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OZET

U(VI)'mn Kula Kilinde adsorpsiyon ve desorpsiyonu derigim, kati-sivi temas
siiresi, pH ve kil boyutuna bafimh olarak incelendi. Adsorpsiyon katsaylari ve
Fropmitich pasumenelori hesaplanarak, sbz konuse ortam:n niiklcer atklann
saklonmasiada kuﬁnmbﬂkhgz konusunda bilgi Gratilmeyo gahgilds.

SUMMARY

7n secent yezrs, land busial of radicactive wasies has become a widespread
pracdics. This leads to the proplem of radionuclide contamination of gronndwater
rasources. The sorption and desorption of uranium on a clay sample which was
obtained from the deposits located in Kula was studied by application of batch
technique. The clay material was a Ca-montmorillonite type clay mineral. The
uranium concentration range was between 4.10-3-16.10-3 M. The sorption-
desorption isoterms were reversible and non-linear for this concentration range. The
relative importance of test parameiers e.g.pH, temperature, groundwater
composition, cantact-time, which require definition in order 10 arrive meaningfull
distribution ceefTicients were carry out. -

Experimental procedures were outlined and results tor uraniun contacted with
a menumorilonile clay type is reported and discussed. The experimental data could be
fitted to a Freundtich isotherm.

* Bu ¢alisma 0901.92.08.01 nolu D.E,i:!.Rekl(Srlﬁk Arastrma Fonunca desteklenen proje
sonuclarimin bir balimadilr.



GIRIS

. Niikleer reakitrlerin yayginlagmasi, niikleer enerjinin 6nemli sorunlarindan
" biri olarak radyoaktif auk ybnetimini giincellestirdi (1,2). Ozellikle yiiksek aktiveli
atiklarm saklanmasinda kargilagilan maliyet sorunlan dogal ortamlarda gevre riski
olusturmayan atik yénetimi ¢aligmalarinin 6nemini ortaya koydu (3,4). Yiiksek ve
diisiik seviyeli radyoaktif atiklarin gevreye zararsiz bigimde saklanmas: igin degigik
iilkelerde gergeklestirilen &n galismalara bagh olarak uygun jeolojik ortamlar segildi
(3.6). Daha tnce denenmis olan granit, tz ve kil tiirii kayaglar fiziksel homojenlik
ve su gegirmeme 6zellikleri nedeniyle bu amaca oldukga uygun jeolojik ortamlardr.

Kil mineralleri genis anlamda agafidaki 6zelliklerinden dolay: niikleer
atiklann saklanmasinda uygun ortam olarak diisiiniilebilir (7,8):

a) Cozeltideki radyo elementleri biiyiik ¢lgiide tutma yetenefi
b) Sizdwmazhif (disiik gegirgenlik)
c) Kolay sekillendirilebilme ve darbelerden fazla etkilenmeme

Killerin yiiksek diizeyde iyon degistirme 6zelligine sahip oldugu ve zaman
zaman iyon defistirici materyal olarak kullamldif bilinmektedir. Bu yetenek kili
gevreleyen sulu ortamdaki iyonlar igin gegerlidir. Bu durumdan yararlanarak kil
mineralleri radyo element gogiinii engelleyici materyal olarak tasarlanabilir.

Radyoakiif atklanin derin jeolojik ortamlarda uzun siireyle giivenli bir gekilde
saklanmasinda, radyo elementlerden bazilaninin goziinme yada gog yoluyla ¢evreye
hangi diizeyde dagilabileceginin bilinmesi ¢nemli bir konudur. Yeraluna gbmiilen
niikkleer atiklarin yerkiiredeki taginimi ve yer degistirme hizi, giirime ve yeraltl
suyunda goziinmeye baghdir. Bir radyo-izotopun taginmasmin geciktirilmesi
fakttrlerinden en 6nemlisi ¢6ziinen radyoclementin jeolojik ortamla etkilesmesine
bafli sorpsiyon olayidir, Bu nedenle niikleer aufin en biiyiik bilegeni olan
uranyumun sorpsiyon 6zelliklerinin' incelenmesi dnemlidir. Buna ilave olarak
dafilma izotermi bilinirse uygun modellemeyle uranyumu gegirmeyen ortam
tasarlanabilir,

Uranyum sorpsiyonu redoks kogullarina, sicakhia, pH'ya ve yeralu suyhnun
bilesimine kuvvetle baghdir (9,10,11). Yiikseligen ortamda U(VI) halinde Jjeolojik
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maddelerin gogu tarafindan sorbe edilir. Deneysel calismalanmizda uranyumun
' derigimi oldukga yiiksck simirlara tagindi. Ashinca derigimin diigiik olmast uranyum
adsorpsiyonunun zayif olmasi ve biiyiik miktarlarda kil/su oranina gereksinme
duyulmasindan dolay: tercih edilmelidir. Ancak yiiksek oranlara bagh olarak
gozeltideki uranyumn derigimi artukga kil tarafindan adsorplanan ve ¢tziilen uranyum
miktanda artmaktadur. '

Kaolinit ve montmorillonit bilesimindeki killer sulu fazdaki.iyonlar:
sorpsiyon meckanizmalariyla tutma 6zelligine sahiptir. Sorpsiyon kristal yiizeyinde
ve -Si - OH grubunun H* iyonuyla yer degiistirmesi geklinde iyonlarin tutulmasidir
(12). '

Bir clementin kau (kil) ve sulu fazlardaki miktarlarimin oram dagilma
katsayis: olarak tammlanir ve K ile gosterilir. Bu durum degisik izotermler geklinde
kau-sivi denge bagiust olarak tamimlanir. Bunlardan en yaygin kullanilani
Ercundlich izotermidir. Freundlich'e gore kau fazda adsorplanan iyon derigimi sulu
fazdakinin iistel fonksiyonudur: :

o= EY:

C, = Kau fazdaki iyon derigimi, mol/g-kat1

Cpy = Sv1 fazdaki iyon derigimi mol/mi-gtzelti
K ve N denklem sabitini gstermektedir.
MATERYAL VE YONTEM

Uranyumun analizinde spektrofotometrik yéniem uygulandi. Sulu fazdaki
uranil, U02+2 iyonu etil asetatla organik faza alindikian sonra, dibenzoil metan
komplecksine doniigtiriilmekte ve kompleksin absorpsiyonu 410 nm de

dlciilmekiedir.

Kullanilan kil numunesi 6giitme ve eleme iglemleriyle -0,1mm, +0,1-0,2 mm
+0.2-0.5mmtane boyutuna getirildi. Sorpsiyon-desorpsiyon iglemlerine gegmeden
once, kil niimuncsi maden bolgesinin yeralu su bilegimi dikkate alinarak hazirlanan,

sentelik yeralu suyu ile 96 saat siireyle temasta wutularak iyon dengesi olugturuldu.
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BULGULAR

Degisik boyuttaki kil gruplan igin uranyum derigimi sabit tutulup, zamana
bagh olarak adsorpsiyon ve desorpsiyonun degigimi incelendi. Deneysel galigmalarda
kat/sivi orant 1/2, sicaklik 20°C, pH 7,3 (dogal suyun pH s1) ve uranyum derigimi
4,10-3M dur. -

Kula civarinda bulunan kil niimunesinde, uranyumun adsorpsiyon ve
desorpsiyonu kesikli temas teknigi uygulanarak cahgildl, Cahgilan kil nilmunesi Ca
- montmorilonit tiiriidiir.

Kil boyutunun etkisi

Sabit parametrelerde katy/sivi oran1 1/2, sicaklik 20°C PH 7.3 (dogal suyun
PH s1) uranyum derigimi 4.10-3 M ve zaman 24 saat farkh boyuttaki kil gruplar
igin bulunan adsorpsiyon ve desorpsiyon degerleri Sekil 1'de gériilmekiedir. Buna
gore maximum adsorpsiyon, minimum desorpsiyon gosteren +0,1 - 0,2 mm
boyutlu kil grubu izleyen deneylerin materyali secildi (Sekil 2).

Uranyum konsantrasyonunun etkisi:

Katy/sivi oramt 1/2, sicakhk 20°C, pH 7.3, kil boyutn +0,1-0,2 mm
parametrelerinde derigimin adsorpsiyon ve desorpsiyona etkisi sabit zaman (1 = 10
saat) igin U(VI) derigimi 4.10-3 -16.10-3M araliginda degistirilerek incelendi. Kula
kilinin adsorpsiyon ve desorpsiyon katsayilari (kau fazdaki uranyum derigimi/sivi
fazdaki uranyum derigimi, Rs ve Rp) artan uranyum derisimine bajli olarak Sekil
3'de goriilmektedir, ‘

Uranyum derigiminin artigina bagl olarak adsorplanan uranyum miktarinm
kati ve sulu fazdaki deisimi Sekil 4'de goriilmektedir,

Sicaklik 20°C, katifsivi oram 1/2, temas siiresi 10 saat derigim 4.10-3, kil
boyutu +0,1-0,2 mm de sabit tutularak ii¢ ayr1 pH bolgesinde (asidik pH=4, nétiir
pH=7, bazik pH=10) adsorpsiyon ve desorpsiyon degisimi incelendi (Sekil 5).

TARTISMA

Kula kilinin sorpsiyon katsayisi derigim ile arimaktadir, Oysa desorpsiyon
katsayist, 6nce zayif bir arus, daha sonra diigily g6stermektedir. Bu durum, sorpsiyon
ve desorpsiyonda, kilin kimyasal bilesiminin 6nemli rol oynadiffina isaret
etmekiedir. Ayrica sizdirmazh yiiksek olan kile, yiizey tabakalarina zay:f baglanan
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U(VI) nin, daha kolay desorbe oldufunu ve sorpsiyon siirecinin yiizeyde
“gergeklestigini géstermektedir. Bu durum literatiir verileriyle oldukga uyum
gostermektedir (13,14).

Deneylerin gergeklestirildigi derigim aralifinda, uranyumun sorpsiyon ve
desorpsiyonu genel hatlariyla Freundlich tipi izoterme uyum gostermektedir.
Dogrusallagurilmis Freundlich denklemine uyarlanmig degerler $ekil 6'da
goriilmektedir.

Bu gallsma Kula montmorilloniti ile ¢6zeltide bulunan uranyum arasindaki
dafilma oranlan vcya dafilma katsayilanmn blgulmcsmdc defigik parametrelerin
@nemini agiklamaya olanak saftlamaktadir.

Kat-sivi temas siiresinin sorpsiyon ve desorpsiyona etkisi deneysel olarak
belirlendi. Elde edilen dagilma oranlarinin matematik analiziyle, uranyumun Kula kil
madeninde saklanabilecefi ancak yeralu suyunun‘akls dinamiginin incelenmesi
gereklifi saptandi.

Kula montmorilloniti tarafindan adsorbe edilen uranyum igin optimum pH
-yaklagik 10'dur. Bu sonug bazi fisyon diriinleri icin literatiirde elde edilen defierlerden
farklidir (14,15,16). Denel sonuglarin, kolon tekniBi kullanilarak bulunacak dafilma
oranlartyla kargilasurilmas: ilging olabilir.Ayrica Bati  Anadolu
mommon]lomllcrmm hidrolojik katakteristiklerini belirlemek amactyla, maden
bi)lgcsmdc ve yerinde yapilacak deneylerle niikleer ‘auklarin saklanmas: daha nicel
hale getirilebilir.

Kula kilinin uranyumu tutma ozelligi, kil boyutu, uranyum derigimi,
kal-sivi temas sitresi ve pH ya baih olup bu parametrelerin uranyum sorpsiyon ve
desorpsiyon derecesine etkisi genel gergeve iginde literatiir verilerine uymaktadir. Bu
durum dagilma oranlan ve dafilma katsayilan ile nicellestirildiginde sorpsiyonun
daha ¢ok kil yiizeyinde gergeklestifti goriilmekiedir. Dogal jeokimyasal denge pH
9-11 arahiinda cn yiiksek diizeye ulagmaktadir. Bu durum biyiik olasilikla hidrolize
ugramg ya da polimerlegmig uranyum tiirlerinden kaynaklanmaktadr.

Sonu¢ olarak kullamlmig niikleer yakitlanin bolca igerdigi U23s, U236,
U‘237, 238 izotoplarimn uzun siireyle Kula montmorilonit minerallerinde
saklanabilecei ve bu jeolojik ortamin uranyumun gé¢ ya da sizma yoluyla gevreye

yayilmasinda 6nemli bir tampon olusturacap anlagilmaktadir.
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Dogrosallagnrilimug Freundlich denklemi

I0pCy = logK + N logC),

Sekil 6: Kula Kilinin Uranyum Adsarpsiyon-desorpsiyon Freundlich izotermi
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