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OZET

Ana kil minerali montmorillonit ya da montmorillonit-
ten izomorfik iyon defisimi ile tiireyen semektit grubunun
bir baska elemani olan bentonitik killerin fiziksel, kimya-
sal ve dolayisiyla teknolojik pek g¢ok 6zellikleri birim
hiicreler araliginda ve kenarlarinda bulundurduklari degise-
bilir katyonlarin cins ve miktarina baglidir. Bentonitin
iceriinde temel kristal vyapidaki (TOT, tetrahedral-
oktahedral-tetrahedral) sSi*, al3, Fe*, Mg*, 0%, OH"
iyonlarinin yaninda birim hiicreler aralifindaki alkali ve
toprak alkali iyonlar ve eser elementler vardir.

Bentonitin igerik tespiti igin kullanilan pek ¢ok ana-
litik metod vardir; Atomik Absorpsiyon Spektrofotometresi,
DTA (Diferansiyel Termal Analiz), IR (Infrared) gibi. An-
cak bu metodlerin uygulamalari ¢ok zaman alir ve hassasi-
yetleri konusunda bazi kuskular vardir. Calismada kulla-
nilan NStron Aktivasyon Analizi ise difer yOntemlere gdére
daha kisa siirede yapilmasi, isinlama Oncesi herhangi bir
kimyasal igslem gerektirmemesi, tahrip edici olmamasi ve bir
defada birgock elementi belirleyebilmesi gibi &zelliklere
sahiptir.

Bu calismada iki farkli ySreye (Unye ve Kursunlu) ait
bentonitik kil mineralleri ITU Niikleer Enerji Enstitiisii
reaktdriinde (n,y) reaksiyonuna maruz birakilmig ve
numunelerin igerikleri S100, ¢ok kanalli analizdrii ve Sampo
90 ¥y analiz programi kullanilarak kalitatif ve kantitatif
olarak tespit edilmistir.



ANALYSIS OF BENTONITE CLAY WITH NEUTRON ACTIVATION
TECHNIQUE

SUMMARY

Many clays which contain motmorillonit type minerals
like calcite, dolamit, pirit feldspat, gibsit have been
termed bentonite.

The structure of the clay minerals consist of three
layers; Silica-oxygen atoms in tetrahedral sheet and
Alumina-oxygen-hydroxil atoms in octahedral sheet that
between two tetrahedral sheets. Figure 1. shows the
structure of a bentonitic clay mineral. In the tetrahedral
sheet, tetravalent Si is sometimes partly replaced by
trivalent Al. In the octahedral sheet, there may be
replacement of trivalent Al by divalent Mg without complete
filling of the third vacant octahedral position. Al atoms
may also be replaced by Fe, Cr, Zn, Li and other atoms. In
many minerals an atom of lower positive valance replaces
one of higher valance, resulting in a deficit of positive
charge, or, in other words an excess of negative charge.
The axcess of negative lattice charge is compansated by the
adsorption on the layer surfaces of cations which are too
large to be accommondated in the interior of the lattice.
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Fig.l. The structure of a bentonite clay mineral
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In the presence of water, the compensating cations on
the layer surfaces may be easily exchanged by cations when
avaliable in solution; hence, they are called exchangeable
cations. Exchangeable cations capacity very importanat to
determine their characteristic purposes and using fields of
bentonite. '

In the presence of water, these compensating cations
have a tendency to diffuse away from the layer surface
since their concentration will be smaller in the bulk
solution. On the other hand, they are attracted
electrotatically to the charged lattice. The result of
these opposing trends is the creation of an atmosferic
distribution of the compensating cations in a diffuse
electrical double layer on the exterior layer surfaces of
a clay particle. The diffuse character of counterions
called Gouy Layer, or Diffuse Layer.

The Zeta potential is an electrical potential in the
double layer at the interface between a particle which
moves in an electric field and surrounding liquid and is
the measure of stability of a clay solution which has
agreat importance in many of industrial processes with
respect to floccullation or deflocculation phenomena.

From the different physical properties of bentonite;
kolloidal,siispansion, plastisity, viscosity properties,
bentonites have various type of physical properties such as
strong colloidal properties, swelling and bleaching.
Hence, they have extremly large industrial usage (i.e.
ceramic, medicine, food, detergent, paint, paper
industries).

In this work, neutron activation analysis was used for
bentonite clays to make quantitative and qualitative
analysis.

Neutron activation analysis achives a qualitative and
quantitative analysis of an unknown sample by irradiating
the sample and thus producing radioactive nuclides from
stabil or unstabil isotops present in the sample.

The activation analysis method consists of the
following major steps;

Selection of the optimum nuclear reaction
Preparetion of the sample for irradiation
Irradiation of the sample

Counting of the irradiated sample

. Analysis of the counting results

LbdwnNkE
. .

Most commonly used neutron reaction is the (n,v)
reaction which takes places with almost all isotopes and
has no threshold. In general, the (n,y) cross section is
higher for thermal than for fast neutrons.
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One of the greatest advantages of activation analysis
is its ability to dedect most of the isotopes with on
extremely high sensitivity and the others are that its is
nondestructive, needs a sample with a very small mass, can
dedect than one element at a time, identifies different
isotopes of the same element, is not affected by the
chemical form of the element of interest.

Therefore a lot of advantages of activation analysis,
neutron activation analysis has wide use in many different
fields like science, engineering, industry, minerals expo-
lation, medicine, environmental monitoring ....i.e.

Two different bentonitic clays (Unye and Kursunlu
bentonitic clays) were used. ’

First of all samples were irradiated with 1.66 10%?
neutron /cm’sec neutron flux in Triga Mark II reactor at
Nuclear Energy Enstitute, ITU. After 5 minutes irradia-
tion, spectra were taken using a germanium dedector, multi-
channel analyzer Canberra System 100 and a fitting program
called Sampo 90.

Germanium detectors are semiconductor diodes having a
P-I-N structure in which the intrinsic region is sensitive
to ionizing radiation, particularly X-rays and gamma rays.
Detector used is the Canberra XtRa is a coaxial germanium
detector having a unique thin-window contact on the front
surface which extends the useful energy range down to 3
kev. Convational coaxial detectors have a lithium-diffused
contact typically between 0.5 and 1.5 mm thick. This dead
layer stops most photons below 40 keV or so rendering the
detector virtually worthless at low energies.

The XtRa detector, with its exclusive thin entrance
window and with a Beryllium cryostat window, offers all the
advantages of conventional standard coaxial detectors such
as high efficiency, good resulation, high energy, rage
capability and excellent timing resolution.

The multichannel analyzer is the heart of most
experimental measurements. It performs the essential
functions of collecting the data, providing a visiual
monitor, and producing output, either in the form of final
results or data for later analysis.

The System 100 MCA features a single slot printed
circuit board with a 16k channel x 32 bit data memory. It
has many esinesses for user like using the screen with
groups, energy calibration, live or true time settings,
peak information options and region of interest processes.

Sampo 90 is intended for the research spectroscopics
who requires the maximum flexibility in analysis of complex
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pulse -hight spectra. It provides two modes of
operation:completely automatic and interactive peak search
and fitting.

Sampo 90 provides three distinctive spectral
calibrations, the first is energy calibration to establish
peak energy versus cannel relationships, the second is peak
shape calibration to determine the proper mathematical
representations for spectral peaks. The last is detector
efficiency calibrations to establish relationships between
measured peak areas and photon intensities.

Before the spectra were analyzed in Sampo 90 , detec-
tor efficiency was done to find out the performance of the
detector at new count geometry (35 cm) with using 1.5 mm Al
shield between the source and the detector.

To calculate absolute detector efficiency wvalues,
Ba!??, cs'¥, am?*!' and Co®® standart calibration sources were
used. In addition to these standart sources Eu!? source
was used to determine behavior of the effiency curve near
100 kev.

Our samples have peaks at extremely high energies, the
peaks at 1368 keV and 2754 keV of Na?* from our samples were
also used as calibration sources. For the reason that we
do not know activities of Eu'’? and Na?*, calculated relative
efficiency points of these sources were shifted in order to
have better efficiency by checking of the curve RMS devia-
tion of the curve. '

Detector efficiency curve fitting was possible with
a suitable fitting function. The fitting function is,

e=exp (a,~(a,+a, e *F(e™*")) InE

and parameters found after fitting are;

a,=1.1952 a,=0.7952 a,=-1.7302
a,=39.9227 a,=-0.1454

By using, new detector efficiency, shape and energy
calibrations, our spectrums were fitted in Sampo 90. Then
fitting results were used in calculation of relative
quantitative of bentonitic clay minerals.

Counting of ZXursunlu bentonitic clay mineral was
repeated several times. Firstly sample was counted 15 min
after.10 min waiting time to be able to see short lived-
radioisotopes, then counted 2 hours later to see long-lived
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radioisotopes. Those spectra are shown fig.2.a and
fig.2.b.

In order to take qualitative results from these
spectra, we classified elements in the sample according to
energies, intensities and half lives of radioisotopes. The
elements identified are Al%®, Mg?, Na?*, K*°, K*?, ca*®, Ti%,
Mn56' V.Sl' c13’8' DY165’ La140 .

b4 »x1l.7%
x2. 25
6900 é
E : :
- i <
5000 — >
. - 2
N B o
] =2 R
4000 — ; -
. o
» B o) = ~
. 5 2 b
3000 — ~ & 3
: A : :
-~ 8 >
] 3 :5 = 8. ]l ~ | 2 ;; >o -
2000 < = > S = |2 Es g ¢ ¢
- > = K e QO © ~35 in S
— L] > > b~ d >\.4£ N (3
] "' 3 by ° o> > B — N
-t -~ £~ - -~ o : "‘?.) >
1009 — - N < M. @ °
§ 9 ), N -— - ™
- < E vl
7] N |~ N g Q2 <
- - S -
] o Y 8
0-' ll 1
LRAEN RN ILLERE L AEARS RS A RS AR AR AL AR R AR R R
502 1000 1600 2000 2500 3000 3620 4220 4508 GOOP S5EE 6208 6GOC 7000
CHANNEL NUMBER
30020
3 2. 43
25000 -
Z H
[}
- ~
2000 3 .
> b1
] z :
s - 2
. > o - ~
. ® 8 3 >
15020 — - N ~ e o
1 ~. ¥ w > . -
1s o :?. ol b
48 -~ s ) N
-~ ¢ ®
-4 > <. "e ~~s 2 N ]
]z &3 L 3. T 2
- P | * _:UV
- ? v\-'v st
1 >3 >> 5 = e N
5000 — oge °® g ~o -
] g8 §vé N =€
- Rl
y mwE ]aﬁ
- I SN ahad” nl
e IARSNAEEE RN ARAE LR AR AR A

UL UL UL L AU LU BN AL |
500 1200 1500 2000 2600 3000 3520 4020 4520 G2 GG 620 6520
CHANNEL. NUMBER

S
o

Figure 2. Sample’s spectra a) at 25 minutes b) at 2 hours



BOLUM 1. GIRIS

Esas igeridi montmorillonit olan bentonitik killerin
fiziksel, kimyasal wve dolayisiyla teknolojik pek c¢ok
6zellikleri birim hiicreler aralifinda ve kenarlarinda
bulundurduklari degisebilir katyonlarin cins ve miktarina
baglidir. Bentonitin igeriinde temel kristal yapidaki
(TOT, tetrahedral-oktahedral-tetrahedral) Si*", Al*, Fe’,
Mg**, 0%, OH™ iyonlari yahlslra birim hiicreler arali@indaki
alkali ve toprak alkali iyonlar; dolomit, kuvars gibi
yabanci maddelerdeki elementler ve ayrica eser elementler

vardir.

Bugiin bentonitin igcerik tespiti i¢in kullanilan pekgok
analitik metod vardair. Ancak genelde uygulamalari g¢ok
zaman alir ve hassasiyetleri konusunda bazi kuskular
vardir. N6tron aktivasyonu ile igerik belirlenmesi
analitik yOntemlere g&re daha kisa siirede yapilir ve
kulanilan malzeme {izerinde herhangi bir islem yapma
gerektirmedii gibi tahrip edici de dedildir. Bu y6ntemin
en biliylik dezavantaji n&dtronlarla etkilesme olasiligi az

olan elementlerin tesbit edilememesidir.

Calismada pekcok &6zellikleri daha Once belirlenmis
olan iki ayri yO6reye ait bentonitik kil &rnedinin icerigi
6nce atomik absorpsiyon yodntemi (kantitatif olarak) ile
daha sonra ise ndtron aktivasyon yontemi ile kalitatif ve
kantitatif olarak Dbelirlenmis; iki y&ntem uygulama
kolayligi acisindan karsilastirilmigtir.



BOLUM 2. BENTONITLER

Topradin kolloidal kismini olusturan ve en kiigiik
bileseni olan kil ¢ok eski devirlerden beri degisik
amaglarla kullanilan dofal ve ¢ok kompleks bir hammaddedir.
Iceriginde kil mineralleri, kalsit, dolamit, pirit,
feldspat, gibsit gibi kil olmayan mineraller ve organik
bazi maddeler vardir. Ana kil minerali montmorillonit ya
da montmorillonitten izomorfik iyon deisimi ile tilireyen
semektit grubunun bir baska elemani olan killere genel
olarak bentonit denir. Montmorillonitlerin  kendi
bilesimleri de bentonitten bentonite defigebilmekte, bu
dégisiklik hem kristal vyapidaki iyonlarda hem de birim
hiicreler aralifinda ve uglarinda bulunan de§isebilir
iyonlarda olabilmektedir{1l,2,3]. Bentonitin fiziksel,
reolojik, koloidal ©&6zellikleri ve dolayisiyla kullanim
alanlari bu katyonlarin cins ve miktarina baglidir.

Bentonitin icgerifinde temel kristal yapidaki (TOT,
tetrahedral-oktahedral-tetrahedral ) Si*, al%, Fe*, Fe?,
Mg®**, 0%, OH  iyonlari yanisira TOT yapilar arasindaki
aralikta bulunan alkali ve toprak alkali elementlerin
iyonlari; yabanci maddelerdeki element iyonlari ve ayrléa,
eser elementler vardir.

2.1.Bentonitin Kristal Yapasa

Bentonitin kristal yapisi, iki boyutlu silisyum-
oksijen(Si~0O) tetrahedra tabaka ile iki (Si-0) tabaka
arasinda bulunan iki boyutlu (Al1-0-OH) oktahedral tabakadan
meydana gelmistir{l].
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Sekil 2.1. Bentonitin kristal yapisi

Silikon-Oksijen tabakalarinda, silikon atomlari 4 oksijen
atomuyla baflanmistair. Oksijen atomlari merkezde bir
silikon atomu olmak {izere diizenli bir tetrahedronun 4
k6sesine yerlesmistir. Tabakalarda herbir tetrahedronun 4
oksijen atomundan {igli komsu tetrahedra yapilar tarafindan
paylasilir. Herbir tetrahedronun d&rdiincii oksijen atomu
sekilde de goriildiigi gibi asafiya dofru sivrilmis
durumdadir ve aliimina oktahedra tabakasinin (OH) gruplari
ile ayni diizlemdedir.

Al-0-OH tabakalarinda Al atomlari sekiz oksijen
atomuyla ya da bir oktahedranin alti k&sgesi {izerinde
merkezleri olan Al atomlarinin gevresinde lokalize olmus
hidroksil (OH) gruplariyla baylidir. Oksijen atomlarinin
komsu oktahedranlarla paylasilmasi sonucu olusan yapi
sekil-2.1'den de goriilmektedir. Oksijen atomlari ya da
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hidroksil gruplari iki paralel tabaka olarak uzanir.
Oksijen atomlari ve hidroksil gruplari hekzagonal siki bir
yap1i olustururlar.

Tetrahedral ve ocktahedral tabakalardaki benzer simetri
ve ayni boyut oksijen atomlarinin bu tabakalar arasinda
paylasilmasini olanakli kilar. Tetrahedral tabakadan ¢ikan
défdﬁncﬁ oksijen atomu oktahedral tabaka tarafindan ortak
kullanilir[1l,2]. Bentonitte bir aliimina tabakasi oksijen
atomlarini iki tetrahedral tabaka ile paylasir. Bu tip
killer ii¢ tabakali mineral olarak adlandirilir. Bdylece
bir oktahedral ve iki tetrahedral tabaka kombinasyonu bir
birim hiicre olarak tanimlanir. Bu tabakalar birbirine
iyonik baglarla baglidir. Yiizlerce birim hiicrenin list liste
gelmesiyle bentonit minerali meydana gelir[3].

Ancak killer bazen yukarida s8z edildigi gibi diizgiin
teorik yapidan farklilik g&sterebilirler. Tabaka
vapisindaki bazi Si ve Al iyonlari jeolojik zaman iginde
difer iyonlarla yer defistirebilir. Tetrahedra tabakalarda
Si** yerine Al*® ve oktahedral tabakadaki Al*" yerine Mg*?,
Fe'?, zZn'?, Li*? iyonlari yeralabilir. Bu iyon dedismeleri
yapinin elektriksel dengesini bozar ve yapida bir (+) yik
noksanligi doJar( ya da negatif yik fazlalidi )[4].

Birim hiicreler arasinda kil ¢esidine gfre defigen su
molekiilleri ve gesitli katyonlar iceren araliklar vardir.
Bu yapisal birimlerin genis ylizeyleri doymamis baglar
nedeniyle negatif, dar kenar yiizeyleri ise Al** iyonlara
nedeniyle pozitif vyiikliidiirler. Daha O&nce sd&zedilen yiik
noksanligi da alkali veya toprak alkali iyonlarin bu
bdlgeye girmesi ile dengelenir.

Bentonitik killerde komsu birim hiicreler birbirlerine
zayi1f Van der Walls kuvvetleri ile badlidir bu ylizden sulu
bir silispansiyonda bunlarin birim hiicrelere kirilmasi
miimkiindiir. Flokiilan ortamlarda, bu bi;im hiicreler
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birbirlerine yiliz~kenar badintilariyla ba§lanirlar, ¢ok
siddetli olmayan deflokiilan ortamlarda da bu birim yapilar
birbirlerine tekrar baflanma efilimindedirler.

2.2.Karakteristik Ozellikleri
2.2.1. De§igebilir Katyonlarin Varliga

Daha ©&nce de s&zedildidi gibi. bentonitik kil
minerallerinin kristal o6rgli yapisi, tetrahedral yapidaki
iki silika tabakasi (Si-O) arasinda yer alan oktahedral
yapida (Al-O-0OH) bir aliimina tabakasindan meydana
gelmistir. Oktahedral yapida Al*® iyonlari yerine Mg*2,
Fe*?, Cr*?, Zn*?, Li'? iyonlari gecgebilir veya tetrahedral
yapidaki Si* iyonlari yerine Al*} iyonlarinin gecmesi ile
kristal yapida defisiklik olabilir. Olusan bu negatif yiik
fazlalidi tabaka ylizeyindeki katyonlarin absorplanmasiyla
karsilanir. BOylece bozulan yiik dengesi yeniden bu pozitif
katyonlar tarafindan saflanir. Bu iyonlarin g6revi yapida
bulunan doymamis negatif iyonlari doyurmak yani elektriksel
nétraliteyi saglamaktir. Bu katyonlar zayif elektriksel
kuvvetlerle tutulurlar ve kilin bir c¢&zeltiyle isgleme
girmesi durumunda ¢dzelti katyonlariyla degisebilirler, bu
katyonlara defigebilen katyonlar denir.

Defisebilen katyonlar kilin Si-Al temel yapisinin
disinda bulunduklarindan iyon de§istirme reaksiyonlar:
yapida bir dedisiklik meydana getirmez; bu reaksiyonlar
tamamen stdkiyometrik olup, denge sabitesi yazilabilir.
Burada bu konuda ¢ok sikga rastlanilan bir tanimi vermek

gerekir, bu da Katyon Defistirme Kapsitesi C.E.C.’dir [2].

Katyon DefJistirme Kapasitesi; 100 gr kil tarafindan
icerilen degisebilir katyonlarin miliekivalanti olarak
tanimlanir. Katyonlarin vyer dedistirme giigleri;
katyonlarin deJerliklerine ve hidratize garpanlarlna gbre
deJismektedir. Bazi katyonlarin yerdedistirmelerinin
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tamamlanmasi &zel tuz ¢Ozeltilerinin kullanilmasini
gerektirir. Bu ylizden katyon defisim kapasitesi tayini
icin yapilan deneylerde kullnilan metodlarin farkliliga
ayni kil cesidi ig¢in farkli sonuglar verebilir.

Kil minerallerinin kolloidligdi ve fiziksel 6zellikleri
icerdikleri de@isebilir iyonlarin tabiatina ve miktarina
vani net yiik miktarina baglidir. Ayni bir kilin degisik
katyonlarla doyurulmus halleri dedigik 6zellikler gSsterir,
dolayisiyla herbiri sanayide ayri bir kullanim alani bulur.

Badil nem, pH, spesifik iletkenlik, gecgirgenlik,
gbzeneklilik, suda sisme kapasitesi, rehidratasyon hizai,
disperse olabilme derecesi, partikiil dagilimi gibi
6zellikler kilin net vyik miktarina ve defisebilir
katyonlarin cinsine baglidir. Bir fikir vermesi acisindan
Na ve Ca ile doyurulmus killer {izerine yapilmis
calismalardan sonuglar verecek olursak, su farkliliklarin
gbzlendigini goriiriiz: Na-bentonitinde partikiillerin zeta
potansiyelleri yliksektir, partikiillerin birbirleriyle
kiimelesmeleri ihmal edilebilir, partikiiller birbirlerinden
ayr1i durabilirler. Oysa Ca-bentonitlerde partikiillerin
zeta potansiyelleri c¢ok azdar. Bu nedenle partikiiller
kiimelesirler ve siispansiyon flokiile olur. Na iyonlarinin
mobiliteleri biiyiik oldufundan negatif yiiklii kil ylizeyi ile
pek kuvvetli bir bad kuramazlar ve bdylece ndtralizasyon
olamayaca§indan partikiil c¢dkmeye karsi direng gdstermeye
devam eder, flokiilasyon olmaz. Oysa Na’'a gdre daha yiikli
ve daha az hareketli olan Ca katyonlari partikiil ylizeyine
sikica baglanmak isterler. Boylece vyiizey n&tralize
oldufundan kolloidal sistemde flokiile olur. Na-bentonit
gok dispersedir, viskozdur, suda g¢ok siser, nem-ekivalent
deferi vyiiksektir, gegirgendir, mobilitesi biliyiiktiir ve
elektriksel iletkenligi biuylktilir{4-7].
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2.2.2.Tane Biilyiikligi ve Absorpsiyon Yetenegi

Bentonit  kristalinde birim vyapilar arasindaki
baglarin(Van der Walls) =zayif olmasindan dolayi, yapi
ig¢inde sulu bir silispansiyonda bunlarin tek birim hiicrelere
kirilma eg§ilimi wvardir. Flokiilan ortamlarda, bu birim
hiicreler birbirlerine yiiz-kenar bagintilariyla baglanirlar.
Bu yiizden bentonitin gériinen pargacik boyutu biiytik oranda
erisilen dispersiyon derecesine baglidir. Buna bagli
olarak pargacik boyutuyla ilgili yaklagimlar, bu amagla
vapilan deneysel tekniklere Dbagli olarak de§isir.
Tanecikler arasinda gesitli etkilesimler oldufundan gdriinen
boyuttan sdz etmek daha dogrudur, g&riinen cap 0.02 ile 2.0
M arasinda bulunmusgtur. Kalinligdin hesaplanmasi ise
oldukga giligtlir X-Ray difraksiyonu, laser ve birtakim
kimyasal yontemler tanecik boyutlari konusunda daha detayli
bilgiler verebilmektedir[6].

Daha Once de s6zedildidi gibi bentonitik kil
minerallerinin biliyiikl{igiiniin g¢ok kii¢ciik olmasi nedeniyle,
spesifik alanlari bir hayli biiyiiktiir ve agirliklarinin
yaklasik 5-6 kati kadar su adsorplayabilirler.

Bugiin genel olarak kilin ylizeyindeki suyu tutan iki
mekanizmadan sdzedilmektedir: Bu mekanizmalardan biri
kilin ylizeyinde adsorbe edilen suyun, su molekiiliiniin dipol
6zelliginden ileri geldidini &ne siirer. Buna gdre negatif
yiiklii kil ylizeyinde, suyun pozitif ucu kile dogru gelir ve
negatif taraf ise disariya dogrudur. BSylece difer su
molekiilleri de birbirleri iizerinde yer alirlar. Kil
yiizeyinde suyu tutan ikinci mekanizma ise degisebilen
katyonlarin mobilitesidir. Katyonlar negatif kil
yviizeyinden uzaklasamayacaklarindan suyu c¢ekerler, bu
nedenle defisebilen katyonlar kil-su sisteminde Onemli yer
tutar[8].
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Kuru kil ylizeyi tarafindan adsorblanan katyonlar
negatif ylkli ylizey tarafindan sikica tutulurlar. Kilin
negatiflifini dengeleyecek miktardan fazla olan katyonlarla
onlara ait anyonlar kilin su ile temasinda c¢Ozeltiye
gecerler, adsorblanan katyonlar taneciklerin ylzeyleri
yvakininda ¢ok daha biiylik konsantrasyonlara sebep olduklara
igin tanecidin ylizeyinden disa doJru konsantrasyonu
dengelemek igin difilize olma efilimleri wvardir[{9]. Ancak
katyonlarin diflize olma egilimleri tanecidin orjinal

elektrik alani tarafindan sinirlandirilir.
2.3.Elektriksel Ozellikleri

Elektriksel c¢ift tabakayi(negatif yiikli), bir ylizey
yvikii ve sivi igindeki bu parcgacik ylizeylerinin gevresinde
birikmis olan bu negatiflidi karsilayabilecek karsi iyon

yikiiniin bilesimi olarak tanimlayabiliriz.

Karsa iyonlar z1t yizey yikleri tarafindan
elektrostatik olarak gekilir fakat ayni zamanda bu iyonlar,
yiizeyden konsantrasyonlarinin az oldugu bulk soliisyonu diye
adlandirilan bélgeye difilize olma efilimindedirler. Bu
durum vyeryiizii atmosferindeki gravitasyon ve difilizyon
cekismesine maruz kalmis gaz molekiillerine benzer. Cekisen
bu iki egilimin(difiizyon-gravitasyon) sonucu olarak gaz
molekiilleri yodunludunun diinya ylizeyinden artan uzaklikla
azaldifi bir denge dagilimina ulasir ki ayni tip dadilim bu
2elektriksel ¢ift tabakada da g6zlenir. Karsi iyonlarin
konsantrasyonu pargacik ylizeyinde yiiksek, ylizeyden olan
uzaklidin artmasiyla da azalir. Karsi iyonlarin bu difiize
karakteri Gouy ve Chapman tarafindan tanimlanmigtir ve
¢ogunlukla Gouy Layer ya da Difiize Layer olarak
adlandairilair. Bo6yle bir difiize tabaka sekil-2.2’'de
gbsterilmistir[{10]. '
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Sekil 2.2. Bentonitte elektriksel c¢ift tabaka

Elektriksel c¢ift tabaka iki kisimdan olusmaktadir:
Sabit tabaka ve hareketli tabaka. Cift tabakadaki ylizeyle
ters yiikli iyonlar yiizeye elektrostatik olarak cekilirler.
Bu ¢ekme bir konsantrasyon farki olusturur, sonug¢ olarak da
daha Once de sb6z edildidi gibi tanecikler ayni zamanda
konsantrasyonun diisiik oldugu b&lgeye dodru difiize olurlar.
Bdylece bu iki =zit olayin sonucunda bir gecis tabakasi

olustururlar.

Z1t yiikld iyonlarin konsantrasyonu, partikiil yiizeyindé
¢ok yiiksek olup, kati-sivi ara ylizeyinden itibaren ekspo-
nansiyel olarak azalir. Geg¢is tabakasindaki potansiyel
dedisimi tanecik ylizeyindeki defisime oranla daha yavastir.
Sekil-2.3 tende gdriildiigii gibi sabit tabakanin bitti#i nok-
tayla gegis tabakasi arasindaki bdlge zeta potansiyeli
olarak adlandirilir.
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Sekil 2.3. Bentonitte Zeta Potansiyeli

Zeta potansiyeli tanecikler arasindaki etkilesmelerin-
de bir Slciisiidlir. Zeta potansiyeli tanecik yiizey yiiki ile,
tanelerin tasidigi net pozitif (+) ylk deferi ve pH '1 ile
-direk etkilidir. Elektrolit konsantrasyonu ve katyon de-
gerlidi arttikcga Zeta Potansiyeli azalir.

Elektriksel ¢ift tabakanin kalinlidi, ¢Szeltinin
iyonik siddetine bagdlidir[ll]. Iyonik giddetin artmas:
¢ift tabaka kalinlidini azaltir, gegis tabakasi daralir.

2.4 .Radyoaktif Ataiklarin Depolanmasinda Killer

Radyoaktif atiklar her tiirli maddenin defisik
alanlarda kullanimlari sonucu meydana gelirler. Radyoaktif
atiklarin aktiviteleri =zaman iginde radyoizotoplarin

yaridmiirlerine bagli olarak azalir.
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Son yillarda niikleer enerjiden elektrik enerjisi elde
edilmesi giderek artan gekilde Onem kazanmaktadir. Buna
paralel olarak niikleer yakit ¢gevrimi nedeniyle olusan rad-
yoaktif atiklar gofalmaktadir. Bunlarin sadlikli sekilde
gevreden uzaklastirllma81 igin glivenli ydntemlerin gelisg-
tirilmesi insan ve c¢evre sadlidi igin artik bir sorun
olmaktadir.

Radyoaktif atik yontemi ile ilgili iki temel segenek
bulunmaktadir. Bunlardan biri atidi belirli bir yerde, ¢ok
uzun siire ayni durumda tutmak; diferi ise dodal olaylarin
atik kaynadini mobilize edip zararsizca etrafa yaymalarini
saflamak. Bunlardan ilkine "Yodunlastir ve Sinirla", ikin-
cisine ise "Seyrélt ve Dagit" vyaklasimi denir. Birgok
durumda bu iki yaklasim birlikte kullanilabilir. Tabii
bunlarin yaninda radyoaktif atiklarin insan gevresinden
uzaklastirlmasi konusunda baska alternatiflerde diisliniil-
mektedir. Ornegin;

a-) Yeraltina gdmmek

b-) Uzaya g6ndermek

c~) Buzullar ig¢ine gSmmek
d-) Deniz dibine gfmmek [12]

Son yillarda radyoaktif atiklarin toprafa gomiilerek -
depolanmasi giderek yayginlasan bir y&ntem olmustur. Bu
mekanizmalari g¢evreleyen jeolojik materyaller, yeralt:a
suyuna bir bariyer olusturmakta ve suyla tasinan radyo-
elementlerle kayag¢ ve killer arasinda difiizyon, fiziksel,
elektrostatik, kimyasal ylizey tutunumlari, iyon defisimleri
gibi etkilesimler s&z konusu olur.

Radyoaktif atiklarin bulunduklari ortamda taginmalari,
yayilmalari ve ylizey tutunumlarina ySnelik mekanizmalarin
anlagilmasi, depolanmalarina ySnelik bSlge materyal secimi
ve ySntemlerin belirlenmesi ag¢isindan biiylik Onem tagimak-
tadir. Kil mineralleri radyoaktif atiklarin depolanmasinda
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uygun bir katki maddesi olarak kullanildigindan dolayi, son
yvillarda radyocaktif elementlerin kil mineralleri {izerindeki
tutunma &6zellikleri bircgok deneysel ve teorik caligmanin
konusu olmustur.

Bu amagla yapilan deneylerde tanecik Dbiiylikliigii,
radyoelementin cinsi, kati matrisin yapisi, pH,
radyoelement derisimi yeralti sularinin kompozisyonuna
bagli olarak radyoaktif elementlerin davranislar:
incelenmektedir. Bu deneylerde genellikle statik bir
ybntem olarak tanimlanan Bach teknigi kullanilir. Bach
tekniginin asil amaci sivi fazdan kati faza alinan madde
derigimlerinin &lc¢iilmesi olup, fazlar arasindaki dagilim
katsayisi ile ifade edilmektedir.

_ VA =Ry (Vi)

R ads ( 2.1 )
? WsAads
Rp(ml/gr) : Dagilim katsayisi
V(ml) : Baslangicta kati faza eklenen aktif
¢bzeltinin hacimi.
Woe (gT) : Kati1i faz suyla dengeye geldikten ve

santrifiij ile ayraildiktan sonra tiip
iginde kalan su miktari.

W.(gr) : Kati fazin net agirligi.

A%(cpm) : Cdzeltinin baslangig aktivitesi.

A(cpm) : Tutulma sonrasi aktivite.

Genel olarak incelendiginde bentonit kili ile yapilan
pekcok calismalar neticesinde alinan sonuglarda fazlar
arasindaki dagilim katsayisi (Rp), Ornedin Kaolin kili ile
yapilanlardan biiylik, bunun nedeni olarak sunu sOylemek
miimkiin; iki tabakadan olusan Kaolin kilinde tabakalar
hidrojen ba§lariyla birbirlerine baglanarak siki bir yapi
olusturmaktadir. Oysa Bentonit tipi killer gevsek olarak
baglanmis iic tabakadan olusmugtur. Suyun kil yapisinin
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derinliklerine inmesine elveriglidir. Sisme 0Ozelligdi
gbstermekte olup, yiksek iyon de§isimi kapasitesine
sahiptir[13].

2.5. Bentonitik Killerin Endiistride Kullanildi§a Yerler

Bentonitler c¢ok farkli fiziksel zelliklerinden dolaya
endiistrinin ¢ok genig bir kullanim yelpazesinde yeralmak-
tadir. Ticari amaglar igin kullanilacak bentonitlerin
deferlendirilmesinde onlari kiﬁyasal bilegiminden c¢ok
fiziksel 6zellikleri Snemli yer tutar.

Bentonitlerin, kuvvetli kolloidal 6zellikleri, sisme,
aartma ve bagdlayici O&zellikleri onlara endiistride ¢ok
gesitli kullanim alanlari yaratmaktadir.

Bentonitler, kolloidal nitelidi ve yiiksek plastisite-
leri nedeniyle d&ékiim kumlarinda, sondaj sirasinda matkap
uclarini ve borularini sofutma ve yadlama isgleminde, de§i-
sebilen katyonlara badli olarak sarap, bira ve meyve suyu
endiistrisinde; renk veren maddeleri absorbe etme 6zelligin-
den dolayi yaglarin agdartilmasi isleminde; siispansiyon
6zellifinden dolayi ilag¢ sanayiinde, sekillendirmede d&kiim
camurunun viskozitesini ve tiksotropidi ayarladidindan
emeye sanayii ve seramik endilistrisinde; mekanik mukavemeti
ve plastisiteyi arttirmasindan dolayi Portland ¢imentosun-
da, kafit endiistrisi, lastik sanayii, sabun ve temizleyici
maddeler, giibre yapimi, yangin séndiiriiciiler ve boya endiist-
risi gibi pekgok endiistri dalinda kullanilmaktadir[l4].

2.6. Bentonitlerin Igerik Tespiti

Bugiin bentonitlerin icerik tesbiti ig¢in kullanilan
pekgok analitik metod vardir. Ancak genelde uygulamalari
¢ok zaman alir. Bu metodlardan biri( bizim karsilastirmada
kullandiimiz metod) Atomik Absorbsiyon Spektrometresi’

dir.
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2.6.1. Atomik Absorpsiyon Spektrofotometresi

Atomik Absorpsiyon Spektrofotometre(AAS) teknigi,
elektomagnetik radyasyonun atomlar tarafindan absorblanma-
sinin 6lc¢ilimiine dayanan bir metoddur. Homojen bir ortamin
uniform kalinliktaki bir tabakasindan gegen 1$1k:miktar1ni,
181§1n gectigdi tabakanin kalinlidi d’ye bagli ve gegen 1g1-
Jin siddetinin, I gelen 1sik I, a oraninin 1i1sifin

siddetinden bafimsiz oldufu ispatlanmistir[l5].

I = Ipe™ (2.2)
x = kc : (2.2.a)
A = log Iy/I = kcd (2.3)

I : d kalinligindaki tabakadan gegen isik
I, Gelen 1isik

: Absorpsiyon faktori

: Absorbans

: Absorpsiyon tabakasinin kalinliga

: Absorpsiyon maddesinin konsantrasyonu

= a0 b X

: Absorplanan madde tiiriine ve 1sik yoluna bagli

sabit
2.6.2. Atomik Absorpsiyon Spektrofotometreleri

Bir Atomik Absorpsiyon Spektrofotometresindeki en
6nemli bdéliimler:

a-) Incelenen elementin spektrumunu yayan bir isik
kaynadgz,

b-) Incelenen elementin, atomlarina ayrigtifi atom-
lastirici absorpsiyon hiicresi,

c-) Calisilan dalgé boyunun ayrildigi monokromatdr,

d-) Isik siddetinin &l¢iildiigli bir aliczi,

e-) Elektronik devre.
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2.6.3. Atomik Absorpsiyon Spektrofotometresinde Kullanilan
Teknikler

AAS’ de kullanilan basgslica teknikler sunlardir:

1-) Alev Teknigi

2-) Grafit Firin Teknigi

3-) Hidriir Teknidgi

4-) Soduk Buhar Teknigi
Bizim numunelerimizin icerik tespitinde Perkin Elmer (3030
model) Atomik Absorbsiyon cihazinda alev teknidi kullanil-

mistir.

Alev tekniginde kullanilan alevin g6revi, Ornegi
atomik hale déniistiirmektir. Alevdeki gazlarin ve dolayi-
siyla Ornek bilesimlerin alevdeki hizi, 6rnefin atomlas-
masi igin gerekli siire gibi faktSrler alevde Olcgiim yapila-
cak b&lge igin oldukga Snemlidir. Bu nedenle atomlasmanin
miimkiin oldudunca gabuk olmasi istenir.

AAS’de hava-asetilen alevi en iyi bilinen ve kulla-
nilandir. Bircok element i¢in atomlagmada iyi bir gevre ve
sicaklik sadlar, ayrica hava-asetilen alevinin emisyonu
oldukcga diisiiktiir bu nedenle ¢ok sayidaki element igin ideal
sartlar saglar. Ancak hava-asetilen alevinin sicakligi
metal-oksit baflarinin birgofunu ayristirmak igin yeterli
degildir. BOylece alevde yeterli atom olusumunu saflamaz
ve spektral olmayan girisimler olur bu nedenle 30 kadar

element hava-asetilen aleviyle tayin edilemez.

Alternatif olarak azotperoksit-asetilen alevi kulla-
nilmistir. Bu alev oldukga diigiik yanma hizinin olmasi
nedeniyle sicak alev ¢ok sayida metal igin iyi bir kim-
yasal, termal ve optik g¢evre olusturmaktadir.

Alevli AAS’ de iki tiir yakici kullanilir. On karig-
tirmasiz yakicilarda Srnek ¢8zeltisi, yanici ve yakici gaz

birbirine karismadan ayri ayri tasinirlar ve vyakici
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basliginin hemen ¢ikiginda karisirlar. Giinlimiizde 6n karis-
tirmali yakicilar kullanilir, ¢linkii bu alev bagliklara
minimum girisimlerle tayin yapabilmek igin iyi bir g¢alisma
ortami saflar. Ornek ¢&zelti pinématik sislestirici ile
emilir ve bir sis gibi piliskiirtiiliir. Sis halindeki Ornek
yanmanin gergeklestifi aleve ulasmadan Once yakici ve
yanici gaz ile tamamen karisir. Alev teknigi Ozellikle
drnek yiiksek konsantrasyonda element igeriyorsa kullanilir.



BOLUM 3. NOTRON AKTIVASYON ANALIZI

Notron Aktivasyon Analizi ¢ok hassas ve kesin sonug
veren ¢oklu element analiz y6ntemidir[1l6]. Aktivasyon
analizi kimyasal analizlerdeki gibi atomlarin dis elektron-
lariyla degil cgekirdek yapisi ile ilgilidir.

Aktivasyon analizinde numune igindeki atomlar;
nétronlar, protonlar, fotonlar veya yiliklli parcaciklarla
bombardiman edilerek radyoaktif hale getirilirler, b&yle-
likle bombardiman eden taneciin cinsine ve maddenin yapi-
sina badli olarak ya ayni elementin izotoplarina ya da
defisik elementlerin izotoplarina ddniisiirler.

Aktivasyon analizi 1936 ' da G.V. Hevesy ve H. Levy '’
nin cevher &rneklerinde Europium tayini yapmasindan beri
uygulanmaktadir. Bu metodun duyarlilidi yliksek ndtron
akisina sahip niikleer reaktdrlerin ortaya c¢ikmasiyla art-
mistir. NOtron kaynaklarinin g¢esitlenmesi, elementlerin
niikleer &zellikleri hakkindaki bilgilerin artmasi ve ayirma
gliicli yliksek kati-hal dedektdrlerinin kullanilmaya baslan-
masi ile Notron Aktivasyon Analizi ¢ok kullanilir bir eser
element analiz ySntemi olmustur. Analiz hem kalitatif hem
de kantitatif yapilir. Numune i{izerinde herhangi bir isglem
gerektirmeyen ve tahrip etmeden kullanilabilen bir analiz
yéntemidir. Bu 6zelliginden dolayi da; jeoolji, arkeoloji,
metaluriji, cevre kirliligi arastirmalari, tarim, veteriner-
lik, tip, biyoloji ve endiistri gibi ¢ok genisg bir kullanim
alanina sahiptir.

Genel olarak nStron aktivasyon analizi asag@idaki
semada verilen basamaklardan olusur.
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Sekil.3.1l- N&tron Aktivasyon Analizinin lslem Basamaklari.

3.1. N6tron Aktivasyon Analizinde Dikkat Edilmesi Gereken

Hususlar

Notron aktivasyon anlizinde dikkat edilmesi gereken
hususlarin basinda analiz i¢in en uygun reaksiyonun se¢imi
gelir. En uygun reaksiyon seg¢iminde asagidaki durumlar

gbzdniine alinmalidirs:

1. istenilen aktivite uygun bir isinlama zamani iginde
gercgeklesmelidir.
2. {Uretilen radyoizotop uygun bir yaridmre sahip

olmalidir (T>min)
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3. Radyoizotop tarafindan yayilan radyasyonun cinsi ve
gsekli biliyiik sayim zorluklari olusturmamalidir.

4. Minimum saylda girigim reaksiyonu olusmalidir[1l6].

En uygun niikleer reaksiyon seg¢imi sadece izotop ve
bombardiman eden parcaciga dedil ayni zamanda analiz edilen
ornefin kompozisyonuna da badlidir.

N6tronlar elementlerin gekirdekleriyle baslica iki tip
tepkime verirler:

1. Sagilma
a-) Elastik sag¢ilma
b-) Inelastik sagilma (n,n’)
2. Sdgurma
a-) Parcacik salinmasi (n,a), (n,p), (n,2n)
b-) Radyoaktif kapma (n,y )
c~-) Fisyon (n,f)

Biitiin bu olaylarin meydana gelme olasiliklari, hedef
¢cekirdedin cinsine ve ndtronun enerjisine baflidir. Radyo-
aktif {liriin ¢ekirdek karakteristik bir yari Omiir ve belli
bir modla parcalanarak kararli hale dodniiglir. Genellikle
gekirdeklerin % 90 ‘1 (n,y) reaksiyonu ile aktiflenir; beta
ve onu takip eden bir veya birkag¢ karakteristik gamma 1sini
salarak kararli hale gelir.

'Bu karakteristik yari Smiir ve enerji sayesinde elemen-
tin tayini yapilir. Birden fazla gamma 1§ini salinmasi du-
rumunda bu gamma 1$1nlar1n1h siddetlerinin oranlari,element
tayininde iiciincii bir veri olarak kullanilir. Her radyocak-
tif gekirdedin parcalanma semalarini gésterir tablolar mev-
cuttur[17]. '

N6tron aktivasyonunda en uygun niikleer reaksiyon se-
¢iminin yaninda numunelerin isinlamaya hazirlanma sekli de

¢ok Snemlidir. N&6tron aktivasyon ydntemi kimyasal
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metodlarla bulunamayan elementlerin g&zlenmesini sadlayan
bir metoddur Bu yiizden de numuneler isinlamaya hazirla-
nirken temiz olarak hazirlanmasina dikkat edilmeli ve daha
sonra da temiz kaplarda muhafaza edilmelidir. Numunelerin
hazirlanmasinda temiz aletler kullanmali ve eldivenle gali-
si1lmalidir[16].

N6tron aktivasyon analizinde kullanilan kaynaklarin

secimine gelince, kaynaklari;

1-) N&tron kaynaklari
2-) Yiiklid parcacik kaynaklari
3-) Fotomnlar

seklinde siralayabiliriz. NOtron aktivasyon analizinde
kullanilan ndétron kaynaklari ise; reaktdrler, hizlandiri-

cilar ve izotopik kaynaklar olarak siniflayabiliriz.

Notron aktivasyon analizi igin en yliksek nétron akisia
saflayan kaynak reaktdrlerdir. Reakt&rler U®? ’in zincir-
leme bdliinme reaksiyonu prensibine dayali olarak c¢alisir-
lar. Bu reaksiyon asagidaki sekildedir.

92'[]‘235 + onl .....,57La1“5 + 35Br88 + 3 onl + 200 MeV

ReaktSrde ac¢ida c¢ikan ndtronlarin enerji spektrumu

genistir 0.001 eV - 15 MeV aralifina yayilmigtir.

Hizli nétronlar (E > 0.5 MeV)
Epitermal n&tronlar (0.2 MeV < E < 0.5 MeV)
Termal nétronlar (E < 0.2 MeV)

Pekgok elementin termal ndtronlarla etkilesme
kesidinin Dbiiyliik olmasindan dolay:i ndtron aktivasyon
analizinde termal ndtronlar daha g¢ok kullanilir. Ayrica
reaktdrler verdikleri akinin yliksekligi, akinin stabil
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olusu, wuzun siireli i1sinlamalarin yapilabilmesi gibi

avantajlari vardir.

Yukarida s&6zii edilen hususlar dikkate alindiktan
sonra, 1sinlama esnasinda ve sayimlarin deferlendirilmesi
sirasinda ndétron aktivasyon analizinin hassasiyetini
etkileyen birtakim faktérleri de sOyle siralayabiliriz:

a-) Reaktdrdeki nétron akisi

b-) Isinlama siiresi

c-) Bekleme siiresi

d-) Matris elementlerinden olusan radyoniiklidlerin
gama i1sinlari ve yari Omiirleri

e-) Gama spektrometrenin ayirma giici ve verimi

Bu parametrelerin bazilari analiz esnasinda optimize
edilebilir. Ozellikle 1sinlama ve sayma olanaklari bunda
etkilidir[18].

3.2. N6tron Aktivasyon Analizinde Girigimler

N6tron aktivasyon analizinde goriilen girisimler iki

tiptir:

1-) Iki farkla radyoniiklidin ayni enerjide gama i1sini
salmasi.
2-) 1ki veya daha fazla niikleer reaksiyonun ayni rad-

yoizotopu iiretmesi sonucu olusan girisimler.

Birinci tip girisimler, radyoniiklidlerin yari Smiirle-
rinin farkli olmasi ve bir radyoniiklidin birden fazla gama
1s1ni1 salabilmesi ve bOylelikle siddetlerinden kolaylikla
ayirdedilebilir.

Ikinci tip girisimler ise genellikle hizli ndtron re-
aksiyonlarinda goriillirler. En ¢ok goriilen ikinci tip giri-

simler:



Al% (n,v)
Si* (n,p)

P (n,@)

Mn* (n,y)
Fe*® (n,p)

Co*¥ (n,a)

Aragstirma reaktdrlerinde hizli ndtron akisi termal ndétron
akisindan c¢ok diisiiktiir, ayrica (n,a) ve (n,p) gibi hizla
ndétron reaksiyon tesir kesitleri, termal ndétron (n,y) tesir
kesitlerinden c¢ok daha diigiiktiir.

[18,19,207.

3.3. NG6tron Aktivasyon Denkleminden Radyoizotoplaran

AlZS
A128
A128

Mn>*®
Mn*®
Mn>
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Mg* (n,y) Mg%
AlY (n,p) Mg¥
8i* (n,a) Mg¥

Na®® (n,y) Na*
Mg* (n,p) Na*
Al?” (n,a) Na*

Bu sebeple ikinci tip gi-
rigimden gelen katki da kiigiiktiir. Ancak girisimi yaratan
radyoniiklidin konsantrasyonu analizini yaptigimiz radyoniik-
lidin konsantrasyonuna gére daha fazla ise girisimden gelen
katki biiylik olacaktir. Bu durumda girisimden gelen katki

girisim veren elementler tek tek isinlanarak bulunur

Relatif Siddetlerinin Hesaplanmasai

Aktivasyonun olusumu ve bozunma bir sema halinde

verilirse (sekil 3.2),

Numunenin aktiflenmesi

- e e —

Sekil 3.2. Aktivasyondan sonra O6rnedin saturasyonu ve

bozunmasi

t,

-

Saturasyon(A,)

— e — —— ——

P A’t=As ( l_e-lt)

t.

T
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Numune t siiresi boyunca n&tron bombardimanina (& ndtron/

2

cm* sn) maruz birakiliyor. t ani boyunca radyoaktif

atomlarin sayisi ve numunenin aktivitesi (3.1) bagintisina
gbre azalacaktir.

A =1, (1- e’ ) (3.1)

t anindaki aktivite

>

A, : saturasyondaki aktivite

A : bozunma sabiti

(3.1) bagintisindan da goérildigi gibi pratikte
saturasyon aktivitesine ulasilamaz(A= 0.693/t;;;). Ornedin
numune 2 yari Omiir kadar siire aktiflenirse A, / A, = %75
olur. Numuneyi i1sinladiktan sonra saymaya baglandidi ana
kadar gecen siireye bekleme zamani (t,;) denir[21].

Numune t kadar siire aktivite edilirse, numunenin
aktivitesi (A,) su bagintiyla belirlenir(3.2),

om,N,b as

: (3.2)

A°=

: termal etki kesidi (cm?)

numunenin kiitlesi (gr)

[ 1)

: avagadro sayisi (6.023 102 atom/gr)
ndtron akisi (ndtron/cm’s)

numunenin bolludu

saturasyon faktdrii ( 1l- e™%)

=woe e=E

numunenin atomik adirligi

Numuneyi aktifledikten sonra t, siiresi kadar
bekletilip, t, siiresi kadar sayilirsa, sayimlarin sayisi Ny

su sekilde hesaplanir(3.3),
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Ng=N, (e *1-g™*f) (3.3)

N, : 1isinlama bitti§i andaki radyoaktif atomlarin
sayisi

€ty ¢ £, + £,
Ayni zamanda Ng;

N
Ny=—oor .
' a eabsGIy ( 3.4 )

N : fotopikin altinda kalan alan
€.s ¢ intrinsic pik verim deferi

Iy : gegis siddeti

G= A/4nr? A : dedektdr alani
r

¢+ dedektdrle numune arasindaki mesafe

(3.3) ve (3.4) esitliklerinden teorik ve deneysel sonuglari
Ny icin birlestirirsek;

(X 1 )
M= eaqu})( e—AQ_e~l%) A (3-3)
(3.2) ve (3.5) ésitliklerinden
N 1 _ omyNydas
Al EabstG) ( e-ktl_e-lts) W (3-6)

G faktdriinii her radyoizotop igin ayni olarak alirsak ve

m=N,¢m, olarak tanimlarsak m relatif olarak asagidaki

bagintiyla hesaplanabilir;

NAW
m= _ 3 . 7
€apsly0a (L= ) (eH1_g™) (3-7)
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3.4. N6tron Aktivasyon Analizinde Dogruluk ve Kesinlik

N&tron aktivasyon analizinde dodruluk sistematik
hatalara baglidair.

Kesinlik 1ise bir deneydeki rastgele hatalarin
miktarinin etkisindedir wve deneyin tekrar edilebilir-
ligidir. Yiksek kesinlik yliksek tekrar edilebilirlik-
tir[18].

Sistematik ve rastgele hatalari su sekilde
siralayabiliriz:

Rastgele hatalar:
1-) Sayimdaki istatistiki hatalar
2-) Ornek hazirlamadaki kirlilikler
3-) Kullanilan aletlerdeki dalgalanmalar

Bu rastgele hatalar {istiiste binerek toplanir ve

standart sapma ile karakterize edilir.

Sistematik hatalar:

1-) Standardin yanlis hazirlanmasi

2-) Kantitatif analizlerde kullanilan standart ve
numune arasindaki konsantrasyon ve geometri farklilikla-
rindan dodan hatalar
. 3-) 01 zaman kaybi .

4-)y Br, Hg ve I gibi bazi elementlerin 1isinlama
esnasinda kaybolmasi

5-) Reaktdr akisinin i1ginlama boyunca sabit kalmamasi

6-) Transfer zamaninin tam olarak belirlenememesinden
kaynaklanan hata

Sistematik hatalarin belirlenmesi ve dolayisiyla da
giderilmesi zordur. Bu sebeple calisma Snceden ¢ok iyi bir
sekilde planlanmali ve bu program dahilinde yliriitiilmelidir.



BOLUM 4. CALISMADA KULLANILAN SISTEM

4.1 .Reaktdr

Triga Mark II EJitim ve Arastirma Reaktdrii; hafif su
sofutuculu, grafit yansiticili ve % 20 zenginlestirilmis
Uranyum yakitin Zirkonyum hidrit yavaslatici ile homojen
bir sekilde karistirilmasiyla 69 yakittan meydana gelen
reaktdr kalbinde, de§isik konumlarda bulunan 3 adet kontrol
cubufunun hareket etmesi ile cgalisan ag¢ik tank tipi bir
reaktdrdir[22].

Stirekli halde 250 kW ve darbeli halde 1200 MW giig
seviyelerine kadar ¢ikilmaktadir.

Reaktdérde acifa cikan 1si birinci ve ikinci sofutma
devreleri yardimi ile atmosfere atilmaktadir. Reaktdr
kalbi doal tasinimla sofutulmaktadir. *

Reakttrde minimum kiitle ile maksimum aki elde ede-
bilmek amaélyla reaktdr; gevresinde, yakitlarin alt ve iist
taraflarindan grafit yansiticilar kullanilmaktadir. Béylece
noétron kacagdi minimuma indirilmektedir.

Reaktdrde bircok deney ve aragstirmalar igin gerekli
nétron ve gama akilarinin elde edilebilece§i isinlama diize~
nekleri asa§idaki gibidir.

Merkezi isinlama

Tavsan sistemi

Radyal i1sinlama tiibii
Delici isinlama tiibli

Tefetsel i1sinlama tiibi
Isil kolon
Kuru isinlama tiibii

e I o) TN © ) B R #F B N R
]
[ N ™
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Calismada kullanilan sistem Tavsan sistemidir. Tavsan
sistemi ¢ok kisa yari Omiirlii izotoplara sahip malzemelerin
1sinlamasinda kullanilir. Tavsan sisteminde calisilan
termal ndtron akisi yaklasik olarak 1.66 10'?2 nétron/cm’sn
dir.

4.2.Dedektor

Calismada kullanilan dedektér XTRA (Extended Range)

% 20 verimli ve 0.5 mm berilyum pencere kalinlikli yliksek
saflikta bir germenyum dedektSrdiir. Yariiletken dedektdr
malzemesi p-i-n yapisinda bir dioda doniigtiiriilmiis germenyum
kristalidir. Bu kristallerin vyapisini band modeliyle
anlamak miimkiindiir; Xristalin valans bandiyla iletkenlik
band1 arasindaki yasak b&lge genislii oda sicakliginda
bile valans elektronlari igin asilabilecek kadar kiigiiktir
(yaklasik olarak 2.9 - 3.6 eV) bdylece yariiletken dedek-
t6rden elde edilen yiik sinyali biiylimlis ve istatistik sapma
kiigiilmiistiir. Iletkenlik bandina foton etkilesmesiyle
uyartilan elektronlara ek olarak termal olarak uyartilan
elektronlar istatistiksel bir giiriiltli backgroundu meydana
getirirler. Bu gqiiriiltliyi minimuma indirmek igin dedektdr
sivi azot sicaklifinda soutulmaktadir[23].

Calismada kullanilan dedektdr Canberra Nuclear Inc.
firmasinin GX2018 HpGe modelidir. Dedektdr igin firma
tarafindan verilen 6zellikler asagida verilmistir[24].

% 20

22.0 kev de 0.8 keVv
88.0 keV de 0.9 kev
1.33 MeV de 1.8 keV
1.33 MeV de 48:1

Relatif Verim
Enerji Rezoliisyonu (FWHM)

(2]

Pik Compton Orani

cdl®®; 22 kev ve 88 keV

Enerjide Verim Orani 20:1

"
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Sekil 4.1. Sistem 100 blok semasi

4.2. Sistem 100

Sistem 100 PC bazli bir analizdr olup tim spektros-
kopik arastirmalarda kullanilabilir. PC igine yerles-
tirilmis g¢ok kanalli analizdr kart:i ile anolog dijital
geviriciden gelen sinyali kendi mikroislemcisinde aninda
deferlendirip hafizasinda saklayabilmekte ve bu nedenle PC
den bagimsiz olarak galigabilmektedir. Cok kanalli anali-
z<;5r biinyesinde Intel 80186 8 MHz 16 bitlik bir islemci bu-
lundurmaktadir. Bu islemciyle veriler 16384 kanalda 32 bit
hafizada olmak {izere saklanir. Her grupta farkli spektrum-
lar alinabildigi gibi ekranda bunlari ayri ayri veya karsi-
lastirmali olarak ayni anda ikiger ikiser gorebilmekte
miimkiin .

Spektrumlarin enerji kalibrasyonlari lineer veya

ikinci dereceden bir polinomla enerji ve kanal numaralari
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verilerek ya da doﬁrudan bilinen parametrelerden gidilerek
yapilabilir. Sistem 100 blok semasi sekil 4.1 de verilmisg-
tir.

4.4. Sampo 90

. Sistem 100 de alinan spektrumlarin deferlendirilme-
sinde kullanilan bir gok y spektrum analiz programi vardir.
Bunlardan biri olan Sampo 90 GeLi ve HpGe dedektdrlerle
alinan y spektrumlarinin analizinin hizli ve dodru olarak
yvapilmasini saglayan Micro Sampo ve Sampo software ailesi-
nin son versiyonu olan bir y spektrum analiz programidir.
Bu programin PC bilgisayarlarda calisan bu versiyonu ile
Sistem 100 de alinan spektrumlar deferlendirilir.

Sampo da pikler lineer veya logaritmik bir background
izerinde gaussien bir tepe ile yanlarda exponansiyel kuy-
ruklara fit edilirler. Program fit isleminde en kiiciik ka-
reler metodunu kullanir ve agirlikli x? fonksiyonu minimize
edilir[24].

Sampo da enerji kalibrasyonunda Sistem 100 den farkl:
olarak O6nce shape kalibrasyonu yapilir; deferlendirilecek
spektrumlar igin &nce izole pikler iceren standart nokta
kaynaklara ait spektrumlar alinir ve bunlar analiz edilerek
shape parametreleri bulunur. Bu kalibrasyon belli enerji-
ler igin piklerin genigligi ve kuyruk uzunluklarinin ener-
jiyle defisimini verir. Enerji kalibrasyonu ise; shape
kalibrasyonu sonucunda elde edilen kanal numaralari kulla-
nilarak Sistem 100 deki enerji kalibrasyonu gibi lineer

veya ikinci dereceden polinoma yapilir.

Sampo da bir spektrum deferlendirilmeden Once bu
spektrum ic¢in yapilmis shape, enerji ve verim kalibras-
yonlari cagirilir daha sonra analizi yapilacak spektrum

bunlarin {izerine g¢afirilarak fite gegilir.



BOLUM 5. DENEYSEL CALISMA

5.1. Bentonitin Tanisi Amaciyla Yapilan On Calismalar

Deneysel calismalar Ordu ilinin Unye; Cankiri ilinin
Kursunlu kazalarindan alinan numunelerle yapilmistir. Unye
numunesi Istanbul Yildiz Porselen fabrikasindan, Kursunlu
numunesi Esmad A.S.’den alinmistir. Dodal hali ile Unye
numunesi seramik yapiminda, EKursunlu numunesi dd&kiim
sanayiinde kullanilmaktadair.

DoJal numuneler kurutulduktan sonra ITU, Maden
Fakiiltesi Cevher Hazirlama  Kiirsilisi Laboratuvarinda
6glitiilmiis; 325 mesh’lik (44 u) eleklerde elenmis, elek
altinda kalan kisimla galisilmistair.

Numuneler yapilan IR ve DTA analizleri ile bentonitik
kil olarak tanimlanmislardair.

IR analiz galismalari Schimadzu IR-400 analiz cihazi
ile yvapilmistir. Cihaz numunenin iizerine diisen IR 1g1§in
bir kismini absorbe etmesi bir kisminida ge¢irmesi esasina
dayanmaktadir. Gegirgenlik ile dalga boyu (veya dalga sa-
yi1s1) arasinda c¢izilen grafik maddenin bir karakteris-
tigidir ve tanisinda kullanilabilmektedir. Kullanilan
cihazin calisma bdlgesi 650-4000 cm™'(2.5-15 ) arasidir.

Analiz ig¢in numuneler KBr daditma ortami kullanilarak
tablet haline getirilmislerdir. 10 mm’lik bir disk igin
8.5 ton/inc? ’lik bir baski vakumda uygulanmaktadir.
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Sekil.5.1. Numunelere ait IR efrileri.

Sekil.5.1 ‘deki 2.9 p (3450 cm!) bandi kristal
yapidaki suya yaklasik 6 p’‘deki band tabakalar arasindaki
serbest suya aittir. 9.6 p bandi ise Si-O gerilme bandi-
dir.

Kursunlu numunesine ait grafikte de (sekil 5.1) yak-
léslk ayni deferlerde bandlar bulunmaktadir ki standart c¢a-
ligmalar ile karsilagtirma yapildi§inda numunelerin bento-
nitik kil olarak tanlmlanabileceqi anlasilmaktadir.

Diferansiyel Termal Analiz (DTA), numunenin isitilmasa
sirasinda olugan fiziksel ve kimyasal déniislimler igin ge-
listirilmis dinamik bir y6ntemdir. Bu déniisiimlerin olus-
tufu sicakliklar gcaligilan numuneler icin karakteristiktir.
Bunlarin belirlenmesi ile numunenin iceri§i bulunabilmek-
tedir.
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Caligmada Linseis DTA 63 analiz cihazi kullanilmistir.
Inert madde olarak Al,0; kullanilmistir. Numunelerimize ait
DTA termogrami sekil 5.2 ’'de verilmistir.

Sekil 5.2. Numunelere ait DTA termogramlar

Numunelerin ortalama tane biiyiikliikleri Malvern marka
zetasizer-3 cihazi ile elde edilmistir. 633 nm dalga boylu
lazer i1siginin kullanildigi cihazda tanelerin 1s1§1 sagma-
larindan yararlanilarak tane bilyiikliigii dagilimi sayisal de-
Jerler ve sematik olarak elde edilmistir. '

Numunelerin kimyasal icgerikleri Perkin Elmer 3030
model atomik absorpsiyon spektrofotometresinde belir-
lenmistir. Bulunan elemetlerin afirlikca yilizdeleri tablo

5.1’de verilmistir.

Tablo 5.1. Numunelerin Kimyasal igerikleri

Numune | SiO, AlLO, Fe, O, | TiO, CaO MgO | Na,O | K0
% % % % % % % %
Unye 7030 15.0 1.10 0.30 1.60 230 145 | 120

Kurgunlu 60.6 13.75 30 | 032 420 1.85 141 | 166
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Numunelere ait SEM (Scanning Electron Microscopy)
goériintiileri sekil 5.3 ’‘de verilmistir. Goriintiiler x2000
bliylitiilmiistir. Tablet haline getirilen numuneler ince bir
karbon tabakasi ile kaplanarak alinmistir.

Unye

Kursunlu

Sekil.5.3. Numunelere ait SEM goériintileri.
5.2. Notron Aktivasyon Analizi Deneyleri

Yapilan deneylerde, bentonit kil mineralinin kalitatif
ve kantitatif icerik tesbiti amaglanmigtir. NOtron Akti-
vasyon Analizi ydntemi kullanilarak Unye ve Kursunlu ySre-
sine ait kil mineralleri isinlanarak kalitatif ve kanti-
tatif analizleri vyapilmis sonuglar Atomik Absorpsiyon
Spektrofotometresi ile bulunan kimyasal sonuglarla kar-
si1lastirilmistair. Unye ve Kﬁrsunlu numunelerine ait
calismalar farkli sayim kosullarinda gergeklestirilmistir
bu yiizden numunelerin isinlama ve sayim kosullari ayri ayra
verilecektir.
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5.2.1. Unye Numunesi I¢in DedektSr Verim Efrisinin
Belirlenmesi

Numunelerde kisa yari Omiirlii radyoizotop olabilecegi
diisiiniilerek calismaya baslamadan 6nce dedektérle birlikte
elektronik sistem ve sayim sistemi ITU, Nilkleer Eneriji
Enstitiisii’ne tasinmis b&ylece transport zamanindan
kaynaklanabilecek hatalar azaltilmaya ¢alisilmistar.

Dedektdr Niikkleer Enerji Enstitiisii’ne tasindiktan sonra

. trisi (35 jedektSr—] ] Fosi)
1.5 mm kalinlikli Al levha arkasindan dedektdriin mutlak
verimi belirlenmigtir. Bunun igin Snce, aktiviteleri IAEC
tarafindan verilmis olan Ba!**, am**!, cs!¥, Co®® standart

kaynaklari kullanilmistair.

Bu nokta kaynaklarla alinan sayimlar Sampo 90’da fit
edildi ve bulunan alan de§erleri (N) (5.1) esitligi kulla-
nilarak €,;,, dedektdr verim deferleri hesaplanmistir.

€ = ol
abs IYAC

(5.1)

Gegis siddeti(I,) deferleri literatiirden [17] alinmig,
aktiviteler (A) ise 1 Haziran 1977 tarihine ait olarak
verilen aktivite deferlerinden gidilerek sayim yapilan giin
igin hesaplanmistir. Bulunan €,;,, deferleri Sampo 90’'1in
dedektdr kalibrasyon meniislinden girilerek dedektSr verim
efrisi gizdirilmigtir. E§rinin daha iyi ve biiylik enerjiler
(¢linkii numuneler Na®*’e ait 2754 keV ve Ca*®’a ait 3084 kev
de enerjilere sahip radyoizotoplar igeriyor) icin de iyi
sonug verecek nitelikte olmasi igin aktivitesini bilmedi-
Fimiz Eu'®? kaynadi ve numunenin iginde bulunan Na%*'e ait
1368 keV ve 2754 keV'’deki pikleri deferlendirilerek relatif
€.,s degerleri hesaplanmistir. Bulunan relatif €,,, defer-
leri en kiiciik kareler metoduna gdre kaydirilarak mutlak

verim edrisi ilizerinde uygun yerlere yerlestirilmigtir.
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Herbir €,, deferi igin alandan, aktiviteden ve
I,’lardan kaynaklanan hatalar (5.2) esitlidi kullanilarak

hesaplandi.

o=«a§+oi+o§ (5.2)

o, (aktiviteden gelen hata) deferleri nokta kaynaklar igin
IAEC tarafindan verilen referanstan, o;, (gegis siddetinden
gelen hata) deferleri literatiirden [17] ve oy (alandan
gelen hata) deJerleri ise Sampo 90 fit sonuglarindan

alindi

Bal®, am?*!, Cs'¥, Co%, Eu!? ve Na%’e ait 1368 keV ve
2754 keV deki enerjiler ig¢in hesaplanan €., deerleri hata-
lariyla birlikte Sampo 90’'1in dedektdr kalibrasyon meniisiin-
den girilerek verim edrisi yeniden ¢izdirildi. €,,, defer-

leri hatalariyla birlikte Tablo 5.2.° de verilmistir.

Verim deferlerinin bir egriye f£fit edilmesi igin
Marquardt[25] lineerizasyon metodunu kullanan ve en kiiciik
kareler metoduna gbére g¢alisan bir fortran programi kulla-
nilmistir. Program on parametreye kadar olan lineer ve
lineer olmayan fonksiyonlara £fit olabilmekte ve sonug

olarak parametreleri ve hatalarini verebilmektedir.
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Tablo 5.2. Dedektdriin 35cm ve 1.5 mm kalinlikli Al icin
verim deferleri

E, (keV) Eaps*10% Mutlak Hata
32.100 9.790 0.757 .
80.999 | 21.136 1.505
121.782 17.063 0.233
244.692 11.270 0.232
276.404 10.156 0.541
302.858 9.014 0.450
344.275 7.996 0.139
356.014 7.640 0.374
383.859 7.169 | 0.363
661.661 . 4.678 0.327
778.903 3.860 0.086
867.388 3.469 0.103
964.131 3.265 0.053
1112.116 2.930 0.048
1368.643 2.400 0.043
1408.011 2.372 0.010
2754.034 1.274 0.037

Programa (5.3) esitliginde verilen fonksiyon verilmis ve
deferler bu fonksiyona fit edilmigtir.

e=exp (a, - (a,+a, e *F(e™*") ) InE (5.3)

a,=1.1952 a,=0.7952 a,=-1.7302
a,=39.9227 a;=-0.1454



degerleri fit fonksiyonundan bulunan katsayilardir.
sonucu bulunan deferler tablo 5.3.
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'de verilmistir.

Fit
Bu

deferler dedektSr verim deferleri olarak alinmis ve Unye

numunesinin analizinde kullanilmistir.

Tablo 5.3. Fit sonucu bulunanan €,,, de§erleri
E, (keV) Eaps10* Mutlak Hata
32.100 9.804 0.757
80.999 20.988 | 1.505
121.782 17.648 0.233
244.692 10.538 [0.232 d
276.404 9.579 0.541
302.858 8.914 0.450
344,275 | 8.057 | 0.139 i
356.014 7.846 0.376
383.859 7.391 | 0.363 |
661.661 4.743 | 0.327
778.903 4.127 0.086 ,
867.388 3.756 0.103 |
964.131 3.416 0.053 ’
1112.116 2.991 | 0.048
1368.643 2.436 0.043
1408.011 2.366 0.010
2754.034 1.274 0.037 J
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Kursunlu numunesinin sayimlari ttli, Fizik B6limi,
Niikleer Enerji Arastirma Laboratuvarinda alinmig, bu
nedenle daha &nceki c¢alismalarda 6cm sayim geometrisine
gbre hesaplanmig olan dedektdr verim deferleri kullanilmisg,
yeni bir dedektdr verim edrisi hesaplanmamigtir. Unye ve
Kursunlu numuneleri igin kullanilan dedektdr verim egrileri
sekil (5.4.a) ve gekil (5.4.b)’de verilmistir.

1@ -
g
]
c 4
> ]
Dod.~Kaynok mesafestl : 35 cm
E Sogurucu Al : 1.5 mm
1 T T T T T T T T T T T —T —
.1 1
Ener j t{MaV)
b)
1 vt
g Z
‘g -y
c 4
2 4
ﬂ
Ded.-Kaynak megssfTestl z & cm
g Sogurucu Al : @2.51 mm
1" T T Y T T T -

2.1
Enerj t(MeaV)

Sekil 5.4. a) Unye numunesi igin kullanilan dedektSr verim
e§risi b) Kursunlu numunesi ig¢in kullanilan dedektSr verim
efrisi
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5.2.2. Numunelerin Iginlanmasi

linye ybresine ait bentonitik kil numunesi iginlamaya
gegcilmeden Once Nilkleer Enerji Enstitiisii’nde Mettler H54AR
marka hassas tartida 12 mg (toz) olarak tartilmis ve strech
folyolara sarilmistir. Isinlamaya hazir hale getirilen
numuneler N.E.E.’deki Triga-Mark II tipi reaktdrde, Tavsan
sistemiyle 6.5 dakika isinlanmis ve 1.5 dakikalik 8 spek-
trum alinmistir. Bu spektrumlarda kisa ve uzun yari Smirli
radyoizotoplar gézlenmistir. Unye numunesine ait spektrum-
lar sekil 5.5.a ve sekil 5.5.b’de verilmistir.
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Sekil 5.5. a) Unye numunesine ait 3. dakika sonunda alinan
spektrum
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Sekil 5.5.b) Unye numunesine ait 12. dakika sonunda alinan
spektrum

Kursunlu numunesi, Mettler H54AR marka tarti aletinde
10.4 mg olarak tartilmis, N.E.E. reaktoriinde tavsan
sisteminde 5 dk. siire ile isinlanmistir. Isinlanan numune
en kisa siirede (10 dk.) Fizik BOliimi Nikleer Enerji Arasg-
tirma Lab.’na getirilmis burada 15 dk.’lik bir spektrum
alinmistir. Yaklasik 2 saat sonra ikinci bir sayim daha
alinmistir. BO8ylece Kursunlu numunesine ait kisa ve uzun
Omiirlii radyoizotoplarin gériilmesi ama¢lanmistir. Kursunlu
numunesine ait spektrumlar sekil 5.5.c ve sekil 5.5.d’ de

verilmistir.
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spektrum d) 2 saat sonra alinan spektrum

Sekil 5.5.c) Kursunlu numunesine ait 25 dk. sonra alinan
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BOLUM 6. VERILERIN DEGERLENDIRILMESI VE SONUCLAR

Unye ve Kursunlu numunelerine ait sayimlar alindiktan
sonra bunlar Sampo 90 analiz programinda shape, enerji ve
dedektdr verim kalibrasyonlari {izerine c¢agirailarak f£fit
edilmigtir. Fit sonuglari incelendifinde numunelerde kim-
yasal analiz sonu¢larina paralel olarak Al%*®, Mg?’, Na?, K%,
Ca*?, Ti*®’in yaninda Mn>¢, v3!, C13%, K*?, Dy'®’, La!*® gibi eser
elementlerde bulunmustur.

Tablo 6.1. Numunelere ait radyoizotoplarin niikleer

6zellikleri.
Element | Hedef Dogal | Uriin Yan Termal E, (keV)
Cekirdek | Bolluk | Cekirdek | Omiir Etki Kesiti
(barm)
Na Na® 100 Na** 15.03 s 0.13 1368.57(99.994)
7 4 2754.1 (99.98)
Mg Mg*® 11.01 | Mg* 9.46 dk 0.038 843.87 (71.8)
| 1014.55(28)
Al AP 100 Al 2.24 dk 0.230 1778.89 (100)
Cl Cc¥ 24.23 CP® 37.29 dk 0.403 1642.63 (32.5)
2167.52 (44)
K K® 933 | K% 127710° y | 1.96 1460.94 (10.7)
]
K K* 67 | K% 12.361 s 1.46 1524.78 (100)
Ca Ca® 019 | ca® 8719dk | 1.1 3084.64 (92.1)
Ti Ti® 53 Ti 5.8 dk 0.179 320.22 (92.9)
A% Ve 99.75 | V¥ 3.746 dk | 4.88 | 1434.19 (100)
Mn Mn® 100 Mn* 2.578 s 133 846.78 (98.9)
1810.64 (27.8)
‘ ' | 2113.1 (14.3)
La La'® 9991 | La'™® 4027 s 90 487.18 (45)
1596.44 (100)
Dy Dy'® 282 | Dy 2334 s 1000 94.72 (4260)
279.87 (593)
36166 (1000)
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Numunelere ait analiz sonuglarindan bulunan radyo-
izotoplar tablo 6.1’de verilmigtir.

Aktivasyon analizi y6nteminde radyoizotoplari tanimak
amaciyla kullandiimiz metodlar; radyoizotoplarin spesifik
enerjileri, her enerjinin geg¢is siddetleri (I,) orani ve
yari Omiirleridir. Caligsmada sadece kisa yari Omiirliiler
(Unye numunesine ait) igin yari Omiir grafikleri ¢izdiri-
lerek radyoizotoplarin yari Omiirleri hesaplanmaya gali-
s1lmistir. Bu amagla Al*® ve Mg?’'nin yari Omiirleri
hesaplanmistir. Al%® ve Mg*’ye ait yari Omiir grafikleri
sekil 6.1 ve sekil 6.2’'de verilmistir.

[ R & |

Al?® (ty 2 = 2.167 dk.)

t 11891l

tanal

y=exp( -0.321222x) »962.28

LR T8 v I L2 S S ¢ LI B B ) T 79 T k
4 J é 1; ‘b 'l‘ lll{glllﬂr‘rll’*'l‘r‘lllr‘

18
ZAMANC en?

Sekil.6.1. Al%”® ’ye ait yar: Omiir grafigi



44

10200
]
1~
N -
\\
-l \\
< <Me® (843 keV) ¢ 1,2 =9.87 di
-4 \\\
&
x ‘\\\ -
;:1aw1 -
& .
b .
: 3
y = exp( -0.0702126x) %2663.656
1“ LILIL3 LIRS L IR R L LR LS TTTevJiTTd LILSLIAJ LI LIS ] Ty L 3 . LI ] LILBLELY O O )
& 8 18 183 16 18 28 = =2 30 a3 38 | 40

ZAMANC en)

Sekil.6.2. Mg?’ye ait yari Omiir grafigi

Al1%'in yari &mrii hesaplandiginda 2.19 dk. (lite-
ratiirdeki degeri 2.24 dk.), Mg?'nin yari &mrii ise 9.8 dk.
(literatiirdeki deeri 9.46 dk.) olarak bulunmustur. Yari
Omiirlerdeki bu hatalarin transport zamani hesaplarindaki
hatalardan kaynaklandigi diisiiniilmektedir.

N6tron aktivasyonu ile yapilan deneylerde dogdrulugu
etkileyen en Onemli faktdr i1sinlama anindaki akaidair.
Hesaplarimizda bu akiy:i belirleyecek standart numunemiz
olmadifindan dolayi, c¢alistifimiz numuneler igin mutlak
igerik degerlerini veremedik. Ancak verilecek olan defer-
lerin relatif oldufu diisiinlilerek avagadro sayisi ve geo-
metri faktdrii de akinin yaninda ihmal edilmistir. Sonug
olarak numunelere ait relatif icerik deferleri (3.7) esit-
ligine gdre hesaplanarak, bulunan deferler tablo 6.2'de
verilmistir.
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Tablo 6.2. Numunelerin AAS ve NAA ile relatif olarak
bulunan siddetlerinin oranlari

AVTi Ti/Ca Ca/Mg | Mg/Na | Na/K
Unye Atomik 44.16 0.16 0.83 128 1.08
Absorpsiyon
Yontemi ile
Notron Aktivasyon - - 097 1.28 -
Analizi ile
Kursunlu Atomik 379 0.06 2.59 111 0.75
Absorpsiyon
Yontemi ile
Notron Aktivasyon 359 0.09 145 1.97 0.75
Yontemi ile

Atomik absorpsiyon metodu ile karsilastirildidinda Al
ve Mg elementlerinde goriilen farkliliklarin bélim 3’deki
Notron aktivasyon analizindeki girisimler kisminda da
anlatildidi gibi girigim reaksiyonlarindan kaynaklandigi
diisliniilmektedir.

Sonug olarak tiim deneysel verileri deferlendirecek
olursak ;

N&tron aktivasyon islemi ile radyoaktif hale getirilen
iki farkli bentonitik kil Ornedinin kalitatif olarak
igeriklerinin belirlenmesi c¢aligsmalari neticesinde bu
tekniin bu tiir analizler igin uygun oldufu anlagilmigtair.
Kimyasal analitik y&6ntemlerle belirlenen elementlerin
yanisira eser elementlerin varlifinin anlagilmasi ybntemin
bir {istiinligldiir. Yéntemin ayni anda bir elementten
fazlasini Slgebilme yetenedi, tahrip edici olmamasi, ayni
bir elementin defisik izotoplarini belirleyebilmesi, ¢ok az
miktarda numuneye gerek duyulmasi gibi nedenlerden dolay:
toprak igeriklerinin tesbitinde {&nerilebilecek Dbir
ySntemdir. Ancak ydntem uygulanirken homojen olmayan
ndtron akisindan, perdelenmeden, isinlama kaplarindan gegen
bulasikliktan, sayim ve transport =zamanlarinin iyi
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hesaplanamamasindan; kantitatif analizlerde ise &6rnek ve
standardin biiylikliik ve igerik bakimindan uyusmamasi gibi
sorunlardan dodabilecek hatalardan kaginilmalidir.

N6tron aktivasyon analizinin bir dijer olumsuz yani da
nétron etkilesme kesiti kiiglik olan elementlerin (numunele-
rimizdeki Si ve Fe’de oldufu gibi) yeterli siire isinlanma~
diklari durumlarda gdzlenememesidir.

N6tron aktivasyonu analizi kil numunelerinin igerdigi
elementler ve eser elementlerin yanisira onlarin karakte-
ristik bir &6zellidi olan katyon defistirme islemlerinin
kontroli konusunda da kullanilabilir. Bentonitik killerin
tabakalari arasinda bulunan ve bir ¢dzelti ile muamele
edildiginde ¢bzelti katyonu ile yer defistirebilen katyon-
lar genelde alkali ve toprak alkali grubundandir (Na, K,
Ca...). Bu katyonlar numunenin pekgok Gzellidini ve
dolayisiyla endiistrideki kullanim alanlarini etkileyen en
Snemli faktdrdiir. Dofada bulunan bentonit katyon defig-
tirme igslemi ile istenen forma sokulabilir. Bu islemin tam
olarak yapilip yapilamadigi nStron aktivasyon ySntemiyle;
katyon defistirilmis ve defistirilmemis numuneler ayni
kogsullarda i1ginlanip spektrumlari alindifinda igerdikleri
radyoizotoplara ait piklerden ve siddetlerinden anlasila-
caktir. Devam edecek olan cgalismamizin bundan sonraki
amaci bu dofrultuda olacaktir.
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