114,37

115,1

115,814

116,508

117,186

117,846

118,488

118,624

118,884
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Cizelge 4.6 StMoO, igin 1s1 kapasitesi hesaplama sonuglari

2,01

2,27

2,52

2,77

3,02

3,23

3,44

3,65

3,86

4,06

4,27

4,48

4,68

4,89

7,56

10

14,99

21,27

26,31

31,35

T ('K)

Morishita (2015)

0,002
0,003
0,004
0,005
0,006
0,007
0,009
0,011
0,013
0,015
0,017
0,02
0,023
0,027
0,101
0,247
0,97
3,0780
5,7760

9,2440

Bu Calisma

Es. (4.1.23) ve (4.1.24)
0,000366815
0,000528368
0,000722871
0,00096006
0,00124417
0,00152218
0,0018388
0,00219653
0,00259789
0,00302299
0,00351676
0,00406156
0,00463017
0,00528184
0,0195213
0,0456874
0,216811
1,33868
3,54642

6,82415
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Cizelge 4.6 Devam

36,37

40,41

44,88

49,36

50

53,83

58,29

62,76

67,24

71,72

76,18

80,63

84,66

89,14

93,61

98,09

100

102,55

107,01

111,47

115,94

13,1

16,48

20,3

24,05

24,27

27,72

31,33

34,79

38,2

41,47

44,63

47,61

50,2

52,96

55,75

58,29

59,11

60,78

63,14

65,53

67,74

10,7648

14,1841

18,0618

21,9506

22,5027

25,778

29,5154

33,1636

36,7125

40,147

43,4477

46,6197

49,3862

52,3426

55,1686

57,8789

58,9981

60,4593

62,9265

65,2858

67,5475
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Cizelge 4.6 Devami

120,41

124,88

128,9

133,36

137,83

1423

146,76

150

151,23

155,7

160,16

164,62

169,09

173,11

177,57

182,03

186,49

190,96

195,43

199,9

200

69,8

71,78

73,63

75,33

77,25

79,23

80,93

81,68

82,33

84,04

85,52

86,92

88,38

89,53

90,99

92,29

93,56

94,81

95,88

97,05

97,71

69,7122

71,7857

73,5775

75,4897

77,3315

79,1035

80,8069

82,0063

82,4536

84,0436

85,5773

87,0616

88,5025

89,7606

91,1168

92,4335

93,7126

94,9585

96,17

97,3485

97,3745
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Cizelge 4.6 Devami

204,36
208,82
213,31
217,31
221,77
226,23
230,69
235,16
239,63
244,1
248,56
250
253,16
257,52
261,5
265,96
270,42
274,88
279,34
283,81

288,28

98,2

99,35

100,54

101,47

102,57

103,48

104,28

105,3

106,12

107,24

107,95

109,25

108,67

109,38

110,41

111,25

111,77

112,91

113,52

114,45

115,03

98,4928

99,6066

100,698

101,647

102,678

103,683

104,662

105,618

106,55

107,458

108,341

108,621

109,228

110,047

110,778

111,577

112,355

113,114

113,854

114,577

115,282
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Cizelge 4.6 Devami1

292,74

297,19

298,15

300

301,7
<
k-]
£
g
g

115,77 115,968
116,09 116,635
116,68 116,777
116,82 117,047
117,08 117,294

0 Morishita, 2018
w— By Caligma
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Sekil 4.1 MgMo0,’tin Is1 kapasitesinin sicakliga baghiliginin deneysel veriyle karsilastirilmasi

67



120 p

100

Isi Kapasitesi (3/mol.K}

D Morishita, 2016

m— Bu Calisma

0

i i H I j

0 30 300 150 200 5% 300
Sicakhk (Kelvin}

Sekil 4.2 BaMo0, ‘iin Is1 kapasitesinin sicakliga baghihginin deneysel veriyle karsilastirilmasi
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& Morishita, 2015
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Sekil 4.3 SrMo0, ‘iin Is1 kapasitesinin sicakliga baghliginin deneysel veriyle karsilastirilmasi
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Bu ¢alismada EMoO,(E = Mg, Sr, Ba) sar1 faz iiyelerinin deneysel 1s1 kapasitesi
degerleri, Debye-Einstein denklemleri ile karakteristik sicakliklar 8p, 054, 65, niikleer

yakit atiklarimin camlarda biriken sar1 faz iiyeleri i¢in uyum parametreleri (s, n,ve n;)

olarak gosterildi.



70

5. SONUCLAR ve ONERILER

Niikleer reaksiyonlar sonucu olugan niikleer atik durumundaki trans uranyum
(uranyum Otesi) elementlerden; amerikyum, neptiinyum, kiiriyum vb. elementleri ve
stronsiyum, sezyum, teknetyum gibi par¢alanabilir iriinleri barmndiran sar1 faz iiyesi,
MgMoO,, BaMoO,, SrMo0O, bilesiklerinin 1s1 kapasiteleri Debye-Einstein yontemi
kullamlarak hesaplandi. Alinan sonuglar literatiir sonuglar ile diisiik sicakliklarda az da
olsa farklilik gosterse de genel hatlariyla ortiismektedir. Ug sar1 faz bilesigimiz iginde
uyum parametrelerinin toplami (s+ni;+n;=6) atom sayisina esittir. MgMoO, san faz
bilesigi igin deneysel verileri Morishita ve arkadaslan tarafindan 2018 ve 2016 da
sunulmus olup Esitlik (4.1.24)’de elde ettigimiz formiille yaptigimiz hesaplamalar
sonucu, elde ettigimiz degerler, Sekil 4.1 ve Cizelge 4.4 de karsilastirmali olarak
gosterilmistir. Cizelge 4.1 de MgMo0, sarn faz bilesigi i¢in 151 kapasitesi hesaplama
parametreleri ve Cizelge 4.4’ de deneysel verilerle bu ¢alisma sonuglar karsilastirilmis
olup 0-300 Kelvin derece araliginda hesaplama sonuglarimiz, Morishita ve arkadaslar
tarafindan elde edilen sonug degerlerine ¢cok yakindir. 100 °K civarinda Deneysel verilerle
sapma orant % 7.1 civarindadir ancak Debye sicakligr 546.15 °K alindiginda bu sapma
orani % 5.83 e gerilemektedir. Sar1 faz bilesiklerinden BaMo0, bilesigi icin deneysel
veriler, Morishita ve arkadaslari tarafindan 2016 yilinda verilmis olup Esitlik (4.1.24)’ de
elde ettigimiz formiille yaptigimiz hesaplama sonucu, elde etti3imiz degerler Sekil 4.2 ve
Cizelge 4.5 de karsilastirmali olarak gosterilmistir. Cizelge 4.2 de BaMoO, san faz
bilesigi i¢in 1s1 kapasitesi parametreleri ve Cizelge 4.5’de deneysel verilerle bu ¢alisma
sonuglari karsilastirilmigtir. Sonuglarimiz deneysel verilerle uyumludur en yiiksek sapma
50 %K derecede olup % 4,6°dir. Diger sicakliklarda degerler oldukga yakindir. StMo0,
sar1 faz bilesigi i¢in deneysel veriler, Morishita ve arkadaslari tarafindan 2015, Gamsjager
ve arkadaglar tarafindan 2018 yilinda sunulmus olup Esitlik (4.1.24)de elde ettigimiz
formiille yaptigimiz hesaplama sonucu, elde ettigimiz degerler Sekil 4.3 ve Cizelge 4.6’da
karsilagtirmali olarak gosterilmistir. Cizelge 4.3’de SrMo0, sar1 faz bilesigi i¢in 1s1
kapasitesi parametreleri ve Cizelge 4.6’da deneysel verilerle bu ¢alisma sonuglari
karsilagtinlmistir. Sonuglarimiz deneysel verilerle iyi bir uyum icerisindedir. En biiyiik
sapma 50 °K derecede goriilmekte olup % 8,8°dir. Diger sicaklik degerleri i¢in degerler
olduk¢a yakindir. Radyasyon yayan elementleri barindiran bilesiklerin EMoO4'{in
(E=Mg, Sr, Ba) 1s1 kapasiteleri 0-300 K sicaklik araliginda hesaplanmigtir. Deneysel

verilerle karsilastirilmis olup sonuglar tam bir uyum igerisindedir. Hesaplamalarda
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kullanilan Debye-Einstein integral formiilii daha karmagik yerlestirme yaklagimlarina
oranla avantaja sahiptir. Daha az montaj parametresi ve fiziksel anlam kayb1 vs. yok.
Sonug olarak kullanilan Debye-Einstein integralinin fit yontemi ¢alisilan bilesiklerin 1s1
kapasitesini hesaplama i¢in uygundur. Bu ¢alismada kullanilan yaklasimla 1s1 kapasitesi

hesaplama ydnteminin basit ve kullanish olmasi beklenmektedir.
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