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ONSOZ

Enerjinin giinlimiizde bir iilkenin varliginm siirdiirebilmesi i¢in gerekli olan en temel
yap1 taslarindan birisi oldugu kabul edilmektedir. Niikleer enerji ise ileri diizeyde
gelisim gostermis iilkelerin hem enerji yoniinden hem de silahlanma yoniinden asla
vazgecemeyecegi temel bir olgu olarak karsimizda durmaktadir. Simdilerde her ne
kadar uranyum temeline dayali niikleer yakit teknolojisinin bariz bir istiinligi
goziikse de yakin gelecekte toryum esasli niikleer yakitlarinda boy gostermeye
baslayacagi kagmilmaz bir durumdur. Bu durum hem c¢evresel gereksinimler ve

kazanimlar i¢in hem de niikleer silahlanmanin azaltilmasi i¢in son derece onemlidir.

Niikleer enerjiye gecis asamasinda bulunan ve toryum kaynaklar1 agisindan oldukca
zengin kabul edilen iilkemizin, yakin gelecege yonelik, toryum esasl niikleer yakit
teknolojisinde sz sahibi olabilmesi i¢in gerekli adimlar1 atmasi gerekmektedir. Bu
caligmada toryum esasli niikleer yakat tiirii olan inert matriks yakitlar arastirilmis ve

karakterizasyon incelemeleri yapilmistir.

Cekmece Niikleer Arastirma Merkezi’nin laboratuvarlarinda gerceklestirilen bu
calisma i¢in Oncelikle desteklerini hi¢ esirgemeyen danigsman hocalarim Prof.Dr.
Ibrahim OZBEK ve Dr. Ahmet YAYLI basta olmak iizere tiim Reaktér Malzemeleri

Birimi ¢aligsanlarina ve Necmi Usta’ya tesekkiirlerimi sunuyorum.

“Bu c¢alisma SAU Bilimsel Arastirma Projeleri Komisyonu tarafindan

desteklenmistir. (Proje no: 2013-50-02-021)”
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A : Angstrom

CNAEM : Cekmece Niikleer Arastirma Merkezi
EDS : Enerji dagilimli X-151n1 spektroskopisi
GWh : Gigawatt/saat

HMTA : Hekzametilentetramin

IAEA : Uluslararas1 Atom Enerjisi Kurumu
IEA : Uluslararas1 Enerji Ajansi

IMF : Inert matriks yakit

kWh : Kilowatt/saat

MOX : Karigik oksit

MPa : Mega pascal

MW : Megawatt

NTE : Nadir toprak elementleri

ORNL : Oak Ridge Ulusal Laboratuvari

PVA : Polivinil alkol

SGMP : Sol-gel mikrokiirecik peletleme
Sol-gel : Cozelti-jellesme

TAEK : Turkiye Atom Enerjisi Kurumu
TEIAS : Tiirkiye Elektrik Iletim Anonim Sirketi
TEP : Ton esdeger petrol

TG/DTA : Termogravimetrik ve diferansiyel termal analiz
THFA : Tetra hedra fulfuril alkol

XRD : X-ray difraksiyon analizi
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OZET

Anahtar kelimeler: Toryum, Sol-Gel Prosesi, Inert Matriks Yakitlar

Bu caligmada tlkemizin gelecek yillar i¢in 6nemli bir enerji kaynagi olarak
kullanilmasimi 0ngordiigii toryum esashi yakitlarin sol-gel prosesine dayali dis
jelasyon yontemiyle iretilip, Ozelliklerinin incelenmesi hedeflenmistir. Niikleer
teknolojiye sahip ileri diizeydeki {ilkelerin glindemini mesgul eden fazla
miktarlardaki pliitonyumun ve mindr aktinitlerin elimine edilmesi probleminin
¢oziimiine yonelik yakit teknolojisi gelistirmede 6nemli bir rol iistlenecek olan
toryum esasli inert matriks yakitlarin liretimi ve karakterizasyonu incelenmistir.
Metal nitrat esasli kimyasallar (Th(NO3)s.5H20, CeNsO1, AI(NO3)3.9H20,
Mg(NO3)2.6H20) kullanilarak dis jelasyon yontemiyle oksit esasli yakit peletleri
iiretilmistir. Ayrica toryum dioksit ve seryum dioksit yiizdesi degistirilerek seryum
dioksitin katkilar1 incelenmistir. Herbir metal nitrat ¢ozeltisi 2M olacak sekilde
cozeltiler hazirlanmistir. Baslangic ¢ozeltisine viskozite ayarlama amaciyla polivinil
alkol (%10’luk PVA ¢ozeltisinden, %20 oraninda), modifiye edici olarak da tetra
hedra fulfuril alkol (THFA, %30 oraninda) eklenmistir. Dis jelasyon yontemine gore
iretimin gerceklestirilebilmesi i¢in deney diizenegi imal edilmistir. Besleme
cozeltisinden uygun formda jel elde edilebilmesi amaciyla damlacik olusumu, 6n
sertlesme ortami ve iriinlerin birikecegi yer konusunda optimum kosullar
belirlenmistir.

Sol-gel prosesiyle iretilen jel formundaki dirinler yaslandirma, yikama ve kurutma
safhalarindan gegcirilerek hedeflenen karakterizasyon g¢alismalart yapilmistir. Buna
gore elde edilen iiriinlerin TG/DTA analizi ile termal davranislari incelenmistir.
Degisik sicakliklarda kurutulan ve 1000 °C’de kalsine edilen tiriinlerin X-1s1n1 analizi
yapilarak kati hal incelemeleri yapilmis ve kristal parametreleri hesaplanmistir. Daha
sonra elde edilen oksit formundaki tozlardan 500 MPa basin¢la, 6 mm capinda
peletler hazirlanarak termal davranislar1 dilatometre ile belirlenmistir. Ayni peletler
degisik sicakliklarda sinterlenmis ve geometrik ve daldirma yogunluklar
hesaplanmigstir. Degisik sicakliklarda sinterlenen bu peletlerin mikroyapilar1t SEM ile
incelenmis ve kiyaslamali analizleri yapilmistir.

Sonug olarak sol-gel prosesiyle istenilen formda toryum esash inert matriks niikleer
yakit elde edilmistir ve elde edilen iirlinlerden homojen, yiiksek yogunluklu
peletlerin tliretimi gergeklestirilmistir. Homojen yapi niikleer giivenlik icin ¢ok
onemlidir. (Th, Al, Mg, Ce) oksit yapisindaki tirlinlerin sol-gel yontemiyle {iretimi ve
karakterizasyonu ilk kez gerceklestirilmistir. Yapilan karakterizasyon incelemeleri
sonucunda literatiir ile uyumlu sonuglar bulunmus ve kiyaslamali olarak
incelenmistir.
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THE PRODUCTION AND CHARACTERIZATION OF THORIA
BASED INERT MATRIX FUEL BY SOL-GEL PROCESS

SUMMARY

Keywords: Thorium, Sol-Gel Process, Inert Matrix Fuel

This study aimed to examine the production and characterization of thoria based inert matrix
fuel (IMF) that envisaged the use as an important energy source for future by sol-gel external
gelation process. The elimination of excess plutonium and minor actinides engaged in the
agenda of the countries that have an advanced nuclear technology. Thorium based inert
matrix fuel has been thought that has an important role to develop nuclear fuel technology
could be solve the problem of elimination of excess plutonium and minor actinides. This
study was carried out using nitrate based solutions of (Th(NO3)s.5H20, CeN:O1,
AlI(NOs3)3.9H,0, Mg(NOs)..6H,0) for the external gelation process. Oxide based IMF fuel
pellets were produced by sol-gel microsphere pelletization method. In addition, with
changing thorium oxide and cerium oxide percentage, the contributions of cerium oxide
addition were examined. 2M of metal nitrate solutions were prepared. In addition to initial
solution polyvinyl alcohol (PVA, 20%) to adjust the viscosity of solutions and to tetra hydro
fulfuryl alcohol (THFA, 30%) as a modifier were added. The experimental set-up were
designed to perform the external gelation process, to obtain a suitable form of products;
droplet formation, pre-hardening medium and collected products area were investigated and
optimum conditions were determined.

The products that produced by sol-gel process were gone through phases aging, washing and
drying respectively. After that targeted characterization studies were done through the drying
phase. Primarily the thermal behavior of the obtained products were investigated by
TG/DTA analysis. Solid state investigations of the gel products that dried at different
temperatures and calcined at 1000 °C were calculated with data obtained by X-ray
diffraction techniques. Then the oxide powders were pressed at 500 MPa and in 6 mm
diameter die to obtain green pellets. The sintering behavior of pellets were investigated by
dilatometer. The pellets were sintered at different elevated temperatures and the geometrical
and relative density of the pellets were calculated. Microstructures of these pellets were
examined by SEM and comparative analyzes were conducted.

In this study, the results showed that multi component (Th, Al, Mg, Ce) oxide structures
homogeneously obtained using sol-gel method. This is very important result for nuclear fuel
technology because of fuel behaviour in operaion conditions in nuclear reactors.
Homogeneous structures means nuclear safety. With the characterization investigation, the
results that consistent with the literature were found and the results carried out
comparatively.
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BOLUM 1. GIiRiS

1.1. Enerji ve Tiirkiye

Insanoglunun vazgegilmez bir ihtiyaci olan enerji, diinya niifusunun da her gecen
giin artmastyla giderek 6nemi artan bir unsur haline gelmistir. Artan niifus ile birlikte
sanayilesme, kentlesme, kiiresellesme de enerjiye ve dogal kaynaklara olan ihtiyact
arttirmaktadir. 21. yilizyilda insanoglunun en ¢ok tiikettigi enerji tiirii, elektrik enerjisi
olmustur ve bunu 1sinma ve isitma amagl diger enerji tikketimleri izlemektedir.
Uluslararas1 Enerji Ajansi’nin verilerine gore (IEA), 2035 yilinda diinya enerji

talebinin bugiine kiyasla %40 oraninda artis gostermesi ongoriilmektedir (Sekil 1.1)

[1].

Milyar TEP

2010 2035

Sekil 1.1. Diinya enerji talebi (TEP: ton esdeger petrol)

Artan biliyiimeye bagli olarak elektrik enerjisi tiiketiminde de Onemli artiglar
goriilmektedir. Diinya genelinde elektrik enerjisi tiiketimi 2007 yilinda 18,8 trilyon
kWh olarak gerceklesmis iken tiiketimin 2020 yilinda 25 trilyon kWh, 2035 yilinda
ise 35 trilyon kWh olmas1 ongoriilmektedir. Elektrik iiretimindeki en biiyiik artigin
yenilenebilir enerji kaynaklarindan oldugu gozlemlenirken, sivi yakitlarin elektrik

tiretiminde kullaniminin giderek azalacagi diisiiniilmektedir. Kiiresel 1sinmanin 6n



planda olmasi yenilenebilir enerji kaynaklarmin fosil kaynaklara alternatif olmasini
daha da hizlandirmaktadir. Uluslararast Enerji Ajanst “2011 Diinya Enerji
Goriinlimii” raporunda iilkelerin enerji yatirimlarinda daha etkili olmalar1 ve karbon
salinimi1 diistik enerji teknolojilerine yer vermeleri hususlarinda énemli uyarilarda

bulunmaktadir.

Diinya niifusunun %]1,12’sine sahip olan iilkemiz, diinya enerji tiiketiminin
%0,93’1inii gerceklestirmektedir [2]. Ekonomik iiretimde ise %1,03’liikk bir paya
sahiptir. Ulkemiz gibi gelismekte olan iilkelerde enerji tiiketimindeki artis ile
ekonomik biiylime arasinda ciddi bir iliski vardir. 2011 ekonomik biiyiime verilerine
gore lilkemiz biiyiime hizinda Cin’den sonra ikinci sirada yer almistir. Bu ise
iilkemizin ekonomik olarak biiylimesiyle enerji tiikketiminde kac¢inilmaz bir artis
meydana getirmistir. Tirkiye elektrik enerjisi briit tikketimi 2009 yilinda 194,1
milyar kWh iken, 2010 yilinda %S8,4 artis ile 210,4 milyar kWh olarak
gerceklesmistir.

Tablo 1.1. 1990-2011 Diinya birincil enerji arz1 gelisimi (MTEP)

Ulke 1990 2011 Artis (%)

Cin 879 2743 121
Hindistan 317 750 137
Tirkiye 53 115 117
Brezilya 138 267 94
ABD 1915 2189 14
Japonya 439 461 5

OECD 4522 5304 17
Diinya 8769 13070 49

Tablo 1.1°de baz1 iilkelerin ve Tablo 1.2°de ise iilkemizin elektrik arzinin artis
degerleri gosterilmistir. Buna gore 21 yillik artig diinyada %49 civarindadir. Tiirkiye
icin yillik ortalama artis miktar1 ise yaklagik olarak %5,5 civarindadir. Tiirkiye
Elektrik Iletim Anonim Sirketi (TEIAS) genel miidiirliigiiniin hazirladig1 Tiirkiye
Elektrik Enerjisi 10 yillik Uretim Kapasite Projeksiyonu raporuna gore elektrik
talebinin 2019 yilinda 357 milyar kWh olmas1 dngoriilmektedir. Bu 6ngdrii ise 2016
yilindan itibaren elektrik arzinin, elektrik talebini karsilamayacagi anlamina

gelmektedir.



Tablo 1.2. Ulkemizde yillara gore elektrik enerji talebi

Yil GWh Artis %
1998 114.023 8,1
1999 118.485 3,9
2000 128.276 8,3
2001 126.871 -1,1
2002 132.553 4,5
2003 141.151 6,5
2004 150.018 6,3
2005 160.794 7,2
2006 174.637 8,6
2007 190.000 8,8
2008 198.085 4,3
2009 194.079 -2,0
2010 210.434 8,4

Tiirkiye’nin enerji konusunda bir¢cok problemi olmasiyla birlikte, 6éne ¢ikan en
Oonemli sorun enerjide disa bagimli olmasidir. Giderek artan birincil enerji ihtiyaglari
karsisinda yerli enerji kaynaklarinin hizmete gecirilememesi, enerji arzinda disa
bagimlilik, bunun dogurdugu ekonomik ve siyasi olumsuzluklar1 beraberinde
getirmektedir. Ulkemiz yerli iiretim birincil enerji arzinda Sekil 1.2°de de gériildiigii

gibi %72 gibi ¢ok yliksek bir degerde disa bagimlidir.

Arz karsilama orani

1990 2000 2004 2010 2011 2012

Sekil 1.2. Tiirkiye birincil enerji {iretiminin arzini kargilama orani

Ozellikle giiniimiizde hayati daha rahat bir sekilde yasayabilmek igin ¢esitli tiiketim
maddelerini ve ihtiya¢larimiz1 daha kolay ve ucuz bir sekilde elde edebilmek, her
seyden Once enerji kaynaklarina baglidir. Her tiirlii mal ve hizmetlerin {iretiminde en
onemli maliyet kalemini enerji maliyetleri olusturmaktadir. Aydinlatmadan

yollardaki vasitalara, ugcaklardan musluklarimizdan akacak olan suya kadar her sey



enerjiye muhtagtir. Bir toplum i¢in gerekli olan enerjinin temin edilebilmesi igin
yeterli enerjinin iretilebilmesi, bir {ilkenin Oncelikli olarak ele alinmasi gereken

konularinin en baginda gelir.

Ozellikle elektrik enerjisi hemen hemen biitiin iiretim teknolojilerinde girdi olarak
kullanilmakta hem de ev, isyeri ve fabrikalarda c¢ikti olarak tliketilmektedir. Bu
nedenle artan niifus ve ekonomik gelismelere paralel olarak bir {ilkenin ihtiyac1 olan
enerji gereksinimin giivenilir, verimli, diisik maliyetli ve siirdiiriilebilir olarak

saglanmasi biiylik 6nem arz etmektedir [3, 4].

Son yillarda tiim {ilkelerin ekonomik geligsmelerinin yaninda enerji tiiketimlerinin de
hizla artig gosterdigi gozlemlenmektedir. Bundan dolay1 ihtiya¢ olan enerji arzinin
bliyiime ve gelisme oranlarina paralel olarak arttirilmasi gerekmektedir. Enerji
sektorii bir tilkenin ekonomik biiylime ve gelismelerine uyum saglamak zorundadir.
Genel olarak enerji kavrami iilkelerin sosyal gelismelerinin saglanmasinda,
ekonomik biiyiime-gelisme ve yasam standartlarinin yiikseltilmesinde énemli bir rol

oynamaktadir.

Kisi Bagsi Yillik Elektrik Tiiketimi (kWh)
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YUNANISTAN
DUNYA

TURKIYE

0 2000 4000 6000 8000 10000 12000

Sekil 1.3. Kisi bast yillik elektrik tiiketimi [2]

Sekil 1.3°de baz1 iilkelerin kisi basi1 yillik elektrik tliketim miktarlar1 verilmistir.
Ulkelerin enerji tiiketimleri ile iktisadi bilyiime hizlar1 arasinda onemli iliskiler
bulundugu bilinmektedir. Enerji ekonomisi icindeki bu onemli iliskinin ¢ok sik

olarak gozlemlenmesinin en Onemli sebebi, iki degisken arasindaki sebep-sonug



iliskisinin boyutlarinin uygulanacak enerji politikalarina kayda deger olgiide 151k

tutmasidir [5].

Ulkemizin gergeklestirmis oldugu toplam ithalat rakamlarmin yiizde 25’i enerji
alimindan olusmaktadir. Tirkiye’nin 2014 yilindaki cari acigi 46 milyar dolar
civarinda oldugu diisiiniildiiginde bu rakamin azimsanmayacak durumda oldugu
ortaya ¢ikmaktadir. 2030 yil1 i¢in 6ngoriilen enerji tiiketiminin iki katina ¢ikmasi
beklenmektedir. Son donemlerde stratejik degeri daha da artan enerji verimliliginin
en onemli gostergesi enerji yogunlugu hesaplamalaridir. Enerji yogunlugu, bin dolar
degerindeki gayrisafi yurti¢i hasila iiretimi i¢in ne kadar enerji tiiketildigini ifade
etmektedir. G-20 tilkeleri arasinda 2011 yilinda yapilan bir aragtirmanin sonucuna
gore, Tirkiye'de bin dolarlik bir iiretimin enerji yogunlugu 0,27 iken Japonya'da ise
bu oran 0,10’dur. Diger bir deyisle aym isi yapmak i¢in Japonya'nin 3 kat1 enerji

harcamaktayiz [6].

1.2. Niikleer Enerji Tanim ve Tarihcesi

Enerji, gelismis ve gelismekte olan tiim iilkelerde ekonomik ve sosyal faaliyetlerin
yiiriitiilmesinde en 6nde gelen ihtiyaclardan biridir. Diinya lizerinde daha fazla s6z
sahibi olmak, istikrarli ve siirdiiriilebilir bir kalkinma gergeklestirmek isteyen
iilkelerin enerji konusunda disa bagimliliklarini azaltmasi gerekmektedir. Ulkemizin
enerji ihtiyacim1 kendi kaynaklarimizdan karsilama orani giin gectikge azalmistir.
Ulkemizin siirekli artmakta olan enerji ihtiyactmin Kkarsilanabilmesi ve disa
bagimliligin  azaltilabilmesi i¢in alternatif enerji kaynaklarina yonlenmesi
gerekmektedir. Niikleer enerji de bunlardan birisidir. Mevcut teknolojik gelismeler
ve sanayilesme enerji ihtiyacim siirekli olarak arttirdigindan Tiirkiye’nin enerjide
disa bagimliligr da artmistir. Artan bu talep karsisinda enerji politikalar1 dikkatle
secilmeli ve diinyanin ikinci biiyiik toryum rezervlerine sahip olan iilkemiz niikleer
enerji alternatifini en iyi sekilde degerlendirmelidir. Enerjinin temin edilebilme
giivenliginin saglanmasi rastlantilara ve plansizliga birakilamaz, uzun vadede

giivence altina alinmasi gerekmektedir.



Niikleer enerji bilindigi iizere radyoaktif maddelerin atomlarmmin ¢ekirdek
reaksiyonlariyla ilgili olup iki sekilde elde edilebilmektedir. Birincisi, ¢ekirdegin
parcalanmasi (fisyon), ikincisi ise iki ¢ekirdegin birlestirilmesidir (fiizyon). Her iki
reaksiyon sonucunda da ortaya c¢ikan enerji 1siya doniistiiriilebilir ve daha sonra
buhar elde edilip tiirbinlere gonderilebilir. Bunun neticesinde de termik santrallerde

oldugu gibi elektrik enerjisi elde edilmis olur.

Tablo 1.3’de de goriildiigii lizere diinyada mevcut durum itibariyle 434 adet niikleer
santral bulunmaktadir ve fisyon esasina dayali olarak ¢aligmalarini stirdiirmektedir.
Bu reaktorler uranyum esash yakitlar kullanmaktadirlar. Elektrik enerjisi tireten bu
reaktorler diinyanin elektrik ihtiyacinin %11°ini karsilamaktadirlar. Sekil 1.4°de
niikleer reaktdr sahibi olan iilkelerde toplam elektrik enerjisi iiretiminde niikleer
enerjinin paymin ne kadar oldugu gosterilmistir. Fransa %73 gibi ¢ok yiiksek bir
oranla niikleer teknolojiden en ¢ok elektrik iireten lilke konumundadir. Diinyada en

cok niikleer reaktdre sahip olan ABD ise yaklasik %20’lik bir pay ayirmistir.

Elektrik Uretimindeki Niikleer Enerjinin Payi (%)
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Sekil 1.4. Ulkelerin elektrik iiretimindeki niikleer enerjinin pay1 [2]
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Tablo 1.3. Diinya niikleer santral durumu ve uranyum ihtiyaci [1]

NUKLEER REAKTORLER (Haziran 2014)
Elektrik ) Ihtiya¢
Uretimi Kullanimda Insa halinde Planlanan Teklif edilen duyulan
ULKE (2013) uranyum
“;I{“gﬁr Adet| MW |Adet| MW |Adet| MW |Adet| MW Ton
ABD 7902 | 100 | 99.361 5 | 6018 | 5 6.063 17 | 26.000 | 18.816
Fransa 405,9 58 | 63.130 1 | 1720 | 1 1.720 1 1.100 9.927
Rusya 161,8 33 | 24.253 10 | 9.160 | 31 | 32.780 | 18 | 16.000 5.456
Giiney Kore 132,5 23 | 20.656 5 16870 | 6 8.730 0 0 5.022
Cin 104,8 20 | 17.055 | 29 |33.035| 57 | 61.235 | 118 | 122.000 | 6.296
Kanada 94,3 19 | 13.553 0 0 2 1.500 3 3.800 1.784
Almanya 92,1 9 12.003 0 0 0 0 0 0 1.889
Ukrayna 78,2 15 | 13.168 0 0 2 1.900 | 11 | 12.000 2.359
Ingiltere 64,1 16 | 10.038 0 0 4 6.680 7 8.920 1.738
Isveg 63,7 10 9.508 0 0 0 0 0 0 1516
Ispanya 54,3 7 7.002 0 0 0 0 0 0 1.274
Belgika 40,6 7 5.943 0 0 0 0 0 0 1.017
Hindistan 30,0 21 5302 6 | 4300 | 22 | 21.300 | 35 | 40.000 913
Cek Cumhuriyeti | 29,0 6 3.766 0 0 2 2.400 1 1.200 563
isvigre 25,0 5 3252 0 0 0 0 3 4.000 521
Finlandiya 22,7 4 2.741 1 | 1700 | © 0 2 2.700 480
Slovakya 14,6 4 1.816 2 942 0 0 1 1.200 392
Macaristan 14,5 4 1.889 0 0 2 2.400 0 0 357
Japonya 13,9 48 | 42.569 3 13036 | 9 | 12947 | 3 4.145 2.119
Brezilya 13,8 2 1.901 1 1405 | 0 0 4 4.000 325
Giiney Afrika 13,6 2 1.830 0 0 0 0 6 9.600 305
Bulgaristan 13,3 2 1.906 0 0 1 950 0 0 321
Meksika 11,4 2 1.600 0 0 0 0 2 2.000 277
Romanya 10,7 2 1310 0 0 2 1310 1 655 179
Arjantin 5,7 2 935 2 772 0 0 3 1.600 213
Slovenya 5,0 1 696 0 0 0 0 1 1.000 137
Pakistan 44 3 725 2 680 0 0 2 2.000 99
fran 3,9 1 915 0 0 1 1.000 1 300 174
Hollanda 2,7 1 485 0 0 0 0 1 1.000 103
Ermenistan 2,2 1 376 0 0 1 1.060 0 0 87
Belarus 0,0 0 0 2 | 2400 | 0O 0 2 2.400 0
BAE 0,0 0 0 2 | 2800 | 2 2.800 | 10 | 14.400 0
Tiirkiye 0,0 0 0 0 0 4 4.800 4 4.500 0
Diger Ulkeler* 0,0 0 0 0 0 18 | 15980 | 52 | 59.850 0
TOPLAM 2359,0 | 434 | 374611 | 73 78 | 172 | 188.755 | 309 | 346.370 | 65.908

*Diger iilkeler: Banglades, Sili, Misir, Endonezya, Israil, Italya, Urdiin, Kazakistan, Kuzey Kore, Litvanya,
Malezya, Polonya, Suudi Arabistan, Tayland, Vietnam



1.2.1. Niikleer enerji

Einstein’mn 1905 yilinda E=mc? formiilii ile fisyon (boliinebilme) sonucu ortaya
cikabilecek enerji konusunda dngdriide bulunmasi ve bunun 1930 yilinda Otto Hahn,
Lise Meitner ve diger birka¢ bilim adami tarafindan dogrulanmasi niikleer bilim
adma atilmis ilk adimlar1 olusturmaktadir. Niikleer Enerji, ya bir nétronun agir bir
element atomunun ¢ekirdegine ¢arparak yutulmasi ve bunun sonucunda bu atomun
kararsiz hale gelerek daha kiiciik iki veya daha fazla farkli ¢ekirdege boliinmesi, ya
da hafif radyoaktif atom c¢ekirdeklerinin birleserek daha agir atom c¢ekirdeklerini
meydana getirmesi sonucu ortaya ¢ikan enerjiye denir. Bunlardan ilki fisyon, ikincisi
flizyon olarak adlandirilir. Fisyon sonucunda ortaya c¢ikan ndétronlarin, ortamda
bulunan diger fisyon yapabilen atom gekirdekleri tarafindan absorblanarak, onlar1 da
ayn1 reaksiyona sokmasi ve bunun ardisik olarak tekrarlanmasma zincirleme
reaksiyon denir. Kontrolsiiz bir zincirleme reaksiyon, ¢ok kisa bir siire i¢inde ¢ok
biiyiik bir enerjinin ortaya ¢ikmasina neden olur ki, atom bombasinin patlamasi da bu

sekildedir. Niikleer santrallerde ise zincirleme reaksiyon kontrollii bir sekilde yapilir.

1932 yilinda Sir James Chadwick tarafindan nétronun kesfinden sonra ilk kez 1939
yilinda fisyon ile enerjinin agiga ¢iktigi tespit edilmistir. Fisyon enerjisinin tespit
edilmesinden sonra 1943 yilinda ilk zincirleme reaksiyon kontrolii gerceklesmistir.
Diinyadaki ilk reaktér 1942 yilinda Enrico Fermi tarafindan Amerika Birlesik
Devletleri’nin (ABD) Chicago eyaletinde kurulmustur. 1945 yilinda ilk atom silahi

ve 1951 yilinda ise niikleer enerjiden ilk elektrik tiretimi gerceklestirilmistir.

Niikleer enerji ile elektrik iiretimi ABD’den sonra sirastyla Ingiltere, Rusya, Fransa
ve Almanya’da kullanilmaya baslanmistir. Daha sonralar1 bu iilkelere on iilke daha
eklenmistir. 1970’11 yillardaki petrol darbogazi ile niikleer enerjiye talep biiyiik artig
gostermistir. Ancak daha sonraki yillarda diinyadaki ekonomik problemlerden dolay1
niikleer enerjiye talep sinirli kalmistir. Bununla birlikte ABD’de ve Rusya’da
meydana gelen niikleer kazalarin niikleer teknoloji ile ilgili endiseleri arttirmasi

niikleer bilimin ilerlemesinin yavaslamasina neden olmustur.



Bir niikleer reaktoriin temel islevi, suyu kaynatacak 1s1y1 ve elektrigi elde etmek i¢in
jeneratOr tiirbinlerine gonderilecek olan buhari iiretmesinden ibarettir. Fisyon ve
flizyon olarak adlandirilan niikleer reaksiyonlar yardimiyla herhangi bir atom
cekirdeginin; alfa pargaciklari, gamma 1sinlari, ndtronlar, protonlar veya herhangi bir
atom gibi diger fiziksel bir varlikla carpismasi sonucu degismesiyle reaktoriin

ihtiyaci olan yiiksek enerji elde edilmis olur.

1.2.2. Niikleer fisyon

Uranyum ve plitonyum gibi bazi kararsiz yapidaki elementlerin ¢ekirdegine bir
notron carptiginda cekirdek iki parcaya boliiniir (fisyon). Bu carpma esnasinda iki
veya li¢ ndtron ve bir miktar enerji agiga ¢ikar (Sekil 1.5). Ortaya c¢ikan bu tiriinler
fisyon iiriinleri diye adlandirilir. Reaksiyon iirlinlerinin toplam kiitlesinin atomun ve
carpan ndtronun orijinal kiitlesinden biraz daha az olmas1 bize enerjiye doniisen bir

fark oldugunu ve Einstein’mn E=mc? formiiliinii bize hatirlatir.

fisyon tridni

ndtron

nbtro n

flsyon drdni

-
\

Sekil 1.5. Niikleer fisyon reaksiyonu

2%U’in fisyonu ile ortaya ¢ikacak fisyon iiriinleri; Sezyum (Cs), Iyot (I), Kripton
(Kr), Stronsiyum (Sr), Brom (Br) ve Ksenon (Xe) gibi iirlinlerdir. Bu iiriinlerin her
biri yar1 dmiir diye isimlendirilen siirelerle bozunuma ugrarlar. Yar1 dmiir radyoaktif
bir maddenin atomlarinin yarisinin bozunmasi igin gerekli siireye denir. Ilk

carpismadan sonra disar1 atilan fisyon iiriinleri, yakininda bulunan diger atomlarla
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carpismaya baglarlar ve hareket enerjilerinin biiyiik bir kismi 1s1 enerjisine donusiir.
Bu 1s1 daha sonra sogutucunun isitilmasinda ve bunun sonucunda elektrik iiretiminde

kullanilir [7].

Niikleer fisyon reaksiyonu sonucunda ortaya ¢ikan ndtronlar yakinlarindaki fisyona
uygun atomlarla reaksiyona girerler ve bu atomlar da fisyon yaparak bircok ndtron

serbest birakirlar. Boylece devam eden reaksiyona zincirleme reaksiyon denir.

1.2.3. Niikleer fiizyon

Fisyon reaksiyonunda agir atom cekirdeklerinin boliinmesi sonucu enerji agiga
cikmasina karsilik, niikleer fiizyon reaksiyonunda ise hafif ¢cekirdeklerin daha agir bir
cekirdege doniistiiriilerek enerji agiga ¢ikarilmasi s6z konusudur (Sekil 1.6). Bilinen
en basit sekliyle giinesin merkezinde 10-15 milyon °C’lik sicakliklarda hidrojen
atomlar1 helyuma doniiserek diinyadaki yasamin kaynagi olan enerjiyi saglamaktadir.
Ancak flizyon reaksiyonunun ticari amacli olarak kullanim alani bulunmamaktadir.
Bu reaksiyonda hidrojenin iki izotopundan biri olan bir ntron ve bir protondan
olusan déteryum ile iki ndtron ve bir protondan olusan diger izotop trityum, helyum

ve bir notron olusturacak sekilde birleserek enerji aciga ¢ikarirlar [8].

Titriyum

Sekil 1.6. Niikleer flizyon reaksiyonu
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1.2.4. Niikleer reaktorler

Atom c¢ekirdeklerinin parcalanmasi sonucunda agiga c¢ikan biiylik miktarlardaki
niikleer enerjiyi elektrik enerjisine doniistiiren sistemlerdir. Fisyon sonucu ortaya
c¢ikan 1s1 enerjisi; bir sogutucu vasitasiyla c¢ekilerek bazi sistemlerde dogrudan, bazi
sistemlerde ise 1s1 enerjisini bagka bir tagiyici ortama aktararak, tiirbin sisteminde
kinetik enerjiye ve daha sonra da jenerator sisteminde, elektrik enerjisine
doniistiiriiliir. Degisik ozellikleri (ndtron hizi, yakit cinsi vb.) sebebiyle pek ¢ok
niikleer reaktdr tasarimi mevcuttur. Yavaslatict ve sogutucu akiskan cinsine gore

siniflandirilmasi asagidaki gibidir:

PWR - Basingli hafif su sogutmali ve yavaslaticili reaktorler (Pressurized Water
Reactor)

BWR - Kaynar hafif su sogutmali ve yavaglaticili reaktorler (Boiling Water Reactor)
PHWR - Agir su sogutmali ve yavaslaticili reaktdrler (Pressurized Heavy Water
Reactor)

LWR - Agir su yavagslaticili ve hafif su sogutmali reaktorler (Light Water reactor)
MAGNOX - Gaz sogutmali ve grafit yavaslaticili reaktorler (Gas Cooled Graphit
Moderated Reactor)

FBR - S1vi metal sogutmali hizli iiretken reaktorler (Fast Breeder Reactor)

Basinglandirma

Reaktér
Kabt

0

-D- Sogutma Kulesi

Jenerator

Sekil 1.7. Niikleer reaktor [9]
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Bu reaktorler icinde en yaygin kullanima sahip olanlar PWR, BWR ve PHWR tipi
reaktorlerdir. PWR reaktorleri %2,5-4,5 oraninda zenginlestirilmis uranyum yakit ile
caligirlar. Reaktorde iiretilen enerji birinci devre sogutucusu olan hafif su diye
nitelenen H2O formiillii su araciligiyla reaktor kalbinden gegirilir. Buradan ¢ekilen
enerji, buhar iireticileri vasitasiyla ikincil devreye aktarilir ve aktarilan 1s1 enerjisiyle
iiretilen buhar, tiirbin-jenerator boliimiinde elektrik iiretimini gergeklestirmis olur.
PWR reaktorlerinde 150-250 yakit demeti vardir ve yaklasik 80-100 ton civarinda
yakat kullanir.

Tirkiye ile Rusya hiikiimetleri arasindan yapilan antlasmaya gére Mersin-Akkuyu
bolgesi icin teklif edilen ve her biri 1200 MW giiciinde olan toplam dort liniteden
olusacak niikleer santralde kullanilacak olan reaktér tipi ise VVERI1200 tipi
reaktordiir. VVER (Water Water Energetic Reactor) tipi reaktorlerin diger basingli su
reaktorlerinden en oOnemli farklari; yatay buhar iretegleri ve hegzagonal oOrgii

biciminde yerlestirilmis yakit demeti tasarimlaridir.

1.3. Niikleer Yakit Malzemeleri

Niikleer reaktorlerde yakit ¢cevrimine baglh olarak kullanilabilen birkac cesit yakit
bulunmasina ragmen baslica kullanilanlar uranyum, toryum, pliitonyum ve bunlarin
bazi izotoplaridir. Ancak bugiin mevcut ticari reaktorlerin hepsinde uranyum esasl

seramik yakitlar kullanilmaktadir.

1.3.1. Uranyum

1789 yilinda kesfedilen uranyum dogada serbest olarak bulunmaz ve cesitli
elementlerle birleserek uranyum minerallerini meydana getirir. Yeryiiziinde uranyum
rezervleri goriinlir ve muhtemel olarak iki sekilde tanimlanmaktadir. Bilinen mineral
yataklarinda bulunan ve giiniimiiz teknolojisi ile belirlenen {iretim maliyetleri
siirlart i¢ginde elde edilebilen uranyum rezervlerine goriiniir rezerv; bunlara ek
olarak jeolojik yapisi nedeniyle iyi arastirilmis bolgelerin uzantilarinda ve jeolojik
stirekliligi belirlenmis yataklarda bulunmasi beklenen uranyum rezervlerine ise

muhtemel rezervler denmektedir [10]. Diinyadaki uranyum rezervleri Tablo 1.4’de
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gosterilmistir. Bu tabloda kilogram fiyat1 130 dolara kadar olan uranyum rezervleri

gosterilmistir.

Tablo 1.4. Diinya uranyum rezervleri [11]

.. Goriiniir Kaynak Muhtemel Kaynak
Ulke 1309$/kg a kadar 1308/kg a kadar
(ton) (ton)

Avusturalya 735.000 323.000
Kazakistan 530.460 317.160
ABD 345.000 0
Kanada 333.834 104.710
G.Afrika 315.330 2.550
Namibya 170.532 87.085
Rusya 143.020 121.220
Nijerya 102.227 125.377
Brezilya 86.190 57.140
Ozbekistan 79.620 38.840
Ukrayna 64.660 11.410
Mongolia 46.200 15.750
Hindistan 40.980 18.995
Cin 35.060 14.690
Danimarka 20.250 12.000
Cezayir 19.500 0
Orta Afrika 12.000 0
Tiirkiye 9.130 0
Diger 82.530 77.993
Toplam 3.171.523 1.327.920

Ulkemizde ise Manisa-Salihli, Yozgat-Sorgun, Canakkale-Demirtepe bodlgelerinde
yogunluklu olmak iizere yaklasik 9130 ton goriiniir uranyum rezervi bulunmaktadir.
Uranyum elementinin hemen hemen tamanu 2 izotoptan meydana gelmistir (>*U ve
2%8). Bunlardan sadece ?*U atomu fisildir, yani biitiin enerjilerdeki nétronlart
absorblayarak boliinebilme yetenegine sahiptir. 2°U atomu dogal uranyumun sadece
%0,71°1 kadardir. Diinyadaki reaktorlerin bazilarinda dogal uranyum kullanilmasina
ragmen ¢ogu itibariyle az zenginlestirilmis (%3-5) uranyum kullanilmaktadir.
Zenginlestirilmis uranyum, igerigindeki 23U oram belirli yontemlerle dogal
seviyelerin tizerine ¢ikartilmis uranyum karisimidir. Mevcut bilinen ii¢ farkl fisil
madde vardir. Bunlardan ilki ve dogada bulunan tek fisil madde olan 2®U; ikincisi
dogada bulunmayan ve reaktdrlerde 2%U’den meydana gelen °Pu; {igiinciisii ise
yine dogada bulunmayan ve reaktorde 2*Th’den meydana gelen 2*3U maddeleridir
[12].
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1.3.2. Toryum

1828 yilinda Isvecli Jons Berzelius tarafindan kesfedilen toryum (Th), yeryiiziinde
nadir bulunan aktinitler gurubunda yer alan radyoaktif bir elementtir. Dogada
uranyuma nazaran ii¢ kat daha fazla ve tek izotopik formu olan 2%2Th formunda
bulunur. Uranyumdan sonra atom numarasi yani proton sayist en yiiksek (90) ikinci
dogal elementtir. Yeryliziinde daha ¢ok monazit ((Ce, La, Th, Nd, Y)PO4) ve torit

(ThSiO4) minerallerinde mevcuttur.

Toryum diinyada nadir toprak elementlerinin {iretimi esnasinda, temel olarak
Mmonazitin saflagtirilmasi sonucu, titanyum, zirkonyum ve kalay gibi elementlerin
iiretimi amaciyla islenmesi sirasinda bir yan iiriin olarak elde edilmektedir. En ¢ok
Brezilya, Hindistan ve Malezya’da tiretilmektedir. Monazit mineralindeki tenorii
ortalama %6-7 olmakla birlikte %12’lere kadar g¢ikmaktadir. Toryumun erime
sicakligr 1750 °C’dir. Toryum dioksit (ThO2) tiim oksitler arasindan ergime sicaklig
en yiiksek olan oksittir (3300 °C).

Niikleer enerjide kullaniminin yaninda, kimyasal agidan ¢ok kararli bir malzeme olan
ThO: sitilip akkor haline getirildiginde yogun bir 1sima sergilemektedir ve bu
ozelligiyle 1885 yilinda gazli fenerlerin kesfi ile liikks lambalarin gdmlek formunda
kullanilmistir. Elektrikle aydinlatma yerini alincaya kadar Onemini korumustur.
Ayrica ThO, tungsten inert gaz kaynagi elektrotlarinin bilesiminde ve yiiksek

ergime sicakligi nedeniyle 1siya dayanikli seramiklerin yapiminda kullanilmaktadir.

Diinyada halen yilda 6000-7000 ton civarinda monazit cevheri islenmektedir ve
bunun sonucunda 300 ton kadar toryum {iretilmektedir. ABD, Hindistan ve Cin’de
depolama yapildig1 bilinmektedir. Yaygin bir kullanom alant olmadigindan
diinyadaki rezervleri ile ilgili kapsamli aramalar yapilmamistir. Mevcut bilinen

toryum rezervleri Tablo 1.5’de verilmistir.
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Tablo 1.5. Diinya toryum rezervleri [11]

Ulke Ton %
Hindistan 846.000 15,7
Tiirkiye 744.000 13,8
Brezilya 606.000 11,3
Avustralya 521.000 9,7
ABD 434.000 | 8,1
Mistr 380.000 | 7,1
Norveg 320.000 5,9
Venezuella 300.000 5,6
Kanada 172.000 3,2
Rusya 155.000 2,9
Giiney Afrika 148.000 2,7
Cin 100.000 1,9
Gronland 86.000 1,6
Finlandiya 60.000 1,1
Isvecg 50.000 0,9
Kazakistan 50.000 0,9
Diger Ulkeler | 413.000 7,7
Toplam 5.385.000 | 100,0

1.4. Tiirkiye Acisindan Niikleer Enerji

Diinyanin niikleer enerjide 6nde gelen iilkelerinin 1955 yilinda “Atom enerjisinin
bariscil amaclarla kullanilmasi” amagli konferansindan sonra Tiirkiye’de 1956
yilinda “Atom Enerjisi Komisyonu” kurulmustur. 1957 yilinda Uluslararas1 Atom
Enerjisi Ajansi’na iiye olmustur. 1962 yilinda Istanbul’da Cekmece Niikleer
Arastirma Merkezi (CNAEM) kurulmus ve arastirma gelistirme amagh 1 MW
giiclinde kiiciik bir arastirma reaktorii insa edilmistir. Daha sonra CNAEM’de 5 MW
giiciinde ve ITU’de 250 KW giiciinde bir arastirma reaktdrii kurulmustur. Geride
kalan altmis yil boyunca Tiirkiye’de niikleer santral kurulmasi i¢in bir¢ok
girisimlerde bulunulmus, ancak cesitli sebeplerden dolayr muvaffak olunamamistir.
Giintimiiz itibariyle lilkemizde niikleer enerjiye olan ihtiya¢ benimsenmis ve Mersin-
Akkuyu yoresi basta olmak iizere Sinop ve baska birka¢ ilimizde niikleer santral
kurulmas1 planlanmistir. Yakin bir gelecekte niikleer enerjinin elektrik iiretiminde

%35°1ik bir paya sahip olmas1 hedeflenmektedir.
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Tiirkiye enerji iiretimi agisindan son derece yiiksek bir oranda (%73) disa bagimli bir
iilke olarak enerji tretimi konusunda kaynak cesitliligine onem vererek yerli,
yenilenebilir ve slirdiiriilebilir bir enerji politikas1 yOnetimine muhtagtir [13].
Bulundugu konum itibariyle stratejik bir 6neme sahip olan iilkemiz enerji konusunda
disa bagimli olmayr kisa vadede ¢Oziime kavusturup, bulundugu cografyada
kendisini giiclii kilacak politikalar, hedefler liretmek ve hayata gegirmek zorundadir.
Bu hedefleri yerine getirme hususunda ise yerli kaynaklar ele alinmali ve
degerlendirilmelidir. Enerji tretiminde cesitlilige gidilerek alternatif kaynaklar
optimize edilmelidir. Ulkemiz toryum rezervi agisindan diinyada dnde gelen iilkeler
arasindadir. Mevcut durumda toryum ticari sekilde niikleer yakit olarak
kullanilmamaktadir. Ancak bu durum gelecek i¢in bdyle devam etmeyecektir.
Toryum esasli yakit kullanan reaktorler test edilmis ve ekonomik olarak
kullanilabilirligi gosterilmistir. Almanya’da kullanilan 300 MW giiciindeki THTR
reaktorii bunun icin en iyi 6rnektir. Basta Hindistan ve Norvec¢ olmak iizere rezerv
bakimindan zengin iilkeler ¢ok cesitli aragtirma-gelistirme ¢aligmalar1 ile ¢ok ciddi
mesafeler almistir ve yakin bir gelecekte toryum yakit esasli niikleer santraller giin
yiizline ¢ikmaya baglayacaktir. Enerji ithalatina yiiz milyar dolara yakin kaynak
aktaran Tirkiye icin niikleer enerji ve toryum yakiti arastirmalari yakin bir zamanda

hayata gecirilmelidir.



BOLUM 2. TORYUM VE TORYUM ESASLI NUKLEER
YAKITLAR

2.1. Toryum Elementi

1828 yilinda Isvecli kimyac1 Jons Jakop Berzelius tarafindan kesfedilen toryum,
atom numarast 90, atom agirhig 232 g/mol olan 11,7 g/cm?® yogunlugunda ve dogada
uranyum gibi serbest halde bulunmayan radyoaktif bir elementtir. Altmis kadar
mineralin yapisinda bulunan toryumun sadece monazit ((Ce, La, Nd, Th, Y)POgs) ve
toritten ((Th, U)SiO4) iiretimi yapilmaktadir. Bu mineraller genellikle nadir toprak
elementlerinin liretimi amaglh kullanilir ve toryum bir yan {iriin olarak elde edilmis
olur. Monazit cevherinde toryumun bolluk oran1 %12’lere kadar ¢ikabilir, ortalama

%6-7 civarindadir [14].

Monazit volkanik ve diger kayaglarda bulunur, fakat en zengin konsantrasyonu
plaser yataklardadir. Diinyanin monazit kaynaklarinin 12 milyon ton oldugu tahmin
edilmektedir. Bunlarin yaklasik ticte ikisi Hindistan’in gliney ve dogu kiyilarinda
bulunan agir mineralli kum yataklarindadir. Toryumun monazitten kazanimi

genellikle sodyum hidroksit ile 140 °C’de lig¢ edilmesiyle olmaktadir.

Toryumun kiitle numarast 210 ile 236 arasinda degisen 27 tane izotopu vardir. Bu
izotoplardan en yavas bozunami ve kararli olmaya yakin olan 2%2Th izotopudur ve
dogadaki toryumun hemen hemen hepsi 2?Th’den meydana gelir. Yarilanma omrii
14 milyar yi1l kadardir. Saflastirildig1 zaman toryum giimiis beyazi metal rengindedir.
Th elementi yaklasik 1750 °C’de ergir ve oksit bilesigi olan ThO2 ise oksitler
arasinda en yliksek ergime sicakligina (3300 °C) sahip bilesiktir. Bazi ampullerde,
kaynak elektrotlarinda ve 1s1 direngli seramiklerde de kullanilmaktadir [15].
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2.1.1. Tiirkiye'nin toryum rezervi

Ulkemizde degisik zamanlarda Maden Tetkik Arama (MTA) tarafindan toryum
cevheri lizerinde arastirmalar yapilmistir. Bunlardan bir tanesi 1959 yili sonlarina
dogru uranyum ve toryum i¢in etiitler yapilmis ve Sivrihisar il¢esinin kuzey batisinda
Kizilcadren, Karkin ve Okgu Kéyleri arasinda 15 km?’lik bir sahanim toryumun yam
sira Nadir Toprak Elementleri (NTE) de igerdigi saptanmistir. MTA tarafindan
yapilan bir diger ¢alismada ise 1977 yilinda, "Eskisehir-Sivrihisar-Kizilcaéren Koyii
Yakin Giineyi Bastnazit-Barit-Florit Kompleks Cevher Yatagi" Nihai Etiit Raporu
hazirlanmistir. Bu rapor sonuglarina gore bolgedeki cevherin ortalama tendrii %0,2
ThO2 olup, toplam rezerv yaklasik 380.000 ton civarindadir [16]. Sekil 2.1°de

Tiirkiye’nin  sahip oldugu uranyum ve toryum rezervleri harita {izerinde

gosterilmistir.
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Sekil 2.1. Tirkiye nin uranyum ve toryum rezervleri

MTA’nin yapmis oldugu genis kapsamli toryum rezervleri arastirmalari sonucunda

bazi 6nemli veriler ve sonuglar elde edilmistir:

- Sahadaki ekonomik mineraller; florit, barit ve bastnazittir. Toryum, kompleks
biinyesindeki monazit ve torobastnazit minerallerinin kafes yapisinda yer

almaktadir.
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- Kompleks cevhere klasik yontemler uygulandifinda toryumun bir
fonksiyonda toplanamayacagi, sadece toryumun kazanilmasma yonelik
cevher c¢oziindiirme islemleri uygulandiginda toryumun yiiksek verimle
kazanilabilecegi fakat isletme maliyetinin ¢ok yiiksek olmasi nedeniyle
cevherdeki NTE'lerin elde edilmesi sonucu toryumun yan {iriin olarak
kazanilmasinin daha uygun olacag belirtilmektedir.

- Toryum ihtiva eden Eskisehir-Sivrihisar cevher yatagindaki, Yaylabast ve
Kocayayla sektorlerinde yeterli sayida sondaj yapilamadigindan bu bolgelere
ait kesin rezerv tespiti mevcut degildir. Bu bdlgelerle birlikte Malatya-
Hekimhan-Kuluncak gibi diger bolgelerde de gerekli ¢alismalarin yapilmasi
sonucunda iilkemiz toryum rezervinin artacagi tahmin edilmektedir. Ancak

bu konu ile ilgili kesin sonuca gétiirecek herhangi bir calisma yapilmamistir.

Sonug olarak s6z konusu sahada (Eskisehir-Sivrihisar) yaklasik 380.000 ton goriiniir
ThO, ve onemli miktarda nadir toprak elementi rezervi belirlenmistir. Toryum
tendrii, secme numunelerde %3'e kadar ¢iksa da yatagin ortalamasit %0,2'dir. Bu
rezervde tespit edilmis olan ortalama tendriin diisiikligli ve rezervin kompleks
olmasi durumu toryumun tek basina ekonomik olarak ¢ikarilabilir olmaktan uzak

oldugu sonucunu ¢ikarmaktadir.

Bu elde edilen sonuglardan da anlagilacagi {izere toryumun, nadir toprak
elementlerinin rezervlerinde yapilacak olan ¢alismalar sonucunda bir yan iiriin olarak

elde edilmesi daha ekonomik ve faydali goziikmektedir.

2.2. Toryum Dioksit (ThO:) ve Ozellikleri

ThO2 hi¢ siiphesiz toryumu en iyi karakterize eden seramik bilesigidir. Biitiin
refrakter oksitler i¢inde en yiiksek ergime sicakligina sahip olmasi ve en kararl
bilesik olmas1 bunlardan birkacidir. Reaktif malzemelerin ergitilmesi i¢in ¢ok iyi bir
pota malzemesidir. ThO> genel olarak saflastirilmis bir tuzu olan okzalattan termal
dekompozisyon seklinde toz olarak elde edilir. Bu tozlar genel seramik fabrikasyon

teknikleriyle islem gormektedir.
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Tablo 2.1. Toryum dioksit ve uranyum dioksitin dzellikleri [17]

Ozellik Toryum Dioksit Uranyum Dioksit
Yiizey merkezli kiibik Yiizey merkezli kiibik
Kiristal Yapist
(CaFx tipi) (CaF> tipi)

26 C'de 5,5974 20 C'de 5,4704
Latis Parametresi, A

942 C'de 5,6448 946 C'de 5,5246
Teorik Yogunlugu, g/cm? 10,00 10,96
Ergime Sicakligi, °C 3300 2760

100 C'de 0,103 100 C'de 0,105

. 400 C'de 0,060 400 C'de 0,0590

Termal Iletkenlik, w.cm™.°C"!

800 C'de 0,034 800 C'de 0,0376

1000 C'de 0,031 1000 C'de 0,0351
Debye Sicakligy, °C 473 1143
Young Modiilii, psi 1370 1930
Kayma Modiili 990 745
Poison Orani 0,17 0,302
Kirilma Dayanimi, psi 1 0,16
Sertlik, Knoop (500 g yiikle) 640 666

ThO>, ergime noktasina faz yapisinda herhangi bir degisim olmadan florit kristal
yapisinda, tek bir kiibik fazla ulasir. UO; ile karistirilabilir ve her oranda kat1 ¢ozelti
yapabilir. UO2’den farkli olarak ThO: oksitlenmez. Bundan dolay1 oksit ortamlarda
yliksek sicakliklara kadar kararlidir. 1800-1900 °C’lere kadar vakum altinda 1sitildig
zaman oksijen kaybiyla birlikte hafif siyahlasir. Bu kayip kimyasal analizlerde ya da
latis parametresi Olglimlerinde etki etmeyecek kadar azdir. Eger tekrar 1200-1300
°C’lere kadar sitilirsa beyaz renk geri gelir. Tablo 2.1°de toryum ve uranyum

dioksidin baz1 fiziksel ve kimyasal 6zellikleri gosterilmistir.

ThO>, uranyum dioksite (UOz) nazaran termal iletkenlik, yiiksek ergime sicakligi ve
kimyasal olarak daha kararli bir yapida olmasi gibi daha 1yi Ozelliklere sahiptir.
Ergime sicakliklari toryum-uranyum-pliitonyum oksitin sirasiyla 3378 °C, 2847 °C
ve 2428 °C’dir. ThO2’in daha yiiksek ergime sicakligina sahip olmasi daha yiiksek
sicakliklarda calismasimi ve daha yiiksek yanma Ozelligi (niikleer yakitin serbest
biraktig1 toplam enerjinin, niikleer yakitin baslangi¢ kiitlesine oranmin yiiksek

olmasi) saglar [17].
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ThO2, UO2’e gore kimyasal oOzellikler bakimindan daha kararli bir yapida
oldugundan daha fazla radyasyon direncine sahiptir. Ayrica yiiksek termal iletkenlik
ve disik termal genlesme katsayisina sahip oldugundan daha iyi termofiziksel
ozellik gosterir ve bu oOzellikler nedeniyle UOz’e gore daha yiiksek yanma
performansina (burn-up) sahiptir. ThO> inert bir yapiya sahiptir ve uranyum gibi
okside olmaz. Bu 6zellik uzun siireli atik depolama faaliyetlerinde ¢ok biiyiik bir

avantajdir.

Yakit peletlerinin yogunlugu da onemli bir 6zelliktir. Oda sicakliginda yaklagik
olarak ThO2’nin teorik yogunlugu 10,00 g/cm?® UO2’inise 10,96 g/cm? tiir.

UO; ve ThO2’nin termal genlesmesi 727 °C’nin altinda birbirine benzer. Ancak
yiiksek sicakliklarda toryumun termal genlesmesi uranyuma gore daha azdir. Sekil
2.2’de uranyum ve toryum dioksitin termal iletkenlik ile sicaklik arasindaki iligkisini
gosteren grafik gosterilmistir. UO2ve ThO; karisimlarinda uranyumun fazla olmasi
termal genlesmeyi arttirmaktadir. Pliitonyum oksit de toryuma goére daha yiiksek
termal genlesmeye sahiptir. Bu sebeple toryum esasli yakit tiirlerinden birisi olan
karigik oksit (Th-MOX, mixed oxide) yakitlarinda termal genlesme her zaman daha

diistik olacaktir.

Termal iletkenlik yakit sicaklik profilini belirlemek i¢in 6nemli bir kriterdir. Yiiksek
termal iletkenlik yakit icerisinde daha diisiik yakit sicaklik ortalamasina neden olur.
Ortamdaki sicakligin iyi bir sekilde iletilmesi, istenen bir durumdur. Aksi halde
yakitin orta boliimlerinde ¢ok yiiksek sicakliklar olusur ve bu ise yakit peletinin
fiziksel biitiinl{igiiniin bozulmas1 gibi istenmeyen durumlar ortaya ¢ikarmaktadir. Ug

oksit yakit malzemesi arasinda ThO; en yiiksek termal iletkenlige sahiptir.
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Sekil 2.2. Uranyum ve toryum dioksitin termal iletkenlik ile sicaklik arasindaki iligki [17]

UO; ve ThO2 karisimi ise UO2’¢ nazaran daha diisiik termal iletkenlik 6zelligi
gostermektedir. Pliitonyum oksit diisiik termal iletkenlige sahiptir. Ancak toryum
esaslt karigik oksit yakitlar (Th-MOX) uranyum esash karigik oksit yakitlara (U-
MOX) gore yakitlar1 daha yiiksek termal iletkenlige sahiptir.

Isinlanmig yakitlarda fisyon iiriinleri; yakitin ergime sicakligi, termal iletkenlik gibi
ozelliklerini degistirmektedir. Toryum esasli yakitlarin yiiksek termal iletkenlik
ozelliginden dolay1 daha az fisyon gazi agiga ¢cikmaktadir ve bu ise genellikle yakit
sicaklifina ve yanmaya bagl olarak degismektedir. Meveut MOX yakitlari, pelet
yapisinda fisyon gazlarmin salinmasindan dolayr smirli yanma oranina sahiptir.
Toryum-pliitonyum yakitlar1 diisiik miktarda fisyon iriinii iiretmektedir ve daha
yiiksek yanma i¢in 6nemli bir adaydir. Ek olarak uranyum-toryum yakitlarinda

fisyon gazi salinimi uranyum yakitina nazaran daha azdir [18].

Niikleer reaktor ve yakit teknolojisinde kullanilmis yakitlarin (spent fuel) bazi yakit
cevrimlerinde icerdigi fisil maddelerden dolay:r yeniden islenmesi (reprocess) soz
konusudur. Kimyasal olarak kararlilig1 yiiksek olan ThO2’in yeniden isleme prosesi
(reprocess), pliitonyum ve uranyumun yeniden isleme proseslerine nazaran ¢ok
zordur. Bu islem c¢ok ileri ve yiiksek seviyeli, uzaktan kumandali teknoloji

gerektirmektedir. Yeniden isleme prosesinde kullanilmis yakitin ¢oziinmesi i¢in ek



23

bir katalizor gerekmektedir. Ayrica ThO2’in kimyasal olarak daha kararli olmasi atik
depolama i¢in ¢ok dnemli bir avantajdir. Kimyasal olarak islenmesi ve okside olmasi

uranyuma gore ¢ok daha zordur.

Toryum yakit ¢evriminin esas1 22U izotopudur ve bunun yaninda 22U de olusur.
2321 ¢ok yiiksek gama radyasyonu yayici bir malzemedir. 23U esasli yakitin yeniden
isleme prosesleri i¢in fabrikasyonu MOX yakitlarina gore daha yiliksek gama kalkani
gerektirmektedir ve yakit fabrikasyon prosesi daha karmasiktir. Ancak bu durum
niikleer teknolojide Onemli bir yeri olan pliitonyum esasli niikleer silahlarin
yayilmasinin 6nlenmesi (non-proliferation) hususunda yardimci olabilecek bir
durumdur. Bu agidan bakildigi zaman avantajli goziikmektedir ve niikleer silah

malzemesi olarak ¢evrilmesi olduk¢a zordur [19].

2.2.1. Toryum dioksit esash yakit fabrikasyonu

Glinlimiizde kabul edilmis bir gergek olarak karsimiza c¢ikan 6nemli bir husus,
stirdiiriilebilir bir gelisme isteyen lilkelerin ancak niikleer giice adapte olarak bu
emellerine ulagabilmesi gergegidir. Toryum esashi yakitlar gibi alternatif enerji
kaynaklarina yonelme bu siirdiiriilebilirlik politikas1 i¢in énemli bir adimdir. Son
yillarda pliitonyumun yayilma riskinin azaltilmasina duyulan ihtiya¢ ile daha uzun
yakit ¢evrimleri, daha yiiksek yanma oranlari, iyilestirilmis atik karakterizasyonu ve
pliitonyum stokunun azaltilmasi gibi getirilerinden dolay1 toryum yakit ¢evrimlerine
olan ilgi artig gostermistir. Uranyum rezervlerinin kisitli olmasindan ve pliitonyumun
yayilma riskine olan katkisindan dolayr ThO2’in niikleer yakit olarak kullanilmasi
son zamanlarda olduk¢a dikkat ¢ekmektedir. Toryum, fisil bir iiriin degildir ancak

fisil bir izotopla 23U’e déniistiiriilebilir.

ThO: esasli niikleer yakitlarin fabrikasyonunda kullanilan metotlarin niikleer yakitin
istenilen ozellikleri {lizerinde Onemli etkileri vardir. Sinterleme esnasinda yiizey
enerjisi yiiksek tozlara ihtiyac vardir. Iyi sinterlenebilir kalitede ThO: tozlari
toryumun okzalat olarak ¢oktiiriilmesinden elde edilebilmektedir. Kaliteli uranyum
dioksit tozlar1 da amonyum diuranat olarak ¢oktiiriilmesinden elde edilir. Elde edilen

ThO: tozlarinda; tane morfolojisi, yilizey alani, kristal yapist ve sinterlenebilirligi
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iizerinde; sicaklik degisimlerinin, karigtirmanin (agitation) ve bekleme siiresinin
(digestion time) ¢ok Onemli etkileri bulunmaktadir. En iyi sinterlenebilir toryum

dioksit tozlar1 10 °C’de ¢oktiiriilen toryum oksalattan elde edilebilmektedir [20].

ThO> peletlerinin UO, peletleri gibi fabrikasyonu; toz hazirlama, karistirma,
presleme ve sinterleme asamalarini igerir. Yiizey alani ve partikil boyutu gibi
Ozellikler karistirma ve sinterleme metotlarin1 etkilemektedirler. UO2 tozlarinin
yiizey alan1 2-5 m?/g araliginda degisir ve ham UO; peletleri 1700 °C’de hidrojen
atmosferi altinda sinterlenebilir [21]. ThO2’in ergime sicakligi UOz’e gore 500
derece daha fazladir ve yaklasik 3300 °C’dir. Bu ThO2’in UO2’e gore daha yiiksek
sinterleme sicakligi olmasimi gerektirir. Fakat bu zor bir prosestir ve ekonomik
degildir. Bu nedenle daha diisiik sicakliklarda sinterlenebilen ThO> tozlari elde etmek

Onem arz etmektedir.

Sol-gel prosesi de toryum esasli niikleer yakit {iretiminde karisik oksit yakit tiretimi
ve mikrokiirecik iiretiminde kullanilan yontemlerden biridir. Sivi esasli bir proses
olmasi nedeniyle uzaktan kumanda ile kullanimi miimkiindiir. Toz hazirlama ve
diger islem adimlarini azaltir, proses esnasinda fisil malzeme ile temasi minimize
eder. Bu da teknolojik, ekonomik ve radyasyon giivenligi agisindan 6nemli bir
avantajdir. Toryum-uranyum karigik yakitlar1 i¢in bir¢ok metot belirtilmistir ancak

bunlardan en etkili ve giivenilir olan1 sulu ¢oktiirme metodu oldugu bilinmektedir.

ThO’in sinterlenebilirligi tozun fizikokimyasal 6zelliklerine baghdir ve aktivitesi
genellikle tozun yilizey alanimin artmasiyla artar. Yiizey alani toz hazirlama
metotlartyla dogrudan iligkilidir. Sol-gel yontemiyle elde edilen ThO2 tozlarinin
yiizey alan1 1-50 m?%/g araliginda degisir. Bu deger uranyuma nazaran ¢ok yiiksektir
[22].

Karigik oksit peletler (MOX, mixed oxide), (Th,U)O peletleri toryum ve uranyum
dioksit tozlarinin karistminin sinterlenmesi ile elde edilir. Karisik oksit yakitlarinin
hazirlanmasi tek olanlarin hazirlanmasina gore biraz daha zordur, ¢iinkii iki farkh
oksitten mekanik yontemlerle karistirarak homojen bir yapi elde etmek zor bir

prosestir. Bu nedenle kat1 ¢6zelti hazirlanarak bu sorun asilabilir.
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2.3. Niikleer Enerji ve Toryum

Toryumun niikleer yakit olarak kullanilmasina ilgi 1950’lerde baslamistir. ABD,
Rusya ve Avrupa toryumdan gii¢ elde edilebilmesi i¢in miimkiin olan c¢aligmalara
oncelikli olarak girisimde bulunmuslardir. 1960°1ara gelindiginde BWR ve PWR tipi
reaktorlerde denenmek {izere toryum-uranyum yakitlar: yiiklenmistir. Bu reaktorler
ThOz’le kombine edilmis yiiksek zenginlikli uranyum yakitlar1 kullanmaktadirlar.
Fakat 1970’lerin sonlarinda Shippingport niikleer reaktoriiniin ortaya ¢ikmasiyla
birlikte (U,Th)O> peletleri kullanilarak tiiketilen fisil malzemeye nazaran daha fazla
fisil malzeme ortaya ¢ikmistir. Bu reaktor ilk hafif sulu iiretken reaktordiir. Toryum;
ABD, Almanya ve Ingiltere’de gaz sogutmali yiiksek sicaklik reaktorlerinde de test
edilmistir. Bu tip reaktorler toryumu acik yakit ¢evriminde kullanmaktadirlar, yani
bu reaktdrler kesinlikle yeniden islenmis 2U kullanmamaktadirlar. Tamamen

toryuma dayali kapali yakit ¢evrimi heniiz ortaya ¢ikmamustir.

Niikleer yakit teknolojisinde acik ve kapali yakit ¢evrimi olarak iki tiir ¢evrim
bulunmaktadir. Ag¢ik ¢evrimde reaktdre yiiklenen yakit bir kez kullanilir, 6mrii
bittikten sonra gerekli sogutma islemleri yapilarak atik tesislerinde bertaraf edilir.
Kapali ¢evrimde ise reaktore konulan yakit belirli bir dongii ger¢evesinde yeniden

isleme prosesleriyle birlikte reaktdrde tekrar kullanilir.

Baslica toryum arastirmalar1 daha ¢ok termal reaktorler lizerinde olmustur. Cilinkii
termal reaktorler en ¢ok yaygin olan reaktor tipidir. Toryum esashi yakitlar hem
homojen hem de heterojen yapida olabilirler. Heterojen yakitlar homojen yakitlara
nazaran daha iyi notronik ozellikler sergileyebilirler [23]. Daha iyi olan nétronik
ozellikler sonucunda daha yiiksek yanma gerceklesmektedir. Buna karsin homojen
yakitlar daha 1y1 termal-hidrolik 6zellik gostermektedirler. En 1yi bilinen heterojen
yakit diizenegi Radkowsky toryum yakit konseptidir. Bu konseptte cekirdek yakit
(fisil malzeme) ortaya yerlestirilmistir ve ¢evresi toryum ile sarilmistir (blanket, ortii)
[24].

Toryum cevheri olan monazit; Hindistan’in, Avustralya’nin ve Brezilya’nin koyu

plaj kumlarinda ¢ok biiylik miktarlarda bulunmaktadir. Bunlara Norve¢, ABD,
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Kanada, Giiney Afrika ve Tirkiye de dahildir. Toryum esasl yakit g¢evrimleri
yaklasik 30 yildir ¢alisilmaktadir ancak uranyum ve uranyum-pliitonyum yakitlarinin
gerisinde kalmistir. Almanya, Hindistan, Japonya, Rusya, UK ve ABD toryum
yakitlarinin  test reaktorlerinde 1sinlanmasmi da igeren ¢alismalar1 birlikte

yapmaktadirlar.

Hindistan toryum yakit ¢evrimleri konusunda en ¢ok arastirma yapan iilkelerin
basinda gelmektedir. Bunlarin semeresini zamanla almislardir ve toryum esash
yakitla calisan niikleer reaktor tasarimi planlamiglardir. Hindistan 1950 yillarinda ¢
asamali bir niikleer enerji programi tayin etmistir [25]. Tlkinde dogal uranyum yakith
basingh sulu reaktorlerde (PHWR) kullanilmasi, ikinci basamak olarak bu reaktoriin
kullanilmig yakitlarindan elde edilen pliitonyumun hizlandiricili reaktorlerde (FBR)
kullanilmast planlanmistir. Hizli iiretken reaktorler (Fast Breeder Reactor, FBR)
MOX (mixed oxide) yakit kullanmaktadirlar. Bu MOX tipi yakitlarda ?*U yakitinin
etrafina 2%2Th yakit1 ortii (blanket) olarak kullanilmaktadir. Son basamakta ise

FBR’lerde toryum esasli yakitlarin kullanilmasi hedeflenmektedir.

Toryum-uranyum  kombinasyonuyla elde edilmis yakitlarin  kullanilmasi
pliitonyumun yayilma riski ile dogrudan iligkilidir. Uranyum esasl yakitlarin yerine
bu tip yakitlarin kullanilmas1 kullanilmis yakitlardaki pliitonyum miktarindan 6nemli

derecede azalmalar saglamaktadir.

2.3.1. Toryum dioksit esash niikleer yakitlar ve ozellikleri

Tiim diinyanin niikleer enerji programinda baskin olarak ¢ok diisiik oranda geri
dontistimiiyle birlikte uranyum esash yakitlar kullanilmaktadir. Uranyumun tek
gecisli yakit ¢cevrimi modunda kullanilmasi uranyum rezervlerinin sadece %]1’inin
kullanilmasini bize miimkiin kilar [26]. Tek geg¢isli yakit ¢evrimi; uranyumdan veya
toryumdan imal edilen yakitin reaktdrde enerji liretimi i¢in kullanilmasi, daha sonra
kullanilmis yakitlarin reaktorden alinmasi ve bozunma 1sis1 yeterince azalincaya
kadar reaktordeki havuzlarda muhafaza edilmesi ve son olarak dogrudan yiiksek
seviyeli atik (High Level Waste, HLW) olarak bertaraf edilmesi olarak 6zetlenebilir.

Siirdiiriilebilir bir enerji kaynag olarak niikleer enerji sadece kapali yakit ¢evrimleri
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politikalar1 benimsenmesinin yaninda toryum gibi diger dogal olarak meydana gelen
niikleer kaynaklarin da kullanilmasini gerektirir. Toryumun reaktérlerde kullanimi

enerji kaynaklarinin stirdiiriilebilir olmasinin objektifligi acisindan gereklidir.

Toryum tek basina niikleer yakit olarak kullanilamaz. Uranyumun aksine toryumun
hi¢ fisil izotopu yoktur. Toryum yakit ¢evrimi i¢in herhangi bir zenginlestirme
prosesi gerekmez. Niikleer yakit olarak kullanilabilmesi i¢in reaktor iginde bir
malzemeyle veya hizlandirici gibi bir nétron kaynag ile 1sinlanmasi gerekmektedir.
Sekil 2.3’de ozetle gosterildigi gibi reaktor i¢inde toryumun dogadaki baslica izotopu
olan 2%Th, herhangi diger bir niikleer malzeme olan (?3U, 2%®U, 2¥pu)
malzemelerinden birinin fisyonundan nétron absorblamasiyla 2**Th meydana gelir.
Fertil (dogurgan, kaynak) bir izotop olan 2*2Th’nin bir ndtron yutarak fisyon
yapabilen bir izotop olan #3U’e déniistiiriilmesi gerekir. 2*?Th’'nin diisiik enerjili
notronlarla tepkimesi (nétron yutumu) sonucunda once daha az kararhi olan 23Th
olusmaktadir. 2*Th ise, 23 dakika iginde, bir beta parcacigi yayarak 2**Pa’e
(protaktinyum) déniismektedir. ®Pa, 27 giin icinde, yarilanma siiresi 163.000 yil
olan fisil 2%U'e doniismektedir. Alternatif olarak reaktdrde ismnlama ihtiyacini
ortadan kaldirmak igin bir hizlandiriciyla ndtron elde edilerek yine 23U ortaya
cikarilabilir. Isinlama esnasinda 23U fisyona baslar ve zincirleme reaksiyonun
devam etmesi icin nétron iiretir. Boylece asagidaki sekilde goriildiigii gibi *2Th bir
fisil maddeyle iiretkenlik dongiisline baslamaktadir [27]. Bu sistem i¢in énemli bir
nokta zincirleme reaksiyon elde edilebilmesi i¢in herhangi bir zenginlestirme

isleminin gerekmemesidir.
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Sekil 2.3. Toryum yakit dongiisii

Toryumlu yakit denemeleri 1960 yillarinin ortalarinda baslamis olmasina ragmen gii¢
reaktorlerinde kullanilmasma 1976 yilinda baslanmigtir. Almanya, Hindistan,
Japonya, Rusya Federasyonu, Ingiltere ve ABD'de arastirma/gelistirme ¢alismalart

bulunmaktadir. Asagida toryum ile ilgili yapilmis baz1 ¢calismalar belirtilmistir [28]:

- Almanya'daki  Arbeitsgemeinschaft  Versuchsreaktor GmbH (AVR)
reaktoriinden gelistirilen 300 MW giiciindeki toryum yiiksek sicaklik reaktorii
(thorium high temperature reactor-THTR), yarisindan fazlast Th/U (yiiksek
zenginlikli uranyum) yakit igeren 674.000 adet kiiresel yakitla 1983-1989
yillar1 arasinda isletilmistir.

- Almanya'daki AVR reaktoriinden gelistirilen ve 1976-1989 yillar1 arasinda
isletilen Fort St Vrain reaktorii ABD'deki toryumlu yakit kullanan tek ticari
niikleer reaktordiir. Yiiksek sicaklikli, grafit moderatorlii, helyum sogutmali
bu reaktdr, Th/U (yliksek zenginlikli uranyum) yakitla 330 MW giicte
calistirilmistir. Bu reaktorde yaklasik 25 ton toryum kullanilmistir.

- Toryum tabanli yakitlarin basingli su reaktorlerindeki kullaniminin
incelenmesi Amerika'daki Shippingport reaktdriinde gercgeklestirilmistir. Bu
reaktorde fisil malzeme olarak 2%°U ve 2*°Pu kullanilmistir. Bu incelemede,
toryum kullaniminin isletme stratejisi veya reaktor kalbi giivenlik marjlarini
etkilemedigi sonucuna varilmustir. 1977-1982 yillar1 arasinda hafif sulu

iiretken reaktdr konsepti de bu reaktorde basariyla denenmistir.
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- Almanya'daki 60 MW Lingen kaynar sulu reaktoriinde Th/Pu tabanli yakit

test eleman1 kullanilmistir.

Simdiye kadar kullanilmis, kapatilmis ve devam etmekte olan toryum esaslh yakit

kullanan reaktorler Tablo 2.2°de gosterilmistir.

Tablo 2.2. Degisik deneysel ve gii¢ reaktorlerinde toryum kullanimi [29]

Reaktor .
. Isletmede oldugu
Ulke Reaktor Adi Reaktor Tipi Giicii Yakit1
Zzaman
(MW)
Almanya AVR HTGR 15 Th + 23U 1967-1988
Almanya THTR HTGR 300 Th + 23U 1985-1989
Almanya Lingen BWR 60 (Th, Pu)O2 1973 de kapatildi
Isveg,
Isvigre, Dragon HTGR 30 Th + 35U 1966-1973
Norveg
ABD Peach Bottom HTGR 40 Th + 23U 1966-1972
ABD Fort St Vrain HTGR 330 Th + 25U 1976-1989
ABD MSRE ORNL MSBR 7,5 3y 1964-1969
Th + 233U Oksit
ABD Borax IV BWRs 2,4-24 1963-1968
pelet
ABD,
Shippingport LWBR, PWR 100 - 285 Th + 233U 1977-1982
Hindistan
Aqueous Th + HEU (yiiksek
SUSPOP/KSTR o
Hollanda Homogeneous 1 zenginlikte 1974-1977
KEMA
Suspension uranyum)
yakit 1g1nlama testi
Kanada NRU&NRX MTR Th + 23U
yapilmaktadir
KAMINI,
30-40-
Hindistan CIRUS, MTR 100 Al-2¥U halen isletmede
DHRUVA
KAPS, KGS,
Hindistan PHWR 220 ThO:z pelet halen isletmede
RAPS
Hindistan FBTR LMFBR 40 ThO; ortii halen isletmede

Toryum yakit ¢evrimleri uranyum yakit ¢evrimine alternatif bir

niikleer enerji

kaynag1 saglamaktadir. Cok genis ¢apl arastirmalar Ingiltere (Dragon), Amerika

Birlesik Devletleri (Peach Bottom), Japonya, Rusya ve Fransa’da arastirma ve test

reaktorlerinde gerceklestirilmistir. Ancak 1970’lerin ortalarinda toryum yakat

cevriminin daha da ilerletilmesinin 6nemli maliyetler getirecegi diisiincesiyle
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caligmalar durdurulmustur. Hindistan ise ¢aligmalart durdurmayip Onemli bir
program c¢ergevesinde c¢alismalarini siirdiirme karari1 almistir. 1989 yilinda kapatilan
THTR-300 MW (Almanya) ve Fort St Vrain-330 MW (Amerika) yiiksek sicaklikli
gaz reaktorlerinde toryum uranyum karisik yakitlar1 kullanilmaktaydi. Son yillarda
yeniden ilgi duyulmaya baglayan toryum yakit ¢evrimleri i¢in ii¢ 6nemli 6zellik 6ne

¢ikmaktadir [30]:

- Pliitonyumun yayilma riskini azaltmada 6nemli bir alternatif yakit ¢evrimi
- Uranyum yakit cevrimine gore daha verimli yakit yonetimi

- Toryum rezervi sahiplerinin 6nemli bir pazar olusturabilmeleri

Dogal olarak uranyumun %10’undan daha az bir kismi1 geleneksel reaktorlerde
kullanilabilirken bu yontemlerle dogal olarak bulunan toryumun hepsi fisil olan
233U doniistiiriilebilir. Bu 6énemli 6zellik toryum yakit ¢evriminin gelistirilmesinde
milletlerin, arastirma merkezlerinin anahtar kavrami olarak dikkat ¢ekmektedir ve
ekonomik olarak cazip goziikmesine sebep olmaktadir. Toryum yakit ¢evriminin
anlatildig1 gibi biitlin bu islemler arasinda zenginlestirilmis uranyum ihtiyacini da

elimine ettigi gozlemlenmektedir.

Toryum yakit ¢evrimleri ilizerinde yaklasik 40 yildir calisilmaktaysa da uranyuma
nazaran bu calismalar ¢ok yetersiz kalmaktadir. Bir¢cok toryum arastirmalari ve
caligmalar1 1980’lere dogru durma noktasina gelmistir. Bunun baslica sebebi
uranyum yakit ¢evriminin uzun vadede yetecek durumda goziikmesi ve uranyum
yakit fiyatlarinin kabul edilebilir diizeyde olmasiydi. Hindistan ise caligsmalarini
stirdiirme karar1 aldi. Ciinkii Hindistan niikleer silahlarin yayilmasinin 6nlenmesi
antlagmasinin (non-proliferation treaty, NPT) bir {iyesi olmay1 kabul etmedi. 1974-
2008 yillar1 arast uranyum pazarindan mahrum birakildi. Dahast Hindistan uranyum
rezervleri agisindan fakir, toryum rezervleri agisindan ise olduk¢a zengindir. Bu
sebeplerden dolay1 Hindistan toryum yakit ¢evrimi faaliyetlerine devam etmistir ve

etmektedir.

Yeni dizayn ve insa edilen niikleer gii¢ reaktorlerinde niikleer yakit kaynagi ile ilgili

ileri seviyedeki yakit ¢evrimi gelismeleri ¢ok biiyiik ilgi ¢ekmektedir. Bu ilginin
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temel sebebi; niikleer yakit kaynaklarinin genisletilmesi, reaktorler tarafindan
iretilen radyoaktif atiklarin miktarmin azaltilmasi ve bunlara bagli olarak

pliitonyumun yayilma riskinin azaltilmasindan ibarettir [31].

Stratejik onemi ve ekonomik faydalarindan dolayr {izerinde sik¢ca durulmaya

baslanan toryum yakitlarinin baglica 6zellikleri asagidaki gibi siralanabilir:

- Toryum yakit ¢evriminin biitiin asamalarinda (madencilik, isletme, yakit
fabrikasyonu, atik ve tasinma) niikleer silah olarak kullanilabilecek bir iirtin
ortaya ¢itkmamaktadir.

- Toryum dogadaki formunda kesinlikle herhangi bir fisil izotop igermez ve
bundan dolay1 zenginlestirilecek bir formu olmadigindan silah yapiminda
kullanilamaz.

- Toryum yakit ¢evrimi sonucu elde edilen atiklar arasinda bilinen 23U izotopu
haricinde herhangi bir yeni iiriin ortaya ¢ikmaz.

- Toryum yakitlar1 pliitonyum atiklarinin istenmeyen miktarini giivenli bir
sekilde bertaraf etmek i¢in kullanilabilir.

- Toryumun yiiksek radyoaktiviteli atiklar1 200 yildan daha az bir zaman
radyotoksik 6zelligini siirdiirebilirken bu oran uranyumda ¢ok daha fazladir.

- Toryum yakitlar1 ayn1 miktardaki uranyum yakitlarina gore 30 kat daha fazla
enerji tiretimi saglar ve bundan dolay: daha ekonomiktir.

- Toryum yakitlar1 su anda mevcut biitiin reaktor tiplerinde herhangi bir ek

donanim ve masraf gerektirmeden kullanilabilir.

Toryum esasli yakitlarin arastirilmasi ve gelistirilmesinde 6nemli bir yeri olan ve
Amerika Birlesik Devletleri’nde diizenlenen Generatin IV Internatioanal Forum
(GIF) toplantilarinda bazi ileri tip reaktdrlerde toryum yakit c¢evriminin
uygulanabilirligine vurgu yapilmustir. Ozellikle toryum yakit cevrimi, yiiksek
sicaklikli gaz reaktorlerinde (High temperature gas reactor, HTGR) daha d6nceden
kullanilmisti. 1960’larda ileri tip iiretken konsepte sahip ergimis tuz reaktdrii (molten
salt reactor, MSR) ilk kez kullanilmisti. Simdilerde gelisen malzeme ve bilesen
teknolojisiyle yeniden ele alinmaktadir. MSR reaktorleri hem uranyum, hem de

toryum yakitlar1 ve hem de ikisinin bilesiminden olusan yakit kullanabilir [19].
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Chinese Academy of Science 2011 yilinda toryum esashi ergimis tuz reaktorleri
(thorium based molten salt reactor, TMSR) i¢in ticari olarak gelistirmek amacl yeni
bir finans programi ag¢ikladi. Sonug olarak bir TMSR arastirma merkezi Shanghai
Institute of Applied Phyhsic (SINAP) biinyesinde kuruldu. Su anda 5 MW giiciinde
bir arastirma reaktorii insaat halinde ve 2015°te isletmeye gegmesi planlanmaktadir.
SINAP bu projede TMSR arastirma merkezi i¢in iki dnemli hedef belirlemistir. Ilki
sadece toryum kat1 yakit1 kullanan acik yakit ¢gevrimi gelistirmek, 2015 yil1 i¢inde 2
MW giiciinde pilot tesisi isletmeye almak ve 2025 yilinda ise 100 MW giiciinde
reaktdr kurmaktir. ikincisi ise tamamen kapali yakit ¢evrimi kullanarak Th-U esaslh
bir s1v1 yakit iiretimi saglamak. Bunun i¢in 2025 yilma 10 MW, 2035 yilina 100 MW

giiclinde reaktdr kurulmasi planlanmaktadir.

Bunlara ek olarak Norveg’te bulunan Thor-Energy Company adli kurulus toryum-
plitonyum esasli yakitin (Th-MOX) hafif sulu reaktorlerde kullanimini tecriibe
etmektedir. Nisan 2013 tarihinde prototip bir Th-MOX yakiti Norve¢’te bulunan
Halden test reaktériinde 1sinlanmaya baslanmistir. Bu 1sinlamanin yaklasik dort yil

stirmesi Ongorilmiistir.

2.3.2. Toryum dioksit esash yakitlarin avantajlar1 ve dezavantajlari

Niikleer enerjinin yeni parladigi donemler olan 1950 ve 1970 yillar arasinda diinya
genelinde uranyum rezervlerine destek olmasi i¢in toryum yakitlarinin
gelistirilmesiyle ilgili ¢cok fazla ilgi vardi. Toryum yakiti ve yakit ¢cevrimi kismen
daha fazla toryum rezervine ve daha az uranyum rezervine sahip olan tilkelerin ilgi
alanindaydi ve niikleer programlarina almiglardi. Toryum yakiti1 kullaniminin birgok
niikleer reaktor tliriinde uygulanabilirligi ispatlanmistir. Bu aktiviteler birgok genis
kapsamli konferanslarda ve sempozyumlarda (US Atomic Energy Commision, US

Deparment of Energy, KfA Germany ve IAEA) yayinlanmistir.

Niikleer enerjinin ilk yillarinda, 6zellikle Amerika’da Manhattan Projesi’nin devami
olarak (1945-1960), Amerika’da bazi 6nemli laboratuvarlar toryumu; hem uranyum
yakiti i¢in hem de Z®U’iin niikleer silah olarak kullanilmasi icin makul bir

tamamlayici olarak kabul ettiler [32]. 1958°de Amerika Birlesik Devletleri’nin sahip
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oldugu uranyum miktar1 55 kg kadardi. 1955-75 yillarinda ise “Baris i¢in Atom”
programinin gelistirilmesiyle toryum hizli ilerlemekte olan niikleer endiistride
kullanilan kisith uranyuma destek verebilecek ilgi ¢ekici bir kaynak olarak
gorilmiistiir. 1978’de gerceklestirilen Uluslararas1 yakit ¢evrimi degerlendirmeleri
konferansinda (INFCE, The International Nuclear Fuel Cycle Evaluation) ise
toryumun uranyum kadar O6nemli olduguna dikkat cekilmistir [33]. Eger niikleer
enerjinin gelecegine dair olan iyimser tahminler gerceklesirse toryum gelecek igin
kitlesel olarak deger kazanacaktir. Yakin gelecekte toryumun, uranyum ile birlikte
kullanilmasi, niikleer enerjinin potansiyelini arttiracagi diisiiniilmektedir. Bununla
birlikte ilk olarak ABD toryum yakit ¢evrimi ¢aligmalarina baglamig, daha sonra
Avrupa da bu ¢alismalara katilmistir. Yaklasik 900 ton toryumdan 1500 ton kadar
238U ayrilmustir. Birgok prototip reaktor gelistirilerek calistirilmustir. Birgok iilkede
toryum ekstraksiyon tesisleri kurulmustur. 1975’den sonra ABD’de Ford-Carter
politikalar1, hafif sulu reaktdrin (LWR) devreye girmesi, niikleer enerjideki
gelismelerin yavaslamasi ve daha bir¢ok sebepten dolayr Hindistan hari¢ diger tim
iilkeler toryumla ilgili ¢alismalarini durdurmustur. Hindistan’in dev niifusu ve buna
karsilik yiiksek enerji ihtiyaci, toryum rezervlerinin fazla olmasi ve Dr. Homi
Bhabha’nin tavsiyeleri ile gelecegini kurtarma adina toryum yakit c¢evrimi
caligmalarini stirdiirme karar1 almistir. Nitekim yakin bir gelecekte Hindistan toryum

yakit esasl bir niikleer reaktorii ticari olarak ¢alistiracagini duyurmustur [34].

Ileri yakit cevrimlerinin avantajlari: niikleer enerjinin uzun dénem gevresel
sorunlarinin azaltilmasim1 ve atik malzemelerinin daha verimli bir yOnetimini

saglamaktadir [35]. Toryum esasli niikleer yakitlarin baglica avantajlart sunlardir [36,
37, 38]:

- Toryum yeryiiziinde uranyumdan 3-4 kat daha fazladir ve diinyada daha genis
bir cografyaya yayili oldugundan bir¢ok iilke tarafindan kolaylikla
faydalanilabilir bir kaynaktir. Toryum yakitlar1 uranyum yakitlarinin bir
tamamlayicisidir ve gelecek i¢in niikleer giliciin uzun stireli siirdiiriilebilir

olmasinda 6nemli katkilar saglayacaktir.
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Toryum yakit ¢evrimi diisiik radyotoksik atik saglayan uzun dénem niikleer
enerji iretimi i¢in etkili bir yoldur. Ek olarak, niikleer silahlardan ve
santrallerden gelen pliitonyumun yakilmasi i¢in 6nemli bir yakattir.

233U biitiin reaktor tipleri i¢in uygun bir yakit tiiriidiir. Ancak toryum esasl
yakit kullanan reaktorlerde toplanan fisyon iirlinleri uranyum esasli olana
gore daha az radyotoksiktir.

Periyodik tabloda uranyum ve toryumun pozisyonlar1 g6z Oniinde
bulunduruldugunda, fisyon sonucu meydana gelen uzun Omiirlii mindr
aktinitlerin (Amerikyum, Neptiinyum, Kiiriyum) toryum yakit ¢evriminde
daha diisiik miktarlardadir.

Dort degerlikli toryumun ve bilesiklerinin kararli ve en iyi refrakter oldugu
bilinmektedir. Toryum oksitin ergime sicakligt 3300 °C’dir. Bu ozellik
yiiksek yanma 6zelligine sahip olmay1 miimkiin kilar.

2%2Th’nin termal notron tesir kesiti (7,4 barn) uranyuma (2,7 barn) gore ii¢ kat
daha fazladir. Dolayisiyla 2*U’e déniisiim daha yiiksektir. Boylece toryum,
238°den daha iyi bir dogurgan ya da kaynak (fertile) malzemedir.

ThO, UOz ve PuO; aym fiziksel ozelliklere sahiptirler ve yiizey merkezli
kiibik yapidadirlar. Bu 6zellik hibrid oksit yakitlarinin kararliliginda ve
imalatinda onemlidir ve aym1 zamanda yiiksek yanma oOzellikli yakitlarin
imalatinda avantaj olarak karsimiza ¢ikar.

Toryumdan elde edilen 23U, 25U ve #%Pu’a gore daha iyi ndtronik ve daha
1yi yanma ozelliklerine sahiptir.

ThO2, UO2’e¢ nazaran kimyasal olarak daha kararlidir ve daha yiiksek
radyasyon direncine sahiptir. ThO. esaslhi niikleer yakitlarin fisyon gazi
salinimi uranyuma gore daha azdir. ThO2, UO: ile karsilastirildigi zaman daha
yiiksek termal iletkenlik ve daha diisiik termal genlesme katsayisina sahip
oldugundan ¢ok avantajli termofiziksel 6zellikler gosterir.

ThO: nispeten daha inerttir ve UO> gibi okside olmaz. Bdylece kullanilmig
yakitlarin uzun siireli ara depolanmasi1 ve kalici olarak bertaraf edilmesi
oksidasyon problemi olmadigindan daha kolay bir sekilde gergeklestirilebilir.
282Th-28Y yakit cevriminde daha az miktarda plitonyum ve daha uzun
Oomiirlii mindr aktinitler (Neptiinyum, Amerikyum, Kiiriyum) agiga ¢ikar.

Boylece kullanilmig yakittaki radyotoksiklik orani minimize edilmis olur.
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Fakat bu yakit c¢evriminin sonunda uzun siireli radyolojik etkiye sebep
olabilecek baska radyoaktif iiriinler de ortaya ¢tkmaktadir (*3'Pa, 22°Th, 20U).
- Niikleer silah ve santral kaynakli pliitonyumun yakilmasi, (Th,Pu)O:
yakitlarinda  uranyum-pliitonyum  yakitlarina nazaran daha fazla

gerceklesmektedir.

Biitiin bu avantajlarinin yaninda toryum esasli yakitlarin bazi zorluklar1 da

mevcuttur:

- ThO2’in ergime sicakligmin UOz’e¢ nazaran daha yiiksek olmasi yiiksek
yogunluklu toryum yakitlarinin iiretilmesi i¢in sinterleme sicakliginin 2000
°C iizerinde olmasini gerektirebilir. Bundan dolay1 daha diisiik sicakliklarda
arzu edilen pelet yogunluguna ulasilabilmesi igin (CaO, MgO, Nb20s) gibi
katkilar eklenmesi gereklidir.

- ThO2 ve ThO> esash karisik yakitlar nispeten inert oldugundan nitrik asit
konsantrasyonunda kolayca ¢oziinmezler.

- Toryum yakitlartyla ilgili veri tabani ve tecriibeler olduk¢a kisithdir. Genis
capli yatirnmlardan ve ticari olarak kullanilmaya baslamadan oOnce bu

verilerin ¢ogaltilmasina ihtiyag vardir.

Niikleer reaktorlerde toryum esasli yakit kullaniminin en Onemli getirisi
pliitonyumun yayilmasinin onlenmesine katkisindan ve oOnemli miktarda yakit
tasarrufu sagladigindan gilivenli ve temiz enerji tiretimi sagliyor olmasidir. Toryum
esaslt yakit kullanan niikleer gii¢c santralleri hem ¢alisirken hem de durma esnasinda
cok gilivenli bir isletim sunar. Daha disiik isletme sicakligi ve daha yiiksek termal
iletkenlik herhangi bir kaza durumunda veya normal olmayan diger sartlarda daha iyi

bir gilivenlik toleransi kullanilmasina yol acar.
2.3.3. Toryum esash niikleer yakitlarla ilgili degerlendirmeler
Giliniimlizde toryumla calisan ticari Olgekli bir santral bulunmamaktadir, bunun

sonucu olarak da toryumun enerji hammaddesi olarak tiikketimi yok denecek

diizeydedir. Toryum tabanli yakit ¢evriminin ekonomik olmasi ancak ¢ok sayida
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santrali kapsayan bir niikleer programla miimkiin olabilir. Toryum tabanli bir enerji
iiretimi i¢in, yiiksek yatirim ve igletme maliyeti gerektiren tesislerinin kurulmasina
ihtiya¢ duyulmaktadir. Biitiin bu tesislerin her biri de giiniimiiz sartlarinda ekonomik
olmadigindan ticari Olgekte teknolojileri de diinyada heniiz gelistirilmemistir. Bu
nedenle lilkemizde bulunan toryumun mamul veya maden olarak satis1 bugiin i¢in
s0z konusu degildir. Ancak tlilkemizde mevcut olan toryum cevherinin nadir toprak
elementlerinden ayrilmasi ve yan {iriin olarak kazanilmasina yonelik arastirma ve

gelistirme ¢aligmalarina devam edilmelidir.

Toryumun kendisi bir niikleer yakit degildir, yakit olarak kullanilmast icin 23U, 23U
veya 2°Pu gibi fisil maddelere ihtiya¢ duyulmaktadir. 2°U veya 2*Pu ile birlikte
kullanildiginda uranyum ihtiyacindan tasarruf edilmesini saglayabilmektedir. Acik
cevrimlerde toryum kullaniminin %20-30 civarinda uranyum tasarrufu saglayacagi
diisiiniilmektedir. Kapali ¢evrim i¢in ise ayristirma ve imalat teknolojilerine ihtiyag
duyulmaktadir. Ayristirma belli bagh bazi iilkelerin sahip oldugu hassas bir teknoloji

olup, niikleer silahlanma riski i¢ermektedir.

Ulkemizde Eskisehir-Sivrihisar yoresinde yaklasik 380.000 ton goriiniir ThO2 ve
onemli miktarda nadir toprak elementi rezervi belirlenmistir. Toryum tenorii, segcme
numunelerde %3'e kadar ¢iksa da yatagin ortalamasi %0,2'dir. Bu rezervde tespit
edilmis olan ortalama tendriin diisiikliigli ve rezervin kompleks olmasi, toryumun tek
basina ekonomik olarak ¢ikarilabilir olmaktan uzak oldugu sonucunu ¢ikarmaktadir.
Ulkemiz yenilik¢i niikleer teknolojilerini yakindan takip etmelidir. Gelecekte daha
ekonomik, giivenilir ve gilivenlik yoniinden daha gelistirilmis teknolojiler diinyada
yaygin olarak kullanilacaktir. Uluslararast Atom Enerjisi Ajansi (IAEA), 2001
yilinda niikleer enerjinin 21.yy enerji kaynaklar1 igerisinde yerini alabilmesi i¢in
yapilmast gerekenleri saptamak ve hem niikleer teknoloji {ireticisi hem de niikleer
teknoloji kullanicist IAEA iiyesi iilkeleri bir araya getirerek niikleer reaktorler ve
yakit ¢evrimlerinde yapilmasi gereken yenilikleri belirlemek amaciyla Uluslararasi
Yenilik¢i Niikleer Reaktorler ve Yakit Cevrimi adinda bir proje baslatmistir. Tiirkiye
Atom Enerjisi Kurumu (TAEK) 2000 yilinda bu projeye katilma karar1 almistir ve
2001 yilindan bu yana s6z konusu projenin aktif {iyesidir. Ayn1 zamanda bu projenin

kapsaminda da yer alan kullanici {ilke gereksinimlerinin ve olgiitlerinin belirlenmesi
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hususunda TAEK tarafindan bir ¢alisma yiiriitiilmekte ve bu calismada degisik

niikleer yakit ¢cevrimi se¢enekleri de degerlendirilmektedir.

2000’11 yillarin bagslarinda uranyum fiyatlarinin hizli bir sekilde artmaya baslamasi
toryum aragtirmalarinin baslamasinda 6nemli bir yer teskil etmektedir. Uranyum
fiyatlar1 2003 ile 2007 yillar1 arasinda on kat gdstermistir. Bu periyotta uranyum
yakitina bir alternatif olarak toryum esasli yakitlarin ¢o6ziim olabilecegi
digtintilmiistiir. Ancak toryumla ilgili veriler uranyuma nazaran ¢ok geri durumdadir.
Bundan dolayidir ki toryumla ilgili aragtirmalar 2000°li yillardan sonra hiz
kazanmistir. Fakat 2008 yilinda uranyum fiyatlarinin istenilen diizeye gerilemesi ve
yeni rezervlerin kesfi toryumla ilgili olan projeleri yavaslatmistir. Hindistan’in

toryuma kars1 6zel bir ilgisi bulunmaktadir ve ¢aligmalarina devam etmektedir.

Toryum ¢aligmalarmin kisithh olmasinin en ©6nemli sebeplerinden bir tanesi
kullanilmig yakitlarinin yeniden islenmesindeki (reprocess) maliyetlerin yiiksek
olmasidir. Bu ilginin az olmasindan dolay1 yeniden isleme faaliyetleri sinirli ve ¢ok
az yerde siirdiiriilmektedir. ThO2 UO2’e gore daha kararli bir yapida oldugundan
yeniden igleme maliyetlerinin yiiksek olmasi normal karsilanmaktadir. Dahasi
uranyuma nazaran Ui¢ kat daha fazla termal absorbsiyon tesir kesitine sahiptir ve

kritik olarak kalmasi i¢in daha fazla fisil izotopa ihtiya¢ duymaktadir.

Bugiiniin ticari niikleer yakit teknolojisi 2°U ve 2®Pu fisil elementlerini
icermektedir. 2?Th atomu fisil degildir ancak 23U, ?**U veya #*°Pu atomlarindan
biriyle nétron reaksiyonuna maruz birakildigi zaman toryum da bir niikleer yakit
olarak sisteme dahil olabilir. Son 50 yildir yapilan biitiin ¢aligmalar géstermistir ki
toryum esash niikleer yakit cevrimi mevcut biitiin reaktoérlerde kullanilabilmektedir.
Buna ek olarak yakin gelecegin niikleer reaktdr teknolojisinde kullanilmasi
diistintilen hizlandiricilt sistemlerde (accelerated driven system) toryum esash
niikkleer yakit kullanilmasi1 Ongoriilmektedir. Bu nedenle gelecekte toryum,
uranyumdan daha kiymetli bir malzeme olabilir. Toryum rezervine sahip biitiin

gelismis iilkeler toryum esasli yakit ¢aligmalarina odaklanmis durumdadirlar.
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Toryumun dogadaki varligimin ve niikleer teknolojideki kullaniminin potansiyeli
yeteri kadar 6nemsenmemistir. Bugiinlerde ?*°Pu’un fazlaligi, niikleer silahlarin
yayilma riski ve niikleer terérizm endisesi diinya igin ¢ok ciddi ve temel bir problem
olarak karsimizda durmaktadir. Toryum konusundaki gelismelerin yavas ilerlemesi
ve kisitl kalmasiin sebebi toryum rezervlerinin ¢ok genis cografyalara yayilmisg
olmasidir [39]. Eger niikleer teknolojide ileri seviyede bulunan iilkeler (ABD,
Kanada, Fransa) daha fazla toryum kaynaklarina sahip olsalardi toryum uranyuma
nazaran daha popiiler bir durumda olabilirdi. Simdilerde biitiin diinya niikleer
enerjiyi niikleer silahlarin yayilmasindan, uzun émiirlii atiklardan ve 2**Pu stokunun
artmasindan dolayr sorgulamaktadir. Diger taraftan diinya artan enerji talepleri
yiiziinden niikleer enerjiden vazgegememektedir, hatta siirdiiriilebilir yeni niikleer
enerji programlarim1 hayata gec¢irmeye calismaktadir. Gegmis 50 yilda yapilan
toryum ile ilgili c¢aligmalar toryum esasli yakitlarin mevcut bu problemleri
cozebilecegini gostermistir. Sonug olarak toryumun 21. yiizyilin dnemli bir enerji

kaynag1 olmasi diistintilmektedir.

Niikleer silah iiretimi derecesinde fisil malzeme olan ?**U’iin toryum reaktorlerinden
giivenli ve gizli bir sekilde elde edilebilmesi, pliitonyumun (%°Pu) uranyum
reaktorlerinden elde edilebilmesinden daha zordur. Toryum, uranyum ve pliitonyum
yakitlarina gore 10 ila 10000 kat daha az radyoaktif atik lretimi saglamaktadir.
Toryum dogadan saf ve kullanilabilir olarak gelir, zenginlestirme gerektirmez. Dogal
uranyum sadece %0,718 oraninda fisil 2°U izotopu igermektedir. Toryum tek basina
zincirleme reaksiyonu siirdiiremedigi icin, herhangi bir hata durumunda atesleme
durdugu zaman fisyon reaksiyonu durur ve kagak zincirleme reaksiyon kazasi

neredeyse olanaksiz hale gelir [40].

Ingiltere’de  bulunan “The Thoria Energy Amplifier Association” (ThorEA)
tarafindan 2009-2010 yillarinda yayinlanan bir raporda toryumun gelecege yonelik
olarak insa edilmesi diisiiniilen hizlandiricili giidiimlii reaktér (Accelerator Driven
Subcritical System, ADSR) tipi kullanimi icin &zellikle Ingiltere’de 6nemli
caligmalarin bulunduguna dikkat ¢ekmektedir. Yayimlanan bu raporda 2025 yilina
kadar ADSR tipi bir reaktoriin ticari olarak kullanima ge¢mesinin hedeflendigi

belirtilmekte ve bunun gelecege doniik niikleer reaktor teknolojisi i¢in dnemli bir
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yeri olacagma vurgu yapilarak Ingiltere’nin bu pastada énemli bir diliminin olmasi

gerektiginin alt1 ¢izilmistir [41].

Hem mevcut toryum rezervlerinin kullanimi hem de 6nemli oranda cevresel
etkilerinin (karbon saliniminin azalmasi) olmasindan dolay1 diinyanin bu teknolojiye
gegmesinin Onemi acik¢a belirtilmistir. Bu teknolojiyle birlikte niikleer santral
atiklarmin da 6nemli derecede azalacagi diisiiniilmektedir. Karbon saliniminin ve
niikleer atiklarin azalmasinin dogrudan ve dolayli olarak ekonomiye c¢ok ciddi

katkilarinin olacagindan hig siiphe yoktur.

“The Thorium Fuel Cycle” baglikli National Nuclear Laboratory (NNL) tarafindan
Agustos 2010 tarihinde yayinlanan baska bir raporda toryum yakit ¢evrimlerinin
gelecegi ile ilgili tarafsiz bir degerlendirilme sunulmustur. Bu ¢alismada toryumun
simdilik ticari olarak kullanilmadigindan ve kullanilabilmesi i¢in yapilmasi gereken
aragtirma-gelistirme calismalar1 ve diger yatirnmlardan bahsetmektedirler. Toryum
yakit ¢cevrimlerinin geleneksel yontemlere gore sdylenilen veya tespit edilmis bir¢ok
faydasinin ve avantajlarinin oldugu ancak bunlarin ticari bir kullanima doniigsmesi
icin daha c¢ok yatirima ihtiya¢ olduguna vurgu yapilmaktadir. Yapilacak olan yatirim
maliyetlerinin yliksek olmast ve simdilik uranyum rezervlerine olan talebin
karsilanabilir olmasi1 toryum yakit ¢cevrimine olan bakis acisini degistirmektedir. S6z
konusu raporda toryum rezervlerine sahip olmalarindan dolayr Hindistan’in toryum
yakit ¢evrimleri konusunda ¢ok biiyiik yatirimlar yaptigini, onlarin da kisa vadede
toryumla c¢alisan 700 MW’lik bir giic reaktoriine sahip olmayir hedeflediklerini
aciklamaktadir [42].

Hindistan’da bulunan “Indira Gandhi Centre for Atomic Research (IGCAR)”
merkezinden Baldev Raj, “Plutonium and The Indian Atomic Energy Programme”
baslikli ¢alismasinda; Hindistan’in niikleer enerji reaktorlerinden elde ettigi enerjinin
gelecege yonelik planlanmasi ve buradan ortaya ¢ikan yiiksek miktarda pliitonyumun
nasil degerlendirilecegi konusunda 6nemli ac¢iklamalarda bulunmustur. Mevcut ve
planlanan durumu ii¢ basamak halinde agiklamistir. Hindistan’da 20 adet niikleer
reaktdr bulunmaktadir ve 6 tanesi de insaat halindedir. {1k basamak olarak bahsettigi

bu reaktdrlerden toplam yaklasik 4200 MW elektrik enerjisi elde etmektedir. Ikinci
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basamak olarak hizlandiricili reaktorlerin (FBR, fast breeder reactor) gelistirilmesi
hedeflenmektedir. Ugiincii basamakta ise toryum esasli bir niikleer gii¢ reaktdriiniin
devreye sokulmasi amaglanmaktadir. FBR reaktdrleri birinci ve iigiincli basamak
arasinda hayati bir 6neme sahiptir. Bunun mevcut pliitonyum stoklariin tiiketilmesi
icin onemli bir adim oldugu disiiniilmektedir. Bu c¢alismada pliitonyumun
kullanilmast i¢in yapilmasi gereken calismalardan bahsedilmekte ve sol-gel esash
yakit {iretiminin 6nemine vurgu yapilmaktadir. Mevcut liretim yontemlerinin insan
viicudu ile temas etmeksizin uzaktan kumanda edilebilme yonetime uygun olmadigi
ancak buna karsin sol-gel metodunun kumandali sisteme daha elverisli oldugu
aciklanmaktadir. Uzaktan kontrollii yontemde, insan kaynakli hatalarin da minimum
seviyede olacagi bu yontemin baska bir avantajidir. BARC (Bhabha Atomic
Research Center) olarak adlandirilan diger bir Hindistan atom enerjisi aragtirma
merkezinin yapmis oldugu c¢aligmada uranyum, toryum ve MOX (mixed oxide)
yakitlartyla ilgili sol-gel c¢alismalarin gelistirildigi ve gerekli yakit testlerinin
yapildig1 belirtilmektedir [43, 44].

Gelecekte niikleer silahlarin  sokiilmesinden veya  kullanilmis  yakitin
ayristirtlmasindan elde edilen, pliitonyum stoku bulunan {ilkelerde bu stoklarin
tilketilmesi amaciyla toryumun ticari olarak niikleer santrallerde kullanilmasi
beklenmektedir. Giiniimiizde uranyum yakit maliyetinin diisik olmasi yakin
gelecekte niikleer enerji liretimi i¢in uranyum kullanimini en akilct yol olarak
gostermektedir. Ancak diinyadaki teknolojik gelismelerin paralelinde iilkemizde de
toryum tabanli yakit ¢evrimi konusundaki aragtirma-gelistirme c¢alismalarina devam

edilmelidir.

Toryum kullanimima elverigli olarak tasarlanan hizlandiric1 giidiimlii  sistem
(Accelerator Driven Subcritical System, ADSR), heniiz teknolojik olarak gelistirilme
safhasindadir. Ozetle; bu sistemin ticari olarak enerji {iretiminde kullanilabilmesi igin
40 yil gibi uzunca bir siire gerekmektedir. Ulkemiz bu teknolojiyi yakindan takip

etmeli ve bilimsel olarak katki koyacak bilgi ve deneyim seviyesine gelmelidir.
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2.4. Pliitonyumun Bertaraf Edilmesi ve Inert Matriks Yakitlar

Genellikle siirdiiriilebilir gelismenin goriinen ii¢ yonii vardir. Kaynaklarin tiikketilmesi
ve maliyetle ilgili olan ekonomik yonii, kiiresel yasam destek hizmetlerinin
korunmast ile ilgili olan gevresel yonii ve sosyal ve politik meseleleri iceren sosyal
yonii olarak smiflandirilabilir. Bir tilkede enerji iiretimi politik kuruluslarin ve
kamunun fikirlerinin gelismesiyle iliskilidir. Son yillarda cevresel yon, enerji
kullannominda CO: emisyonuna odaklanmis durumdadir. Yetkin kuruluslar ve
uluslararasi etkili yoneticilerin raporlarina gore sera gazi emisyonunun artisi

dramatik iklim degisikliklerini de beraberinde getirecektir.

Oniimiizdeki on yilin en énemli konularindan birisi artan enerji talebi ile birlikte
karbon dioksit gazlarindan, fosil yakitlardan, petroliin ve kdmiiriin tiikketilmesinden
kaynakli kiiresel 1sinma olacaktir. Biitiin bu kosullar diistinlilerek temiz enerjiyle
nasil elektrik iiretimi yapilacagi konular lizerinde ¢ok yogun arastirma ve gelistirme
faaliyetleri siirdiiriilmektedir. Buna karsilik niikleer enerjideki ilerlemeler, kismen
durdugu gozlemlenmektedir. Buna neden olarak niikleer enerjiye negatif bakislar ve
ozellikle Amerika’da 1990’11 yillarin ortalarinda niikleer enerji enddistrisinin

zayiflamasi gosterilebilir [45].

Niikleer enerjinin gevresel bir yakit oldugu, ¢ok diisiik seviyede kirlenmeye sebep
oldugu ve o6zellikle ¢cok diisiik miktarda CO2 emisyonuna sahip oldugu bilinmektedir.
Bundan dolay1 niikleer enerjinin efektif bir sekilde sera gazimi azalttigi herkes
tarafindan kabul edilmis bir gercektir. Ancak bunlarin yaninda niikleer enerji
stirdiiriilebilirligini ve daha gilivenilir olabilecegini kabul ettirmesi i¢in; giivenlik,
maliyet, kaynak tiiketimi, atiklarin etkileri, niikleer silahlarin yayilma riski gibi
konularinda somut olarak ¢oziime kavusmasi gerekmektedir. Genel olarak en ¢ok
tizerinde durulan konu ise yiiksek radyasyon seviyesine sahip atiklarin durumudur.
Bu nedenle niikleer enerjinin sosyal olarak kabuliiniin garantisi yoktur ve atiklarin
geri donlisimiiniin ¢ok ama c¢ok gelistirilmeye ihtiyaci vardir. Toryum esash
uranyum igermeyen yakitlar (inert matriks) pliitonyumu MOX yakitlara gére daha
fazla tiikettiginden Onlimiizdeki yillarda tercih edilebilir bir yakit tiirii olarak

diistintilmektedir [46].
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Bugiinlerde ise niikleer enerji teknolojisindeki gelismelere, temiz enerji iiretimine
sagladig1 katkilardan dolayr ayrica 6nem verilmektedir ve bu yonde c¢alismalar
devam etmektedir. Diger enerji tiirleri olan giines enerjisi, riizgar enerjisi ve diger

kiigiik ¢capli enerji liretim yontemleri niikleer enerji kadar verimli degillerdir.

2.4.1. Kansik oksit yakitlar (mixed oxide, MOX)

Hafif sulu reaktorlerde (LWR) pliitonyumun yakilmasi i¢in ii¢ farkli yakit tipi
bulunmaktadir: uranyum esasli MOX (U,Pu)O> yakitlar, toryum esasli MOX (karisik
oksit) yakitlar (Th,Pu)O2 ve inert matriks yakitlar (IMF). MOX yakitlar uzun siire
calisilmis ve test edilmistir, simdilerde ticari olarak da kullanilmaktadir. Aslinda bu
yakitlar niikleer silah kaynakli plitonyumun reaktor iginde mnasil elimine
edilebilecegin tecrilbe edildigi bir yakit tiridiir. Ancak bu tiiriin en Onemli
dezavantaj1; reaktor i¢inde 1sinlanma esnasinda pliitonyum iiretimi devam ettigi igin
yiiklenen pliitonyumun biiyiik ¢ogunlugunun (%70 kadar) dogas1 degistirilmis bir

bicimde kullanilmis yakitlar i¢erisinde durmasidir [47].

Hizli reaktorlerin gelistirilmesi ¢esitli sebeplerden geciktiginden dolayr mevcut
pliitonyum stokunun tiiketilmesi i¢in yeni yontemler bulunmasi gerekmektedir.
Biitlin diinya c¢apindan niikleer giic reaktdr kaynakli pliitonyum iretimi yillik
yaklagik 70-75 ton civarindadir. Fazla pliitonyum simdilerde MOX yakitlarinda
kismen tiiketilmeye calisilmaktadir. Diinya genelindeki reaktorlerin yaklasik %10
kadart MOX yakit kullanabilme lisansina sahiptir. MOX yakitlar1 toplam yakitin tigte
biri kadar katilir. MOX yakitlarinin mevcut pliitonyumu tiikketim orani pliitonyum
stokunu stabilize etmek icin yeterli degildir. Bundan dolay1 etkili bir pliitonyum
yonetimi igin alternatif ¢alismalar yapilmaktadir. Bu Ekonomik Kalkinma ve Isbirligi
Orgiitii (Organisation for Economic Co-operation and Development, OECD)
tarafindan 2003 yilinda ¢ok iyi bir sekilde alt1 cizilerek anlatilmistir. Ug degisik

¢Ozlm Onerisi belirtilmistir [48]:

- Hizh reaktorlerin gelistirilmesi ve pliitonyum stokunun bu reaktorde yakit
olarak kullanilmasi

- Mevcut hafif sulu reaktorlerde pliitonyumun kullaniminin gelistirilmesi
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- Niikleer enerjinin agsamali olarak durdurulmasi, pliitonyumun kullanilacak

yeri olmamast

Bu senaryolar i¢cinde en makul olan ikinci senaryo olarak kabul edilmistir ve orta
vadede pliitonyum stokunu tiikketmek icin yenilik¢i bir yakit {iretimi {izerinde

caligmalar devam etmektedir.

MOX vyakitlar1 uranyum ve plitonyumun karisimindan ibarettir ve MIMAS
(micronised master blend) prosesi kullanilarak tiretilmistir. Normal olarak MOX
yakitlart %7 oraninda pliitonyum igerirler. MOX yakitlarinin reaktérde kullanimi
esnasinda, yakit uranyum igerdiginden, uranyum 1sinlanmasi sonucu tekrar
pliitonyum tiretimi ger¢eklesmektedir. Tablo 2.3’te de goriildiigl iizere %30 MOX
yakit1 katkili olunca ancak iiretim ve tiikketim dengede olabilmektedir. %100 MOX
yakit1 kullanilinca ise 62 kg/TWh tiiketim olmaktadir. Bu ise 1000 MW’lik niikleer
bir tesiste yillik olarak 500 kg pliitonyum tiiketimine denk gelmektedir.

Tablo 2.3. Degisik yakit tiplerinin pliitonyum ve mindr aktinit (MA) tiiketim oranlari [49]

. Tiiketim Oran1 (kg/TWh)
Yakat Tipi

Pu MA

%100 UOx -25 -5
%30 MOX 1 -9
%100 MOX 62 -18
%100 Th/Pu 115 -9
%100 Pu-IMF 142 -23

2.4.2.Inert matriks yakitlar

Mevcut niikleer gii¢ teknolojisi uranyum esash yakit teknolojisi kullanmaktadir (UO2
esasl yakit, karigik oksit yakit ve metal yakit). Ne tiir yakit olursa olsun bu teknoloji
23U ve 2®Py fisyon iiriinlerine dayanmaktadir. Bu iiriinlerin yanmas1 sonucu ortaya
c¢ikan pliitonyum stoku giinden giine artis gostermektedir. Mevcut teknolojide fazla
pliitonyumun yakilmasi i¢in gelistirilmis olan yakat tiiri MOX yakitlaridir. Simdiki
teknolojide pliitonyumun MOX yakitlardaki oraninin diisiik seviyede oldugu goz
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onlinde bulunduruldugunda, sadece pliitonyum stokunun artis hizinin bir miktar
azalmasin sagladig1 ve kullanilmis yakitlardaki radyotoksiklik oraninda herhangi bir
azalma meydana getiremedigi sdylenebilir. Plitonyum iiretimini elimine etmek igin
uranyum i¢ermeyen yakit kullanimi mutlaka gelistirilmelidir. Uranyum igermeyen
yakitlara katilan 2%°Pu, matriks igerisinde tamamen etkisi azaltilmis bir hale

doniismektedir. Bu tip kompozitlere inert matriks yakitlar adi verilmektedir.

Inert matriks yakitlar {ic degisik amag icin ve ii¢ degisik zaman diliminde

kullanilmas1 hedeflenmistir [50].

- 1k uygulama hedefi mevcut kullanilmakta olan basinghi su reaktdrlerinde
pliitonyumu tiiketme amaciyla en hizli bir sekilde kullanima gecirilmesiydi.

- lkincisi orta vadede yine pliitonyumu tiiketme amaciyla hizli reaktorlerde
kullanilmastydi.

- Ugiinciisii ise mindr aktinitlerin (Amerikyum, Neptiinyum, Kiiriyum) inert
matriks yakitlar ile geri donilistimiimiin saglanmasiydi. Bu ise daha uzun bir

stire gerektiren bir hedefti.

Ozellikle niikleer silahlarin yayilmasmin onlenmesi ile ilgili ¢alismalardan sonra
aciga cikan fazla miktardaki pliitonyumun bertaraf edilmesi ic¢in degisik yapida
niikleer yakit iiretimi ¢aligmalar1 hiz kazanmistir. Bilindigi tizere niikleer reaktorlerde
uranyum ve toryumun birlikte kullanildig1 karisik oksit yakitlar (MOX) yaygin bir
sekilde kullanilmaktadir.

Inert matriks yakitlarla ilgili ilk dnemli ¢aligmalar Japonya Atom Enerjisi Enstitiisii
(Japan Atomic Energy Research Institute, JAERI) tarafindan kaya tipi oksit yakitlar
(ROX, rock like oxide) olarak adlandirdiklar1 yakit ¢alismalaridir. ROX yakitlarinin
iiretilmesinin amaci fazla pliitonyumu reaktorlerde yakarak bertaraf etmektir.
Uzerinde ¢ok calisma yapilan ve halen ticari olarak da kullanimi olan yakit tiirii de
karigik oksit (MOX, mixed oxide) yakitlardir. Bu yakat tiirlinlin de ortaya ¢ikis amaci
elde bulunan fazla plitonyumu tiketmek ve mindr aktinitlerin doniisimiini
saglamaktir. MOX yakitlar1 yiiklenen pliitonyumun %30 kadarin1 yakabilmektedir.
Inert matriks yakitlarda ise pliitonyumu yakilabilme oran1 %80 kadardir [51].
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Inert matriks yakitlar bir diger degisle uranyum icermeyen (U-free) yakitlar yeni bir
yakat tiiriidiir. Uretilen fazla pliitonyumu yakmak ve mindr aktinitlerin (Am, Np, Cm)
donlisimiinii  (transmutasyon) saglamak bu yakitin baglica Ozelliklerindendir.
Niikleer enerjinin geleceginin konusuldugu her platformda “pliitonyum yonetimi”
uranyum yakit teknolojisi kullanilmaya devam ettigi siirece en Onemli konu
olmustur. Mevcut kullanilan niikleer silahlardan ve mevcut niikleer gii¢
reaktorlerinden ortaya ¢ikan fazla miktarda pliitonyum niikleer teknolojinin gelecegi
icin ¢Ozililmesi gereken baslica problemlerden birisidir. 2011 yilinda OECD/NEA
(Nuclear Energy Agency) tarafindan ortak diizenlenen bir raporda su anda
yeryiiziinde mevcut 500 ton kadar 2°Pu bulundugu belirtilmistir. Bir niikleer bomba
iretimi i¢in 30-40 kg kadar pliitonyumun yeterli oldugu diisiiniildiigiinde fazla
plitonyumun neden bu kadar {izerinde durulmasi gereken bir konu oldugu daha da

iyi anlagilacaktir [52].

Niikleer gii¢c reaktorlerinin atiklarindan ortaya ¢ikan ve ¢oziilmesi gereken bir diger
onemli mevzu ise mindr aktinit denilen uranyum G&tesi (transuranic) elementlerin
varligidir. Bunlar Amerikyum, neptinyum ve kiiriyum (Am, Np, Cm) gibi
radyotoksik degeri ¢ok yliksek, depolanmasi ve muhafaza edilmesi olduk¢a giic ve
masraflt elementlerdir. Bu elementlerin de bir sekilde gerekli doniistimlerinin
yapilmas1 ve radyotoksik degerlerinin istenilen seviyelere diisiiriilmesi

gerekmektedir.

Mevcut pliitonyum stoku iic kisma ayrilabilir. Birincisi reaktorlerden ¢ikan atik
yakitin yeniden islenmesi (reprocess) sonucu ortaya ¢ikan fazla pliitonyum, ikincisi
niikleer silahlarin sokiilmesinden ortaya ¢ikan pliitonyum, ti¢linciisii ise reaktorlerde
kullanilmis yakit (spent fuel) atiklarindan ortaya c¢ikan fazla pliitonyum olarak
siiflandirilabilir. Kullanilmis yakitin yeniden islenmesinden ortaya ¢ikan pliitonyum
yaklasik olarak 100-200 ton civarindadir ve bu miktarin uranyum ve pliitonyumun
karisimindan ibaret olan MOX yakit tiiriiyle tiiketilmesi hedeflenmistir. Ikinci
plitonyum kaynagi olan ve Amerika, Rusya gibi niikleer giice sahip iilkelerin
niikleer silahlarinin sokiilmesinden kaynaklanan pliitonyum miktart ise yaklasik
olarak 100 ton civarindadir. Bu fazla pliitonyum stoku yilda en az 10 ton olmak

kaydiyla giivenli bir sekilde bertaraf edilmelidir. Ugiincii ve pliitonyumu en gok
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iireten kaynak olan kullanilmis yakit kaynagi ise yilda yaklasik 70 ton pliitonyum
ac1ga ¢ikarmaktadir. Bunun yaninda kullanilmis yakitlar yillik olarak yaklasik 6 ton
Amerikyum, 4,8 ton Neptiinyum ve 0,2 ton Kiiriyum ortaya ¢ikarmaktadirlar [53].
Yiiksek radyotoksik 6zelliklere sahip bu elementler ayn1 zamanda fisyon iiriinlerini
de icermektedir ve yiiksek seviyeli atik (high level waste, HLW) olarak
adlandirilmaktadirlar. Bu elementler birbirinden ayrigtirilabilir ve seramik matris
olarak ayr1 bir sekilde uzun siireli depolanabilir (immobilizasyon) ya da radyotoksik
olmayan ve kararli olan elementlere doniistiiriiliip bertaraf edilebilir (transmutasyon)

[54].

Son yillarda Avrupa iilkeleri ve Japonya basta olmak iizere bu fazla pliitonyumun
yakilmast ve minér aktinitlerin doniistiiriilmesi hususunda yeni bir yakit teknolojisi
gelistirmek icin gerekli olan arastirma ve gelistirme faaliyetleri hiz kazanmustir. Inert
matriks yakit adi verilen bu yakit tiirii yakit performansi ve fabrikasyon teknikleri
yoniinden degisik aday malzemeler iizerinden incelemeye alinmistir. Bu yakitin en
temel 6zelligi uranyum icermemesidir (U-free fuel). Pliitonyum ya da mindr aktinit
bilesiklerinden birisi matriks bir malzeme igerisine katilarak elde edilen bir yakit
turtidiir. Bu yakit tiirli reaktorde yakildiktan sonra direkt olarak depolanabilir ya da
bertaraf edilebilir. 1990’1 yillarin baslarinda bu yenilik¢i yakit tiirti ile ilgili orta
vadeli elde edilebilecek sonuglar ve sunumlar c¢esitli organizasyonlarda

yayimlanmistir.

Inert matriks yakitlar ya da toryum esasl pliitonyum katkili yakitlar kullanilarak
mevcut pliitonyumun yakilma oranlar arttirilabilir. Ayrica MOX yakitlarina nazaran

mindr aktinitlerin iiretimi de bu tip yakitlarda daha az olmaktadir [55].

(ThPu)O. yakitlar1 ise MOX vyakitlarina nazaran daha fazla plitonyum
tiikettiklerinden dolay1 ilgi ¢ekici olmustur. Ek olarak ThO:z yakitlariyla ilgili
deneysel veriler gostermistir ki 1sinlanma esnasindaki davraniglart ve kullanilmis
yakit icerisindeki yiiksek kararlilik hali dogrudan depolama igin ideal seviyededir.

Bu yakitin en 6nemli dezavantaji ise yiiksek gama akvitesine sahip 2*?U iiretmesidir.
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Uranyum igermeyen inert matriks yakitlarin en dnemli 6zelligi 1s1nlanma esnasinda
pliitonyum tiretmemesidir. Bunun yaninda mevcut biitiin fisil pliitonyumu tiikketmesi
de eklenebilir. Inert matriks ve ThO2 yakit konseptinde pliitonyum dioksit inert bir
seramik oksit igerisine (stabilize edilmis zirkonya veya spinel) karistirilir. Béyle bir
konsept standart zenginlestirilmis uranyum yakit1 gibi ayni dl¢lide hatta daha ytiksek
performans sergileyebilmektedir.

2.4.3.Inert matrix yakitlar icin malzeme secimi

Inert matriks yakitlar i¢in malzeme se¢imi énem arz etmektedir. Bu tip yakitlar igin
gerekli olan malzemeler niikleer yakit iiretimi icin bazi Onemli Ozellikler
gerektirmektedir. Yiiksek ergime sicakligi, diisiik buhar basinci, iyi derecede termal
ozellikler (termal iletkenlik, 1s1 kapasitesi), iyi mekanik oOzellikler, kaplama ve
sogutma malzemesi ile uyumluluk, disik notron yakalama ve tesir kesiti gibi
ozellikler fabrikasyon icin gerekli olan oOzelliklerdir. Bunlarin yaninda secilen
malzemeler 1s1nlanmaya ve yanma esnasinda yakit malzemesiyle etkilesimlere karst
uzun stireli kararli olabilmelidir. Degisik asamalarda degisik 1sinlama kaynaklarinin
fiziksel ve kimyasal etkilerinden dolay1 radyasyon kararlilig1 son derece dikkatli ele
alimmas1 gereken bir konudur. Bir diger onemli nokta ise degisik kimyasal
durumlarda oksijen potansiyeli, ¢coziiniirliik ve faz davranislar1 gibi termodinamik
ozelliklerdeki kararlhiliktir [51]. Reaktor icinde normal ve normal olmayan kosullarda

sergilenebilecek davranislarin 6nceden tahmin edilebilirligi 6nem arz etmektedir.

Zirkonyum oksit (ZrOz), spinel yapt (MgAl204) ve alimina (Al203) gibi kimyasal ve
fiziksel olarak son derece kararli olan malzemeler inert matriks yakitlar igin
kullanilabilir malzemelerdendir. Stabilize edilmis ZrO: esasli inert matrisler ve
spinel yap1 olan MgAl>O4 bu yakit tiirii i¢in 6zellikle 6ne ¢ikan malzemelerdir.

Ayrica AIN ve ZrN malzemeleri de termal 6zelliklerinden dolayi ilgi ¢ekmistir.

Yukarida bahsedilen bu kriterlere dayanarak bir¢ok inert matriks malzemesi daha
cok seramik oksitler ve oksit olmayan malzemeler arasindan secilmistir. Tablo 2.4’te

bazi secilmis inert matriks malzemeleri ile onlarin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri
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gosterilmistir. Bu tabloda PuN ile birlikte reaktorlerde kullanildigindan dolay1 bazi

nitriir seramiklere de yer verilmistir.

Tablo 2.4. Inert matriks yakitlar icin aday malzemelerin baz1 6nemli 6zellikleri [51]

Ozellik/Malzeme Al203 MgAIl204 CeO2 ZrOz SiC ZrN AIN
Ergime Sicaklig1
2054 2105 2400 2710 2830 2960
°C)
Buhar Basinci
106 - 6x10° 108 1,4x104 107 101
(bar, ~2000 °C)
Termal Iletkenlik 47 (o)
8,2 7,7 1,2 2,2 23 36
(1000 °C) 40 (B)
Termal Iletkenlik 31 (o)
5,8 8 09 15 26 27
(2000 °C) 30(B)
Uyumluluk 900 °C 650 °C 1200 °C 700°C 1000 °C
-Ostenitik gelik | ye kadar ye kadar | ye kadar | ye kadar ye kadar
-sogutucu uyumsuz
-Na (s1v1) | reaksiyon | reaksiyon | NaCeO: | reaksiyon | 500 °C’ye |
- uyumiu
yok yok formunda yok kadar Y
-Su Diistik
¢oziilmez - ¢oziilmez uyumlu | ¢oziilmez o
hidroliz

Bunlarin yaninda 1sinlanma esnasinda gosterdikleri davraniglarda degisik tekniklerle
incelemeye tabi tutulmustur. MgAl2O4 ve CeO: radyasyona karsi son derece
dayaniklidir. MgAl>04 yapisinda 1sinlama sonrast hacim degisimi %1 kadardir.
Stabilize edilmis ZrO: ise kiibik yapida oldugu zaman bozulmadan kaldig:
bilinmektedir. Biitlin bu sonuglar 1s181nda inert matriks yakitlar i¢in en iyi ve uyumlu
malzemelerin spinel (MgAIl.O4) ve stabilize edilmis zirkonyum oksitin oldugu

diistiniilmektedir.

Inert matriks yakitlar mindr aktinit bilesikleri ile birlikte kullamlarak da yakit olarak
kullanilabilmektedirler. Mindr aktinit bilesimleri kiiresel partikiiller halinde inert
matriks yapinin i¢ine yayilirlar. Bu tip yapilarin gerceklestirilmesinin amaci termal
ozelliklerinin iyilestirilmesidir. Bir bagka amaci ise termal 6zelliklerin kétiilesmesine
sebep olan matriksteki 1sinlanmadan kaynakli hatalarin 6nlenmesidir. MgO inert
matriks malzeme icin Onerilen Onemli bir malzemedir. Cilinkii yiiksek ergime

sicaklig1 ve yiiksek termal iletkenlik 6zelliklerine sahiptir [56, 57].
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Niikleer reaktorlerden ve niikleer savas basliklarindan meydana gelen fazla
plittonyum yayilma riskinden sakinmak i¢in bazi ¢aligmalar yapilmaktadir. Onlardan
birisi YSZ (yttria stabilized zirconia), Al.Oz, ZrO;, MgAIl204 gibi malzemeler
kullanilarak tek gecisli inert matriks niikleer yakit kullanilmasidir. Uranyum

kullanilmadan yapilan bu yakit pliitonyum ve inert matriks bir malzeme igermektedir
[58].

Niikleer silahlardan ve ticari amagli kullanilmis niikleer yakit atiklarindan ortaya
¢ikan (***Am, 24Cm, 'Np) iiriinleri aktinit iiriinlerdir. Ozellikle Avrupa, Kanada ve
Japonya’da bu irilinlerin inert matriks yakit kullanilarak tiiketilmesi {izerine
calismalar mevcuttur. Inert matriks yakitlarin da Ozellikleri gz Oniinde
bulundurularak yapilan ¢alismalarda disiiniilen tek gegisli yakit g¢evrimi ve
sonrasinda direkt olarak depolanmasidir. Direkt depolama islemleri isletim
masraflarini, proses gereksinimlerimi ve calisanlarin radyasyonla etkilesimlerini

minimize etmektedir [59].

Niikleer yakit kullaniminda “yeniden isleme” (reprocessing) dnemli bir yer teskil
etmektedir. Bu cergcevede hafif sulu reaktorlerde kullanilmaya baglayan MOX
yakitlari, pliitonyumun yeniden kullanilmasi i¢in 6nemli bir segenek olarak ortaya
cikmis olsa da ekonomik yonden tercih edilebilirligi tartisilir olmustur. Buna karsin
uranyum igermeyen pliitonyum esashi inert matrix yakitlarin tek gecisli olarak
kullanilabilirligi; ekonomiklik, pliitonyumun yayilma riskini azaltma yoniinden ve

notronik hesaplamalar yoniinden daha tercih edilebilir géziikmektedir [60, 61].

Inert matriks yakitlarm ticari olarak heniiz kullanimi yoktur ve yakit fabrikasyon
teknikleri agisindan heniiz gelistirilme asamasinda olan bir yakit tiirtidiir. Simdilik
laboratuvar oOlgekli ¢alismalar cercevesinde geleneksel niikleer yakit fabrikasyon
teknikleri ile arastirma ve gelistirme yapilmaktadir. Iki tiir yakit tipi bu fabrikasyon
caligmalarinda 6n plana ¢ikmaktadir. ilki homojen ikincisi heterojen yapida iiretim
tipleridir. Homojen yakitlar inert matriks malzeme ile tek bir kat1 ¢ozelti formu
olusturma esasina dayanir. Buna 6rnek Pu ¢oOzeltisi icerisinde stabilize edilmis
zirkonyanin bulunmasidir. Heterojen yakitlar ise seramik bir matriks i¢ine seramik

bir fisil malzemenin dispersiyonundan (ceramic-ceramic, CERCER) olusan veya
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metal bir yapi igerisine fisil bir seramik malzemenin dispersiyonundan (ceramic-
metal, CERMET) olusan iki fazli bir yapmin meydana gelmesi esasina dayanir.
Ilkine drnek olarak AmO2’nin spinel yap1 MgAl204 igerisinde bulunmasi, ikincisine
ornek ise molibden veya tungsten icerisinde PuO2’nin bulunmasi gosterilebilir.
Plitonyumun yakilmasi i¢in yakit fabrikasyonunun kolay uygulanabilirliginden
dolay1 homojen yapili inert matriks yakitlar daha ¢ok tercih edilebilir gdziikmektedir.
Ancak iki fazli heterojen yapi basit peletleme teknolojisinden farkli olarak diger
teknolojiler ile genis capl bir iiretimin uygulanabilirligi i¢in gelistirilmelidir. Ek
olarak ikiden fazla bilesenin oldugu yapilarin kontrolii daha hassas goriindiiglinden
geleneksel yontemlerle yapilan toz hazirlama adimlarinin ve toz karistirma
islemlerinin modifiye edilmesi gerekmektedir. Heterojen yakitlar i¢in matriks icine
disperse edilen seramik bir malzemenin hazirlanmas1 sol-gel yontemi ile

gerceklestirilebilir.

Pliitonyum inert matriks yakitlari (Pu-IMF) MOX yakitta bulunan uranyumu
icermeyen, bunun yerine inert matriks bir malzeme igeren yakit tiiriidiir. Bu inert
matrisler bilesiktir ve ndtronlara karsi seffaftirlar. Zr, Al, Mg gibi kimyasal
elementler inert matriks bilesikleri i¢cin uygun malzeme olarak degerlendirilmislerdir.
Birgok arastirma ve gelistirme faaliyeti sonucunda zirkonya ve spinel yap1 en 6nemli
inert matriks malzemeleri olarak secilmislerdir. Bunlarin her ikisi de nitrik asit
icerisinde ¢ozlinmezler. Dolayisiyla herhangi bir yeniden isleme (reprocess) tabi
tutulma s6z konusu degildir. Bu yakit tiirli ayn1 zamanda tek gegisli yakit sistemi igin
tasarlanmistir ve kullanildiktan sonra direk yeralti bertaraf tesisine gonderilir.
Bundan dolayr bu yakitlarin kararliligi jeolojik bariyer acisindan son derece

avantajhdir.

2.4.4.Inert matriks yakit ile ilgili degerlendirmeler

21. yiizyiin baglarinda niikleer enerjinin gelecegi, oldugundan daha parlak
goziikmektedir. Strdiriilebilirlik politikalari, c¢evreci bir atik yonetimi, elektrik
iretimindeki c¢esitlilik, niikleer silahlarin yayginlastirilmasinin 6nlenmesi, ekonomik
rekabet ve sosyal durum gibi 6nemli hedeflerin yerine getirilmesi niikleer enerjide de

yeni bir rénesans yapmak icin bir potansiyel meydana getirmistir. Biitiin bu alanlarin
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her birisi i¢in en 6nemli sorun, artmis olan ve artmaya devam eden pliitonyum
stokunun niikleer enerjiye dair yakit stratejilerini tahmin edilemez boyutlara

ulastirmasidir.

Niikleer teknolojinin ilk yillarinda pliitonyum bir¢ok kisi tarafindan insanoglunun
enerji ihtiyacini giderecek yegane care olarak kabul edilirdi. Hizli reaktorlerde (FBR)
yanma, yeniden isleme islemlerinin siirekli devam etmesiyle uranyum madenciligine
ve zenginlestirmesine olan ihtiyaci azaltmistir. 1950 ve 60’11 yillarda iki farkli ancak
birbiri ile iliskili arastirma ve gelistirme faaliyetleri baslamustir. Ilki kullanilmis UO;
yakitindan pliitonyumun ayrilmasi, ikincisi ise hizli reaktér sistemlerinin
gelistirilmesidir [62]. Birkac {ilkede endiistriyel olarak pliitonyumun yeniden
islenmesi  gergeklesmistir ancak hizli reaktorlerin - gelistirilmesi programi
gerceklesmemistir. Bunun da net bir neticesi olarak pliitonyum stoku artmaya devam

etmektedir.

Hizli reaktor programinin durmasi ve sadece pliitonyumun yeniden islenme
segeneginin lizerinde durulmasi hafif sulu reaktorlerde pliitonyumun yeniden
kullanilmas1 yolunu daha da agmistir. Daha dnceden de bahsedilen MOX tipi yakitlar
kullanilarak fazla pliitonyum yakilmaya calisilmistir. MOX tipi yakit kullanilarak
pliitonyum stokunun tiiketilmesi Avrupa i¢in vazgecilmez bir strateji halini almistir.
Son yillarda ise pliitonyum tiiketim oraninin daha fazla oldugu inert matriks yakitlar

ile ilgili ¢alismalara 6ncelik verilmistir.

Basta Amerika ve Rusya olmak iizere niikleer silahlara sahip iilkelerin silahlarinin
sokiilmesinden kaynaklanan pliitonyum stokunun tiiketilmesi ile ilgili diinya
genelinde arastirma ve gelistirme ¢aligsmalari tiim hiziyla devam etmektedir. Amerika
Enerji Dairesi (USDOE) bu meseleyi yakin ve orta vadedeki baslica hedeflerinin
arasinda degerlendirmektedir. Kanada kendi iretmis oldugu CANDU tipi
reaktorlerde MOX yakiti kullanimi ile ilgili 6nemli arastirmalar yapmistir [63].
Amerika’da silahlardan gelen bu pliitonyumun yeraltinda depolaniyor olmasi son
derece ciddi bir sorundur. Kanada’da bulunan (Atomic Energy of Canada Limited,
AECL) gibi birgok kurulus uranyum yakit1 icermeyen inert matriks yakitlar tizerinde

caligmalar gergeklestirmektedir.
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Hindistan’in niikleer enerji teknolojisi ile ilgili tic asamali hedefleri bulunmaktadir.
Pliitonyum bu hedeflere ulasmada kilit rol oynayan 6nemli bir aktdr olarak goze
carpmaktadir. Ugiincii asamadaki ana hedefi olan toryum esasl niikleer yakit
gelistirme teknolojisinde pliitonyum onemli yer tutmaktadir. Hizli reaktor teknolojisi
hedefleyen Hindistan’in pliitonyum esasli yakitlar1 toryumla birlikte kullanmasi
kisitli uranyum rezervlerine sahip oldugundan kaginilmazdir. Bu sebeplerden ve ¢ok
yiiksek miktarlarda toryum rezervlerine sahip oldugundan dolayr Hindistan igin

pliitonyum hayati bir 6nem tagimaktadir.

Bilindigi iizere inert matriks yakit konsepti atiklarin islenmesinden ortaya ¢ikan fazla
miktardaki pliitonyumu ve yliksek seviyeli radyoaktif atiklarin bertaraf edilmesi i¢in
oncelikli olarak Avrupa ve Japonya’da calisilmistir. Niikleer silahlarin
sokiilmesinden ortaya c¢ikan pliitonyumun kullanilmasi i¢in ise Amerika Birlesik
Devletleri MOX vyakit tipinde (U,Pu)O2 yakiti {iretimi yaparak arastirma ve
gelistirme faaliyetlerine de Oncelik taniyarak fazla pliitonyumu tiiketmek icin
calismistir. Japonya 1990’larda PROFIT (Plutonium Rock-Like Fuel in-Reactor
Technology) adli projeyle kendi yontemleriyle silahlardan ortaya ¢ikan fazla
plitonyumu yakmaya calismistir. Ancak daha sonralari bu proje asamali olarak
durdurulmustur ve ayni1 konu tiizerine ¢alismalara devam etmek i¢in Avrupal diger
kuruluslarla isbirligi yapilmistir (Central Research Institute of Electric Power
Industry, CRIEPI ve Japan Nuclear Cycle Development Institute, JNC). Japonya’nin
bunlarin disinda OMEGA (Options for Making Extra Gains from Actinide and
Fission Products) adin1 verdigi aktinitlerin transmutasyonu c¢alismalar1 i¢in

gelistirdigi projeler de yer almaktadir.

Bunlarin disinda 6zellikle Avrupa iilkeleri ve Japonya’nin basini ¢ektigi EFTTRA
(Experimental Feasibility of Targets of Transmutation), CAPRA (Consommation
Acrue De Plutonium Dans Les Rapides), SPIN (Seperation et Incineration), OTTO
(Once-Through-Than-Out) gibi degisik amaglarla kurulmus isbirlikleri mevcuttur.

Fransa’nin niikleer enerji ile ilgili geleceginin yapilandirilmasinda 6nemli bir rol
oynayacak olan hedef ise inert matrix yakitla doldurulmus bir reaktor

gelistirilmesidir. Problem olarak diisiiniilen nokta ise minor aktinitlerin envanterinin
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kontrol altinda tutulmasi ve bunlarin hizli reaktorlerde yakilabilecek hale
getirilmesidir. Fransa’da yapilacak olan niikleer c¢alismalarin ana kapsami
kaynaklarin kullanimi, atik yonetimi ve bunlarin ekonomik, ¢evresel, finansal ve
sosyal etkilerinin arastirilmasi olacaktir [64]. Inert matriks yakitlarin arastirilmasinda
iki 6nemli hedef ortaya ¢ikmaktadir. Ilki pliitonyumun yeniden islenmesi ve ikincisi

ise mindr aktinitlerin yeniden iglenmesidir.

Japonya Atom Enerjisi Arastirma Enstitiisii (JAERI) pliitonyumun tek gegisli yanma
prosesleri i¢in 6nemli ¢aligmalar yapmaktadir. Bu proseste mevcut geleneksel MOX
yakit teknolojisine dayali olarak ¢ok fazli kaya tipi oksit yakit (rock-like oxide,
ROX) calismalar iizerinde durulmaktadir. Bu yakit tiiriinii hafif sulu reaktorlerde
(LWR) denemislerdir. Bu 1s1nlanma sonucu ortaya ¢ikan kullanilmig yakitlar jeolojik
yonden olduk¢a kararli malzemelerdir ve daha fazla prosese ihtiyag duymadan
yiikksek seviyeli atiklar gibi tasfiye edilebilir. Buna gore bu prosesin ii¢ yonden
avantaj saglayacagi disiinilmektedir: pliitonyumun dogasinin degistirilmesi
(yayilma riskini azaltma yoniinden), elektrik iiretimi (ekonomi yoniinden), yiiksek

seviyeli atik formunda kararli halde kalmasi (¢evresel giivenlik yoniinden) [65].

Sonug olarak niikleer teknolojinin; niikleer silahlardan arta kalan ve niikleer
reaktorlerde yakitlarin yanmasi sonucu ortaya ¢ikan fazla plitonyum ve
radyotoksiklik degeri ¢ok yiiksek olan mindr aktinitler ile ilgili kisa vadede ¢oziimler
iiretmek zorunda oldugu diistiniilmektedir. Niikleer silahlarin sokiilmesinden her on
yilda bir yaklagik 100 ton kadar pliitonyumun agiga ¢ikacagi ongoriilmektedir [66].
Bu silahlardan gelen pliitonyum fazla pliitonyum olarak kabul edilmektedir ve

silahlarin yeniden kullanilmasini1 6nlemek i¢in tamamen yakilmasi gerekmektedir.

2.5. Niikleer Yakit Malzemelerinin Uretim Yontemleri

Niikleer malzeme terimi, uluslararasi yerlesik kullanimina gére, sadece niikleer yakit
yapiminda kullanilan fisil (béliinebilir) malzemeler (***U, 23U, 2°Pu) ile kendinden
boliinebilir malzeme iiretebilen kaynak (dogurgan) malzemeleri (**2Th, 2*°U) ifade

etmek i¢in kullanilir.
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Niikleer yakit g¢evrimi; cevherden reaktore, kullanilmig yakit isleme ve nihai
depolamanin tiim adimlarimi kapsar. Reaktoriin ve kullandig1 yakitin tipi ile yakitin
reproses edilip edilmemesine gore bircok yakit ¢evrimi tanimlanabilir. Giinlimiizde
giic reaktorlerinde en c¢ok kullanilan yakit ¢evrimi az miktarda zenginlestirilmis
uranyumdan {iretilen UO2 seramik peletlere dayali olandir. Konvansiyonel niikleer
yakit malzemeleri terimi, giiniimiizde en ¢ok bulunan gii¢ reaktdrii tiplerinde niikleer
yakit olarak kullanilan uranyum ve toryumun dioksitleri, ayrica zarf malzemesi

olarak kullanilan zirkonyum alagimlarina karsilik gelmektedir.

2.5.1.UO: iiretimi

UO: niikleer gii¢ reaktorlerinin temel yakiti olmasi nedeniyle niikleer yakit alaninda
tizerinde en fazla calisilan malzemedir. Nikleer yakit peletlerinin kalitesini UO>
tozlarinin  6zellikleri  belirlemektedir. UO2 tozlarmin Onemli o6zellikleri (tane
biiylikliigii ve morfolojisi, 6zgiil ylizey alani, yigma ve sarsma yogunluklari,
akicilik); pelet parametrelerine (yogunluk, tane boyutu, agik ve kapali por boyut ve
oranlar1) etki etmektedir. Bu nedenle yakit g¢evrimi adimlari niikleer yakat
teknolojisinde 6nemli bir yer tutmaktadir. Fabrikasyon adimlarinin mimkiin
oldugunca teknik ve ekonomik agidan rasyonel olmasi ve iiretilmek istenen
ozelliklerde sabit degerlere sahip UO:2 tozlar1 istenmektedir. Presleme, sinterleme
davraniglari, ham yogunluk gibi 6zelliklerin tekrarlanabilir olmas: 6nemlidir. UO:

peletlerinin kalite 6zellikleri asagidaki pelet 6zelliklerini kapsar:

- Yogunluk

- Safiyet (kimyasal)
- Mikroyap1

- Boyutlar

[k ii¢ parametre yakit ¢evrimi ile ilgilidir. Bu ozellikler, yakit ¢cevriminden sonra
istenilen yone dogru degistirilebilir, diizeltilebilir. Onemli olan istenilen nitelikteki
yakit peletlerine miimkiin olan minimum adimla ulasmaktir. Bundan dolay1 pelet
ozelliklerinin degisimi ¢evrim yoOntemleriyle baslar. Cevrim yontemi; tiim yakit

cevrim yontemlerini, pelet fabrikasyonunda dogal uranyum, reproses sonrasi Pu ve U
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cevrimi, atik isleme proseslerini de igermektedir. Uranyum yakit ¢evrimi tabirinden,
sar1 pastanin UFs’e (uranum hekzaflorit), UFs’nin UO2’e ve UNH’m (uranil nitrat
hekzahidrat) UOz’e donistiiriilmesi anlasilmaktadir. Bu iki tiirli yontem ile
gergeklestirilmektedir. Birincisi ADU (amonyum diuranat) yontemi, ikincisi ise

AUC (amonyum uranil karbiir) yontemidir.

Niikleer gii¢ reaktorlerinde yakit malzemesi olarak uranyum dioksit (UO3)
kullanilmaktadir. Uranyum dioksit seramik malzemedir ve UO:2 peletleri toz
metaliirjisi yontemleriyle iiretilmektedir. Toz metaliirjisi yontemi ic¢in Oncelikle
uranyum dioksit tozlarmnimn tretimi 6nemlidir. Uranyum dioksit tozlar1 amonyum
diuranat (ADU) ve amonyum uranil karbonat (AUC) yontemi kullanilmaktadir. Her
iki bilesik de once kavrularak UOs, veya U3zOg'e doniistiiriilmektedir. Sonra bu
bilesikler hidrojen atmosferinde indirgenerek UO: tozlar1 elde edilmektedir.
Indirgeme sicakligi olarak 600 °C alinmaktadir. UO2 stokiyometrik bir bilesik
olmadigindan indirgeme sonrasi hava ile temasinda oksitlenmeye baglamaktadir. Bu
oksitlenme tozlarin yiizey aktiviteleri ve reaktifliklerine bagli olarak hizli veya yavas
olmaktadir. O/U oranin yaklasik sabit bir degerde kalmasi igin indirgeme sonrasi
UO: tozlar1 pasivasyona tabi tutulmaktadir. Pasivasyon islemi i¢in 100 °C’de %1

hava igeren azot gazi kullanilmaktadir.

Elde edilen UOz, tozlar1 belli tane boyutu, kristal yapisi ve 6zgiil ylizey alanina sahip
olmas1 gerekmektedir. Bu 0Ozelliklerin uygun deger araliklarinda bulunmasi; pH,
coktiirme sicakligi, karistirma hizi ve uranyum konsantrasyonu gibi parametrelere
baghdir. Bunun yaninda indirgeme asamasindaki indirgeme sicakligi da toz
ozelliklerine direkt olarak etki etmektedir. Yiiksek sicaklikta indirgeme islemine tabi
tutulan tozlar diisiik sicaklikta indirgeme islemine tabi tutulan tozlardan daha biiyiik
kristal yapist ve dolayisiyla daha biiylik tane boyutuna sahip olmaktadir. Yiiksek
sicaklikta indirgenen tozlar bu sicaklikta az da olsa sinterlenmeye tabi tutulmus gibi

olmakta dolayisiyla taneler biiylimiis olmaktadir.
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2.5.1.1. UO2 presleme

UO: peletleri toz metaliirjik ydntemlerle iiretilmektedir. Istenilen niteliklerde
hazirlanmis UO; tozlar farkli reaktor tiirlerine gore farkli geometri ve boyutlarda
300-600 MPa basinglarda sekillendirilerek ham peletler elde edilir. ADU yontemiyle
iiretilmis UO; tozlarinin nihai presleme Oncesi serbest akicilik saglanmasi i¢in 10-
100 MPa araliginda 6n presleme islemine tabi tutulur. 200-400 mikron araligindaki
tozlar nihai presleme icin alimir. Ham pelet bagil yogunluklarinin %55-65 teorik
yogunluk degerlerine ulagsmasi gerekmektedir. Preslenen tiim UQO; peletleri gorsel
olarak muayene edilir. Bunlarin %1 kadarindan ham yogunluk &lgiimleri yapilir.
Gozle gortilebilir hata iceren peletler hurda olarak degerlendirilir. Pelet basmak icin
kullanilan kalip yiizeylerinin #+1 mikrometre hassasiyetle islenmis olmasi

gerekmektedir. Genellikle wolfram karbiir (WC) esasli kalip malzemeleri kullanilir.

2.5.1.2. UOz2 sinterleme

Konvansiyonel olarak UO; peletlerinin sinterlenmesinde H> atmosferinde 1700 °C
sicaklikta 4 saat siire ile sinterleme prosesi kullanilir. Atmosfer, saf hidrojen veya
hidrojen-asal gaz karisimlariin farkli bilesimlerinde olabilir. Sinterleme davraniglar
dilatometre yardimiyla incelenir. Bagka bir sinterleme yontemi olan kismen
oksitleyici atmosferde yapilan diisiik sicaklik sinterlemesinde ise sinterleme siiresi 60
dakika kadardir ve bu sinterleme sonrasi peletlerdeki O/U oranlart 2,15 dolayinda
olup bu degeri diisiirmek i¢in hidrojen atmosferi altinda 1200 °C sicakliklarinda
peletler indirgeme islemine tabi tutulur. Diisiik sicaklik sinterlemesi heniiz
kullanilmamaktadir. Sinterlenmis tiim peletlerde gorsel olarak makro muayene
yapilir gozle goriilebilir hata iceren peletler ayiklanir ve islenmek {izere hurdaya

gonderilir [67].

2.5.2. ThO2 iiretimi

Toryum iceren madenlerden toryum bilesiklerinin eldesinde baslica basamaklar,

toryum mineralinin  konsantrasyonu, konsantreden toryumun ekstraksiyonu,
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saflagtirmas1 ve iyilestirilmesi veya istenen bilesigine doniistiiriilmesidir. En fazla

yaygin olan toryum cevheri ise monazittir.

2.5.2.1. Monazitin konsantrasyonu

Monazitin baslica bilesenleri nadir toprak elementleri ve toryum fosfat olmasina
ragmen, bilesimi verilen yigina ve bulundugu yere gore genis oranda degisir.
Monazit kimyasal olarak ¢ok inerttir. Monazitin kullanilmasi ve bilesenlerinin
toryum, uranyum ve nadir topraklarinin ekstraksiyonuna ve ayrilmasina izin vermesi

konusunda etkin olmasi i¢in iki genel metot vardir. Bunlar;

- sicak konsantre kostik soda ¢ozeltisiyle reaksiyonu

- sicak konsantre siilfiirik asitle ¢ozmedir.

Monazit, nehir ve deniz kumlarindan plaser madencilik yontemleriyle c¢ikartilir.
Cikartilan ilk kaba iirline siyah kum ad1 verilir ve diger zenginlestirme islemlerine
tabi tutulmak iizere tesislere gonderilir. Siyah kum kurutulduktan sonra manyetik,

elektrostatik veya bunlarin kombinasyonu olan yontemlerle zenginlestirilir.

Monazit, kompleks kimyasal islemler sonunda toryum, nadir mineraller ve fosfatlar
seklinde ayrisir. ik islemler sicak, konsantre siilfirik asit veya sodyum hidroksit
cozeltileri ile yapilir. Toryum genellikle c¢okelek olarak elde edilir, fakat
kristalizasyon metodlar1 da uygulanabilir. Amonyum hidroksit ile asit pH=1 olana
kadar notralize edilir ve fosfat seklinde toryumun biyiik bir kismi ve nadir toprak
minerallerinin %5’i siilfatlar halinde elde edilir. Nadir mineraller daha sonra
¢ozeltinin alkalizasyonu ile kazanilirlar. Kaba toryum fosfat ¢ozeltisi nitrik asit

icerisinde eritilir ve solvent ekstraksiyon metodu ile toryum kazanilir.

2.5.2.2. Toryumun elde edilmesi

Cozeltide ¢ok fazla element olmasindan ve fosforik asitten dolay1 toryumun bu asit

¢ozeltisinden ayrilmasi zordur. Okzalik asitle ¢oktiirme; monazitin siilfiirik asit
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cozeltisinden toryum, nadir toprak ve uranyum konsantresinin ayrilmasi prosesinin

temel basamaklaridir.

Litrede 50-60 g toryum ve nadir toprak igeren siilfiirik asitteki monazit ¢ozeltisi 4,5
litre su ile seyreltilir ve pH, NH4OH ile 1,5’¢ getirilir. Okzalat iyonu sodyum okzalat
ve %10’luk okzalik asit ¢ozeltisi ile %110’luk okzalat iyonu saglayacak sekilde
ortama eklenir. Cokelti filtrelenir ve 0,3 N nitrik asitte %1 lik ozalik asit ile yikanir.
Uranyum siilfat ve fosfat filtratindan anyon degistirici ile kazanilir. Hidroksit
¢okeltisindenki toryum ve nadir topraklar nitrik asitle ¢oziiliir ve solvent
ekstraksiyonu ile ayrilir. Elde edilen toryum konsantresi niikleer yakit olarak
kullanilmak i¢in ¢ok kirlidir. Cogunlukla biinyesinde uygun olmayan safsizliklar,
notron absorplayan nadir topraklar ve uranyum mevcuttur. Tribiitilfosfat (TBP) ile
solvent ekstraksiyonu toryumun saflastirilmasinda kullanilna standart bir prosediirdiir
[68].

2.5.3.Sol-gel prosesi

Sol-gel prosesi oksit tabanli niikleer yakit liretiminde son yillarda iizerinde fazlaca
durulan bir yontem olmustur. Hem UO; hem de ThO: igin kullanilabilir bir
yontemdir. Yiiksek yogunlukta ve homojenitede oksit fabrikasyonu genellikle
konvansiyonel yoldan tozlarin karistirilmasi, peletlenmesi ve sinterlenmesi
asamalarinda yogunlagmistir. UO2 ve ThO: peletlerinin yapimi i¢in dnce UO2 ve
ThOz tozlarin1 hazirlamak gerekir. UO- tozlan genellikle ADU (Amonyum Diuranat)
veya AUC (Amonyum Uranil Karbonat)'nin indirgen atmosferde kavrulmasi ile elde
edilir. ThO2 tozlan ise toryum hidroksit, okzalat, karbonat, nitrat ve siilfat gibi
toryum tuzlarmin kavrulmasi ile elde edilir. Ancak tek tek oksitlerden kati ¢ozelti
olusumu etkin bir 6glitme ve yiiksek sicaklikta reaksiyon ile miimkiindiir. Birgok
aragtirma sonucunda ozellikle karisik oksit yakitlarmin gelistirilmesinde baslica
prensibin homojen bir karisim elde edilmesi oldugu goézlemlenmistir [69]. Son
yillarda yiiksek performans ve giivenilirlikte seramik iiretimini amaglayan sol-gel
yontemi ile seramik iiretimi lizerinde yogun caligmalar yapilmaktadir. Bu proseste,
cozeltinin siv1 gibi akisi ve sonra katilastirilmasi saglanarak sahip oldugu yiiksek

homojeniteyi kaybetmeksizin jellesmesi saglanmaktadir. Daha sonra seramik {iriin,
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bu jelden sinterleme yolu ile fiiretilir. Seramik niikleer yakit yapiminda sol-gel
prosesinin kullanilmasi, yiiksek homojenite ve yogunluga sahip yakitlarin tiretiminde
diger yontemlere kiyasla onemli avantajlar saglamaktadir. Sol-gel proseslerinin
baslica esasi; uranyum, pliitonyum ve toryum gibi agir metaller igceren c¢ozeltilerin
damlacik halinde damitilmasi1 ve kimyasal ¢oktiirme yolu ile katilastirmasidir. Jel
partikiilleri saglanan ortam ile seramik kiireciklere doniistiriilmektedir. Genellikle
damlaciklarin katilagtirilmasi veya jellestirilmesi, agir metallerin nitrat ¢ozeltilerinin
amonyak ile ¢oktiiriilmesi reaksiyonu esasina dayanir [70]. Sol-gel yontemi ile elde
edilen mikrokiirecikler dogrudan niikleer yakit olarak kullanilabilir. Ayrica elde
edilen kiirecikler sikistirilarak pelet seklinde basilmasi ile de kullanilabilir. 23U'iin
reprosesi gozoniinde tutuldugunda, *3U'iin islenmesi, 22U ve gama aktif iiriinlerinin
kontaminasyonundan dolay1 sadece sicak hiicrelerde gergeklestirilebilir. Bu nedenle
reproses islemi uzaktan kumanda ile yapilmalidir. Bu durumda daha kolay kimyasal
kosullar, radyasyona karsi kararli kimyasallar, minimum proses adimi ve minimum
atik madde gereklidir. Geleneksel niikleer yakit iiretiminde Onerilen konvansiyonel
toz sikistirma, peletleme, sinterleme yonteminin oldukc¢a tozlu islemler igermesi ve
karmasik ekipman gerektirmesi, alternatif bir yontem olarak sol-gel mikrokiirecik
peletleme (sol-gel microsphere pelletization, SGMP) yonteminin gelistirilmesine

neden olmustur [71].

Son yillarda artan onemi ile birlikte kullanilabilirligi de ispatlamis olan sol-gel
prosesi, niikleer yakit fabrikasyonu tekniklerinde adindan oldukc¢a s6z ettirmektedir.
Bu tez ¢aligmasinda dort farkli oksit malzemenin bilesimi ve birbiri ile uyumlulugu
s6z konusudur. Cok bilesenli bir oksit malzeme iiretimi s6z konusu oldugunda
homojenligin saglanmasi Onemlidir. Homojenligin saglanamasi niikleer yakit
teknolojisinde 6nemli yer tutar. Homojenligin saglanamamasi durumunda yanma
esnasinda homojen olmayan gii¢ dagilimlar1 meydana gelir. Bu da giivenlik
problemlerine yol agabilir. Yanma esnasinda yakit peleti, biitinliigiini muhafaza
etmelidir. Homojen olmayan bir yap1 biitiinliigiin muhafaza edilememesine yol agar.
Ozellikle kompleks ve cok bilesenli yapilarda homojenligin saglanmasi toz
metalurjik yontemlerle zorluklar arz etmektedir. Bu sebeple sol-gel yontemi 6zellikle

cok bilesenli yapilarda tercih edilmektedir.
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BOLUM 3. SOL-GEL PROSESI

Ilk olarak 1800’lLi yillarda kesfesilen sol-gel prosesi Ebelman ve Graham adh
kisilerin asidik sartlarda (tetra ethyl ortho silicate), TEOS hidrolizi ile baslamistir.
1930’1u yillardan bu tarafa yaygin olarak kullanilmistir ve 1938 yilinda Almanya ilk
patent alan iilke olmustur. 1970 yilinda oda sicakliginda cam olusumunun
kesfedilmesinden sonra ilgi artmistir ve 1971 yilinda Dislich tarafindan ¢ok bilesenli

camlarin iiretiminin ardindan arastirma ve gelistirme ¢alismalar1 yogunlagsmistir.

fleri seviyede miihendislik seramiklerinin {iretiminde kullanilan baslangic
malzemelerinin; mikron alti boyutlarda, saf, reaktif ve daha diisiik sicakliklarda
sinterlenebilir olmasi istenen bir durumdur. Ayrica klasik {iretim metotlariyla
iiretilmesi ve sekillendirilmesi miimkiin olmayan malzemelerin iiretimine ihtiyag
duyulmaktadir. Sol-gel prosesi biitiin bu sebepler 1s18inda son yillarda hizla geligim
kat eden bir yontemdir. Bu yontem seramik iiretiminde kullanilan kimyasal bir
proses olup, bir soliisyonun veya silispansiyonun jellesme 6zelligi gosterebildigi tim

sistemleri icermektedir.

Sol-gel prosesinin esasi metal ¢ozeltileri veya metal tozlari, nitratlar, hidroksitler ve
oksitler gibi inorganik bilesiklerin belirli oranlarda su ve asitle birlestirilerek bir
soliisyon (besleme ¢ozeltisi) meydana getirilmesi ve hazirlanan bu soliisyonun belirli
sicakliklarda karistirilmasi neticesinde birbirini izleyen bir dizi kimyasal reaksiyon
ve taneciklerin sahip oldugu yiizey yiiklerinin elektrokimyasal etkilesimleri ile

jelleserek bir ag meydana getirmesi ve bu agin biiyiiyiip jel bir yap1 olusturmasidir
[72].
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3.1. Niikleer Yakit Fabrikasyonu i¢cin Sol-Gel Prosesi

Sol-gel prosesi yas bir ¢alisma yontemi olup malzeme bilimi, seramik miihendisligi
alanlarinda ve ileri niikleer yakit ¢cevrimlerinde yaygin olarak kullanilmaktadir. Kati
ve sivi fazlar1 bilinyesinde barindiran sol bir siispansiyon yapisindadir. Sekilsiz
parcaciklardan farkli polimer ag yapilarini i¢inde barndirir. Bu yapilar tekli
bilesenlerde komplekslik arz ederlerken c¢oklu bilesen sol-gel sistemleri oldukga
karmasik ag yapilarina sahiptirler. Sulu ve kati fazlar koloidal halde dengede
bulunurlar. Bu dengeler birgok fiziko-kimyasal parametreye (sicaklik, pH, basing, ag
yapilarinin boyutu, viskozite vb.) baglidir. Sol-gel prosesi ile toryum, uranyum,
pliitonyum, mindr aktinitler ve zirkonyumun oksit, karbiir ve nitriirlerinin ve bunlarin
karigimlarinin ~ iiretimi  yapilabilmektedir.  Ozellikle kompleks  yapilarda
homojenitenin saglanmasi, konvansiyonel toz metaliirjisi yontemleriyle zorluklar arz
etmektedir. Homojen yapinin saglanamamasi niikleer reaktorlerde homojen olmayan
giic dagilimlar1 ve bu durumda reaktor giivenligini olumsuz yonde etkiler. Ayrica
homojen yapida olmayan yakitin yapisal biitlinliigiiniin korunabilmesi de miimkiin
degildir. Bu nedenlerle de sol-gel prosesi niikleer yakit yapiminda ayrica tercih

edilmektedir [73].

Bu prosesler tozsuz (dust-free) proseslerdir ve uzaktan kumanda edebilme
kolayligina sahiptir. Sol-gel prosesi ile hazirlanan bu mikrokiirecikler hem kiiresel
(sphere-pac) yakit olarak hem de pelet olarak kullanilabilir. Sol-gel ile iiretilebilen bu
tip yakitlar gaz sogutmali yiiksek sicaklik reaktorlerinde ve hizli reaktorlerde de
kullanilabilmektedir.

Yeryitiziindeki fosil enerji kaynaklarinin hizli bir sekilde tiiketildigi mevcut bir durum
iken niikkleer enerjinin biitiin potansiyeli ile birlikte gelistirilmesine ihtiya¢ vardir.
Niikleer enerji enerjinin en temiz formlarindan biridir. Herhangi bir sera gazi
tiretmemektedir ve ¢evreye herhangi bir artik birakmamaktadir. Su anda kullanilan
niikleer reaktorlerin hepsi niikleer fisyon esasina gore calismaktadir. Bu reaktorler
cok genis caphidir ve 1600 MW’a kadar elektrik iiretimi saglayabilmektedirler.
Bugiin 434 niikleer reaktdr iiretimini siirdiirmektedir ve diinyanin toplam elektrik

tiretiminin %11’ine tekabiil eden 375 GW elektrik iiretmektedir. Fransa ve Belgika
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gibi baz1 iilkeler elektrik {iretiminin %70’ini niikleer enerji kaynaklarindan
saglamaktadirlar. Fisyon reaktoriiyle iiretilen niikleer enerjini timii reaktdrdeki
niikleer yakitin i¢inde tretilir ve elektrik tiretiminin gerc¢eklesebilmesi i¢in uygun bir
sogutucu ile gaz formuna tasmnir. Bilinir ki, 1sinin elektrige doniisiindeki verimlilik
sogutucunun ¢ikis sicakligina baglidir. Dolayistyla bu reaktorlerde kullanilan niikleer
yakitlarin reaktor i¢cinde mevcut bulunan ¢ok yliksek derecedeki sicakliklara ve
radyasyona dayanikli direngli olmasi gerekmektedir. Ancak bu reaktorlerde
kullanilan yakitlarin seramik malzeme olmasindan dolayr bu tip atmosferlere
dayaniklidirlar, fakat metaller ve eriyik tuzlar da ayni reaktorlerde yakit olarak

kullanilabilmektedir [74].

Seramik malzemeler ¢ok eski caglardan beri bilinmektedirler. Topraktan yapilan
¢omlek ve Cin yapimi sofistike ¢anak ¢omlekler ilk iiriinlerdendir. Genel olarak
seramik malzemeler yiiksek sicakliklarda fiziksel Ozelliklerinde genis c¢apli bir
degisim olmadan kimyasal kararlilik gosterebilen malzemelerdir. Bu tip 6zellikler
seramik malzemeleri niikleer yakit malzemesi olarak kullanilmasi i¢in cazibeli kilar.
Uranyum, toryum ve pliitonyumun oksit, karbiir, nitrat ve silisitleri degisik niikleer

reaktorlerde niikleer yakit olarak kullanilabilmektedir.

Niikleer gii¢ reaktorlerinin bir¢ogu metal bir ¢ubuk igerisine yi1gilmis peletlerden
olugan yakiti kullanmaktadir. Dogal olarak veya az zenginlestirilmis UO. peletleri
biitiin diinyadaki ticari niikleer gii¢ reaktorlerinde kullanilmaktadir ve pelet iiretimi
ise toz metaliirjik proseslerle yiiriitiilmektedir. Bazi termal reaktorlerde ve bazi hizli
reaktorlerde ise MOX (mixed oxide) denilen pliitonyum uranyum karigimi yakitlar
kullanilmaktadir. Uranyumun yaninda toryum ve pliitonyumun kullanilmast uzun
periyotlarda niikleer yakit siirdiiriilebilirligini saglayacaktir. Pliitonyumun bazi
1zotoplar1 ¢ok yiiksek gama ve notron dozlarina sahiptir. Toryum reaktoriinden gelen
233U izotopu yiiksek gama dozu veren 232U izotopunu da siirekli olarak igermektedir.
Bu sebeple yakit iiretim faaliyetleri esnasinda gergeklesen biitiin operasyon alfa ve
gama kalkanli sicak hiicre (hotcell) igerisinde uzaktan kumanda ile kontrol edilmesi
gerekmektedir [74]. Toz esasli yontemler ¢ok fazla sayida mekanik islem adimi
icerdiginden dolay1 uzaktan kumanda ile kontrolii zordur. Uretilen yakit peletleri,

ozellikle hizl1 reaktorler i¢in olan daha kiigiik peletler, ylizey hatalar1 ve boyutsal
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toleranslar gibi siki kalite kontroliinden gegirilmek zorundadir. Hizli reaktorler igin
iiretilmis bir milyondan daha fazla peleti uzaktan kumanda ile siki bir kontrolden
gecirmek cok zordur ve defolu iirlin ¢ikmasimna ve datalarin saghikli ¢ikmamasina
sebep olabilir. Cozelti esasli yakit iiretim faaliyetleri, tozu el ile kumanda etmeyi

azaltmaktadir ve bu yondeki problemlere ¢6ziim sunmaktadir.

Cozelti esasl fabrikasyon metodunun gelisimi 60’11 yillara kadar dayanmaktadir. Ilk
olarak yiiksek sicaklikli gaz sogutmali reaktdrlerde kullanilmasi igin Th-?%U oksit
esash kaplanmig yakit iiretimi gergeklestirilmistir. Daha sonradan yakit malzemesi
kiiresel ¢ekirdeginin iizerine karbon esasli bir kaplama yapilmigtir. Daha sonra bu
prosesler hizli reaktdr yakitlarinin fabrikasyonu igin gelistirilmistir. Seramik niikleer
yakitlar i¢in sol-gel prosesinin ismi c¢ozelti/cozelti esasli yoOntemler igin
genellestirilmistir. Sol-gel prosesi kolloidal ¢ozelti (soliisyon) damlaciginin uygun
islemlerle jellestirilmesine dayanan bir prosestir. Bu jel mikrokiirecikleri bazi
proseslerden sonra sinterleme ile yiiksek yogunluklu mikrokiireciklere doniisiirler ve
sphere-pac yakit tipinde kullanilirlar. Alternatif olarak yumusak mikrokiirecikler
haline doniistiiriilerek uygun sekilde preslenip ve sinterlenip yiiksek yogunluklu pelet

olarak da kullanilabilirler.

Kiiresel (sphere-pac) yakitlar uzaktan kumanda edebilme acisindan yakit fabrikasyon
proseslerinin daha kolay ve daha yatkin olabilmesi i¢in alternatif bir yakit tliriidiir
[75]. Sphere-pac yakitta kiiresel bir partikiill veya mikrokiirecik, metal bir
kaplamanin igine sikigtirllmaktadir. Bu sikistirma islemi titresim ile olmaktadir. Bu
yontem ticari yakit fabrikasyonunda endiistriyel olarak heniiz uygulanmamasina
ragmen, son yillarda, transmutasyon reaktorleri i¢in ideal bir yapida oldugu
diisiiniildiiginden bu proses i¢in yeniden bir ilgi duyulmaktadir. Transmutasyon
reaktorleri, hem niikleer silahlardan gelen pliitonyum stokunun azaltilmasinda hem
de yiiksek seviyeli niikleer atiklardan meydana gelen amerikyum, kiiriyum ve
neptiinyum gibi mindr aktinitlerin transmutasyonunu hedeflemektedir. Amerikyumun
alfa bozunmasindan agiga c¢ikan c¢ok miktardaki helyum gaz1 g6z Oniinde
bulunduruldugunda helyum gazini hapsedebilecek sphere-pac tipi yakit dizayni pelet
yerine tercih edilebilir. Dahasi kiiriyumun bozunmasindan meydana gelen yiiksek

miktardaki 1s1 ve yiiksek seviyeli gama ve nétron dozlart mindr aktinit
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fabrikasyonunu gerektirmektedir. Cozelti esasli fabrikasyon metotlar: ile {iretilmis

sphere-pac yakit dizaynlar1 bu tip yakitlar i¢in idealdir [76].

Niikleer teknolojide sol-gel prosesinin en 6nemli kullanim alanlar;

- Hizli reaktdrler icin pliitonyum yakit fabrikasyonu
- Mindr aktinitlerin doniistiiriilmesi i¢in gerekli yakitlar
- Yiiksek sicaklikli gaz sogutmali reaktorler i¢in yakitlar

- Niikleer silahlardan ortaya ¢ikan pliitonyumun elimine edilmesidir [77].

Hem yiiksek sicaklikli reaktorler i¢in hem de diger toryum esasli reaktorler igin bir
diger 6nemli kullamm alam ise ?®U iceren yakitlaridir. Toryumun 1sinlanmasiyla
meydana ¢ikan 2®U izotopu siirekli olarak #2U ile kontamine olmaktadr.
Uranyumun bu hafif yan iriinii kisa Omiirliidiir ve onunla iligkili iiriinler ytiksek
oranda y radyasyonu yaymaktadir. Dolayistyla 22U igeren yakitlar uzaktan kumanda
ile fabrikasyon gerektirmektedir ve bu da sol-gel prosesine dayali yaklasimlarin

kullanilmasiyla olabilmektedir.

3.2. Sol-Gel Prosesinin Genel Akis Semasi

Niikleer yakit fabrikasyonu igin bir¢ok sol-gel prosesi yontemi mevcuttur. Yakit
malzemesinin solii veya ¢ozeltisi damlacik halinde iiretilir ve {iretilen bu damlacik
jellesme prosesiyle (fiziksel veya kimyasal) sert bir jel partikiiliine doniistiiriiliir.
Olusan bu jel partikiilii yikanir, kurutulur, kalsine edilir ve yiiksek yogunluklu
mikrokiirecikler olarak sinterlenir. Biitiin proses adimlarinda yakit malzemeleri
partikiillere hasar verebilecek genis c¢apli gerilmeler ile sonuglanabilecek
biliziilmelere ugrayabilir. Fakat proses parametreleri catlaktan yoksun partikiiller
iretebilecek sekilde ayarlanabilir. Sphere-pac  yakit tiirlinde sinterlenmis
mikrokiirecikler metal kaplamanin i¢ine mekanik bir vibrasyonla sikistirilir [73]. Sol-
gel mikrokiirecik peletleme (sol-gel microsphere pelletization, SGMP) prosesinde
kalsine edilmis jel partikiilleri pelet formunda preslenir ve sinterlenir. Kaplanmis

partikiil yakitlarinda ise sinterlenmis mikrokiirecikler ¢ekirdek olarak kullanilir.
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3.2.1.D1s jelasyon prosesi (external gelation process)

D1s jelasyon prosesi ilk kez italya’da gelistirilmistir ve jel-destekli ¢oktiirme metodu
ve SNAM prosesi olarak da bilinir. Bu proses 500 mikrona kadar olan boyutlarda
mikrokiirecik iireterek kaplanmig partikiil yakitlarinda ¢ekirdek olarak kullanilmasini
amaglayan bir prosestir. Bugiinlerde bir ¢ok iilkede kaplanmis partikiil yakitlardaki
gelismeler ilgiyle izlenmektedir ve takip edilmektedir. Dis jelasyon prosesinin akis
semas1 Sekil 3.1°de verilmistir. Bu proseste suda ¢ozilinebilen bir polimer agir metal
nitrat ¢ozeltisine eklenerek, damlaciklar amonyak gazina maruz birakilir. Polimer
eklenmesinin amaci1 ylizey geriliminin arttirtlarak partikiillin kiiresel seklinin
saglanmasidir [75]. Amonyak gazi agir metalin ¢6kmesi i¢in damlaciga niifuz eder
ve kiireler sertlesir. Amonyak ndtralizasyon icin damlaciga niifuz etmesi
gerektiginden agir metal konsantrasyonu diisiik tutulur (0,7 M). Damlacigin kiiresel
formu gaz-sivi ara yiiziinde veya sivi-sivi ara yiiziinde deformasyona ugrayabilir.
Amonyak gazina maruz kalmasi yiizeyi sertlestirir ve distorsiyonu Onler. Uranyum
mikrokiirecigi hazirlamada bu prosesin 6nemli bir 6zelligi herhangi bir 6n hazirlik ve
on noétralizasyon gerektirmemesidir. Yiizeyi sertlestirilmis kiirecikler daha sonra
biitiinliiglini saglamak i¢in amonyak ¢0zeltisinin igine birakilir. Prosesin baslica

adimlari;

- Sol veya ¢ozelti hazirlanmast
- Kiire formu ve jellesme
- Yaslandirma, yikama ve dehidrasyon

- Kalsinasyon ve sinterleme

(Cozelti hazirlama esnasinda eklenen polimer ¢ok iyi verimli sonuglar vermektedir.

Polimer eklenirken dikkat edilmesi gereken 6n kosullar:

- Suda ¢oziilebilir olmal1 ve ¢dzeltinin yiiksek iyonik icerigi ile uyumlu olmali

- Damlacik formunu saglamasi icin sollisyonun viskozitesi arttirilmali, fakat
ayn1 zamanda nozuldan gececek kadar da akigkanlik saglamali

- Siv1 yiizeyin etkilerine karsi direng gosterebilecek jel yapisini g¢abucak

saglayabilmelidir.
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Uranyum ¢ozeltisi  hazirlanmast  bu metotta herhangi bir ©6n hazirhik
gerektirmemektedir. Ancak toryum ve pliitonyum nitrat ¢ozeltileri 6n hazirlik
gerektirmektedir. Methocel polimer olarak ve tetra hedra fulfuril alkol (THFA) ise
modifiye edici olarak orijinal SNAM prosesinde kullanilir [78]. Bu prosesin
gelistirilmesinde ¢ok cesitli polimer ve modifiye ediciler kullanilmigtir. Methocel ve

THFA en c¢ok kullanilanlaridir.

Damlacik olusumunun ikinci adiminda damlacik biiyiikliigiinii kontrol i¢in hava akis
orani ve nozulun c¢api kontrol altinda tutulur. Hava akisi ayni zamanda nozulun
agzinin tikanmasini, nozulun i¢inde jellesmeyi de Onler. Amonyak gaz akisi

esnasinda damlaciklarin jellesmesine imkén verilir.

Yaslandirma ¢ozeltisi jellesmeninkiyle aynidir (%1-30 amonyak) ve yaslandirma
stiresi bir glin kadardir. Yikama, tuzlart (amonyum nitrat) uzaklastirmak igin
seyreltik amonyak ¢ozeltisi ile yapilir. Ayn1 zamanda agir metallerin yeniden
peptitlesmesini 6nlemek i¢indir. Kurutma i¢in degisik metotlar kullanilir (azeotropik
distilasyon, CCls karbon tetraklorid ile yikama, havada kurutma, vakumla kurutma
vb). Kalsinasyon, artan organik bilesiklerin uzaklastirilmasi ve metallerin oksit
formuna doniismesi i¢in hava atmosferinde 450-550 °C’de yapilir, sinterleme ise

1200-2200 °C arasinda yapilabilir.

Bu proses Italya’da kesfedilmesine ragmen Almanya ve UK gibi hizli reaktorler icin
kaplanmig yakit tiretimi gerceklestirmek i¢in faaliyetlerde bulunan bir¢ok tilkede de
kullanilmaktadir. Bu proses KFA tarafindan toryum esasl kiireler tiretebilmek igin
modifiye edilmistir, Modifikasyonun amaci1 organik bilesiklerin eklenmesinin
elimine edilmesidir. Modifiye edilmis prosediirde SNAM prosesine gore daha agir
metal konsantrasyonunda hazirlama yapilmistir (2 mol/L). Hazirlanan soller yiiksek
viskoziteye sahip olacagindan herhangi bir organik ilavesine ihtiya¢ olmamaktadir.
Bir sonraki adimda ise ¢ozeltinin damlaciga dispersiyonu esnasinda sabit bir

frekansla nozula yatay bir vibrasyonla saglanmalidir [79].
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KFA prosesinin akis semasinda ise jellesme igin iki varyasyon vardir. Ilkinde
damlaciklar amonyak iceren hekzon veya metil izobutil ketonun i¢ine disperse edilir
ki ¢okelme burada ger¢eklesmektedir. Digerinde ise damlaciklar amonyak gazina
maruz birakilirlar.  Orijinal SNAM prosesinde (Th,U)O2 mikrokiirecikleri
iretebilmek i¢in toryum ve uranyum ¢ozeltileri ayr1 ayr1 hazirlanip damlacik
formundan oOnce karigtirilir. Ancak KFA prosesinde toryum ve uranyum birlikte
islem goriir. KFA prosesi 600 mikrondan daha kiigiik sinterlenmis partikiiller elde
etmek i¢in dizayn edilmis bir prosestir. Daha genis capli taneler i¢in bu proses
kullanilirsa kiirecikten ziyade elips seklinde iiriinler ortaya ¢ikar. Organik bir polimer
olan polivinil alkol (PVA) bu problemi gidermek i¢in ¢dzeltiye eklenir. Fakat bu da
jelin yumusamasina neden olur. KFA prosesinde yikama isleminde ve tuzlar ile
PVA’nm giderilmesi i¢in izopropil alkol kullanilir. Prosesin diger kalan kisimlari ise

aynidir.

Ingiltere tarafindan gelistirilen bir prosesin akis semasinda baslangic ¢ozeltisi olarak
uranil floride donistiiriilmiis uranyum hekza florit kullanildig: belirtilmektedir. Onlar
tarafindan kullanilan bir baska modifikasyon ise kopiik teknigidir [80]. Burada
amonyak gazi amonyum hidroksit soliisyonu i¢erisinde kopiirtiiliir ve jellesme olmasi
saglanir. Kopiik, damlaciklar tizerindeki etkinin azalmasini saglar ve ayn1 zamanda
kiirecikleri sertlestirir. Son dénemlerde bu proses Japonya’da genis ¢apli (800-900
mikron) ve ufak capli (50-70 mikron) mikrokiirecik iiretiminde kullanilmistir. Bu
proses hizli tiretken reaktorlerde kullanilmak igin (U,Pu)O2 mikrokiirecikleri

iiretilmek i¢in iizerinde diistiniilmektedir.

Cin’de bulunan Niikleer Enerji Teknoloji Enstitiisiinde i¢ jelasyon yontemine birkag
ozellik eklenerek dis jelasyon prosesi ile birlestirilip bir proses gelistirilmistir. Bu
prosesin  HTR-10’un kaplanmig yakit partikiilleri i¢in UO2 ¢ekirdeklerinin
hazirlanmasinda kullanilmasi amaclanmistir. Buna toplam jelasyon prosesi

denilmektedir.

Di1s jelasyon prosesinin biitiin versiyonlarinda amonyum nitrat ve organikler iceren
cok fazla miktarda sivi atik ortaya ¢ikmaktadir. Bu ylizden bu atiklarin bertaraf

edilmesi i¢in uygun atik yonetimi adimlar1 uygulanmalidir [54].
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3.2.2.1¢ jelasyon prosesi (internal gelation process)

I¢ jelasyon prosesi (IGP) 1967 yilinda Hollanda’da KEMA laboratuvarlarinda UO;
mikrokiirecigi iiretimi i¢in Kanij, Brugghens ve arkadaslar tarafindan gelistirilmistir
[76]. ¢ jelasyon prosesinin sematik adimlari ise Sekil 3.2°de verilmistir. Bu proses
hekzametilentetramin (Hexamethylenetetramine, HMTA) gibi suda ¢oziilebilen
kimyasal kullanir. Damlaciklar 1sitma saglanarak sicak bir sivinin i¢ine karismayacak
sekilde damlatilir. Amonyak donériin ve agir metal iyonlariin ayni ¢ozelti igerisinde
coziinmesiyle hizli ve iiniform bir sekilde jellesme gerceklesir. Jellesme orani
kimyasallarin ve ¢0zeltinin konsantrasyona baglidir. Bu prosesin baslica adimlari

sunlardir:

- Cozelti hazirlanmast
- Kiire formu olusturma ve jelasyon
- Yikama ve kurutma

- Kalsinasyon ve sinterleme

Uranyum mikrokiireciklerinin olusturulmasinda ADUN (Acid Deficient Uranyl
Nitrate) ¢ozeltisi 1,5-1,7 mol oranina sahip NO3z/UO: ile ilk adim olarak hazirlanir.
Bu oran ADU ¢ozeltisinde 2’dir ve amonyak ile 1,5-1,7 aralifina getirilir. Bu isleme
on noétralizasyon denir. Bu, suda yiiksek ¢oziinebilirlik saglar. Asagidaki yollarin

takip edilmesiyle yapilir:

- Stokiyometrik miktarda nitrik aside (HNOs) UOs eklenmesi veya uranil
nitratin stokiyometik ¢ozeltisi

- Stokiyometrik miktarda nitrik aside (HNO3) U3Osg eklenmesi

- Stokiyometrik miktarda nitrik aside (HNO3) UO> eklenmesi

- Uranil nitrat ¢ozeltisinden asidin amin ekstraksiyonu

UO: ve U30g kullanilarak yapilan ADUN ¢dzeltisinin igindeki NO2 den kurtulmak
icin havalandirilmaya ihtiya¢ vardir. 3 M HMTA ve tire (1:1,4) karisim ¢ozeltisiyle 3
M ADUN ¢ozeltisi hazirlanir. Bu asidik sartlar altinda amonyak ve formaldehite
dontisen HMTA nin hidrolizi prematiire bir jellesmeye yol agar [77]. Bu reaksiyonu
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korumak i¢in uranil iyonlarma {iire eklenir. HMTA’nin dekompozisyon oranini
azaltmak ve uranil-iire (UO2(NO3)2-CH4N20) bilesiginin stabilitesini arttirmak igin
soliisyon 0 °C civarina sogutulur. Béylece ¢ozelti hazirlanmasi soguk uranil nitrat
cozeltisi ile soguk HMTA/iire ¢6zeltisinin karisimiyla gerceklesir. Jellesme ¢ok genis
aralikta ¢ozelti kompozisyonunda (uranyum molaritesi 0,7-1,6) ve ¢ok genis molar
oranlarda (HMUR/Uranyum 0,75-2,3) gergeklesebilir. Ancak iyi kalitede, gatlaksiz
ve sert mikrokiirecikler iiretebilmek ig¢in biitiin adimlarda iyi bir davranis
sergileyecek sert ve opak jel olusumu i¢in islem parametreleri daralmaktadir.
Uranyum molaritesinin 1 ve 1,4 M araliginda alinmasimin amaci 500-700 mikron
boyutlarinda iyi kalitede UO2 mikrokiirecikleri elde etmeyi saglamaktadir ve
uranyum mikrokiireciklerinin kg basina harcanan HMTA ve {re miktan
gereksinimlerini azaltmaktadir [82]. Daha diisiik molaritede uranyum (0,7-0,9 M)

kullanilmas1 durumunda ise 70-100 mikron boyutlu mikrokiirecikler elde edilir.

Jellesme i¢in katilan organik sivilar kiire seklinin olugmasi i¢in yiiksek yogunluklu
olmalidir. Trikloretilen yaklasik 90 °C kaynama noktasi sicakligina sahip olmasina
ragmen, 65-80 °C arasinda sicakliklarda organik katki olarak kullanilir.
Trikloretilenden baska perkloretilen (kaynama noktasi: 111 °C) ve silikon yagi da
kullanilabilir [83]. Mikrokiireciklerin kaymasini engellediginden dolayr 1,55 M ve
daha tstli uranyum konsantrasyonu gerektirdiginden perkloretilenin yogunlugu bir
dezavantajdir. Ayrica klorlanmis hidrokarbon iginde 6zellikle perkloretilende HMTA
ve irenin ¢oziinirligi ¢ok yiiksektir. Dolayisiyla perkloretilen kullanisli degildir.
Isvigre ve Hindistan gibi bir¢ok iilkede silikon yag1 kullanilmaktadir. Silikon yagimin
akiskan olusu damlaciklarin kiiresel sekilde olmasina yardimci olur ve kiiclik bile

olsa tek bir temas saglar.
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3.2.3.Sol-gel mikrokiirecik peletleme yontemi (SGMP)

Daha 6nce de belirtildigi gibi termal ve hizli reaktor yakitlari igin pelet sekillendirme
fabrikasyonu teknikleri acisindan ¢ok biiyiik 6l¢iide tecriibeli olunmasina ragmen
23U ve ?°Pu igeren peletlerin fabrikasyonundaki zorluklara vurgu yapilmistir. Bu
yakit malzemelerinin tozlarina temasin elimine edilmesi yakit fabrikasyon teknikleri
acisindan ¢ok biiyiik bir avantaj saglamaktadir. Bu yiizden Oak Ridge National
Laboratory (ORNL, ABD) ve KFA (Almanya) sol-gel prosesi kullanilarak pelet
olarak sikistirilabilen yumusak mikrokiirecikler iiretilmistir. Bu proses besleme
malzemesi olarak sol-gel mikrokiireciklerinin kullanildigi hatasiz yakit peleti
meydana getirme amaciyla dis jelasyon prosesi (EGP) kullanilarak Zimmer
tarafindan (KFA, Julich) gelistirilmistir ve SGMP (sol-gel microsphere pelletization)
olarak adlandirilmistir [84].

Genel olarak yakit malzemelerinin sol-gel mikrokiirecikleri, kurutma isleminden
sonra sert bir yapiya sahiptirler ve SGMP yontemiyle pelet yapmak i¢in presleme
esnasinda tamamen sikistirllmaz ve ezilmez. Sinterlenmis SGMP peletlerinin
mikroyapist besleme malzemesinin mikrokiirecilerinin kiiresel yapisindan dolay1 toz
metaliirjik  yontemlerle  iretilmis  peletlerin ~ mikroyapisindan ~ farklidir.
Mikrokiirecikler peletleme sonrasi bir bogiirtlenin dis goriintiisii seklinde goriintii
verir. Buna (blackberry structure) yapisi denmektedir. Ayn1 zamanda sinterlenmis
peletler oldukg¢a diisiik bir yogunluga sahiptirler. Mikrokiireciklerin yumusak
olmasindan kaynakli peletlerin yassi uglarinda laminasyonlar mevcuttur. Mathews ve
Hart adli kisiler dis jelasyonla hazirlanmis UO2 ve ThOz, ve (U, Th)O2
mikrokiireciklerinin iglem esnasinda catladigini ve burustuklarini gézlemlemistir. Bu
problemi ¢ozmek igin birgok girisimde bulunmuslardir [79]. Proses parametreleri

kontrol edilerek istenilen nitelikte pelet tiretimi gerceklestirilebilir.

KFA’da gelistirilen bir diger metotta ise dis jellesme esnasinda jel igerisinde gdzenek
formu gibi bir form elde etmek icin karbon toz eklenmistir. Bu karbon igeren jel
mikrokiirecikler preslenebilir ve yumusak mikrokiirecikler haline doniisebilmek ve
karbonu yok etmek i¢in oksidize olurlar. Bu prosesle iiretilen peletler hatasizdir ve

(blackberry structure) yapisinda degillerdir. Bu prosesin kullanim alan1 degisik oksit
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peletleri iiretmek icin genigletilmistir. Bu prosesin iki Onemli dezavantaji
bulunmaktadir. Ilki, besleme ¢dzeltisine eklenen karbonun damla olusumu esnasinda
kontrol edilmesi ¢ok zordur. Ciinkii nozulda tikanmalara sebep olmaktadir. ikincisi
ise gaz bilesiminin itina ile kontrolii i¢cin 48 saatten fazla bir siireyle 1s1l islem

gerektirmektedir [85, 86].

3.2.4. Transmutasyon yakitlari i¢in sol-gel prosesi

Niikleer atiklarda bulunan ve ¢ok uzun yarilanma siiresine sahip olan Neptiinyum,
Amerikyum, ve Kiiriyum gibi mindr aktinitler transmutasyon ile daha kisa yarilanma
stireli izotoplara doniistiiriiliir. Bu elementler hizli reaktorlerde MOX (mixed oxide)
yakit olarak kullanilarak elimine edilebilir. Fakat 1sinlanma esnasinda uranyum ve
plitonyumun tekrar ndtron absorblamasiyla yeni mindr aktinitler tretilmektedir.
Diger bir yontem ise inert matriks yakitlardir. Inert matriks yakitlar daha fazla
avantaj sunmaktadir. Fabrikasyon proseslerini kolaylastirmaktadir. Sol-gel prosesinin
uzaktan kumanda yontemine uygunlugu, mindr aktinitlerin doniisiimii i¢in gerekli

yakit tiirline aday oldugunu géstermektedir [87].

3.2.5.Damlacik olusumu

Sol damlaciklari; basinglama, gravitasyon, santrifiij, arayiizey basinci, elektrostatik
itme yiizey gerilimi, viskozite kuvvetlerinden biri veya bir kagi kullanilarak elde
edilebilir. Damlacik olusturulan kapiler akis sistemlerinde ¢6zeltinin gegisi uniform
hizda olmalidir. Damlacik ¢ap1 nozul ¢apinin yaklasik iki kat1 kadardir. Akis hizlar
nozul ¢apina bagli olarak degisir. Ornegin 1000 mikron ¢apindaki nozul i¢in akis hiz1
0.3 ml/dakika iken 3000 mikronluk nozul ¢api i¢in bu deger 10 ml/dakikadir. Lokal
etkilesimleri Onlemenin en iyi yolu bir dig vibrator kullanarak nozul kismim
titrestirmektir. Vibrasyon iiniform kiirecik eldesinde ¢ok onemli bir parametredir.
Genlik ve frekans degerleri optimum olacak sekilde deneysel ¢alismalarla nozul

capina bagli olarak belirlenir.

Damlacigin jellesme ortamimna yiiksekten dilismesiyle pargalanmasi ve bu

damlaciklarin birlesmesi olaylari1 meydana gelebilir. Cok yiliksekten damlacik
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diisiirmek dogru degildir. 10 cm veya daha az ylikseklik calismalar icin yeterlidir.
Jellesme ortamini gorevi 1s1 kaynagi ve siispansiyon gorevi yapmasidir. Sol-gel
caligmalarinda kiirecik elde edilmesi amacglaniyorsa, en 6nemli adimlardan birisi
damlacik olusturulmasidir. Jellestirilecek ¢ozelti; Olgiileri genellikle 1 mm’nin
altinda olan bir nozulun memesinden jellesme ortamina damlacik halinde diistirtiliir.
Damlacik olusumu basing, nozul capi, ¢ozeltinin viskozitesi, sicaklik, vibrasyon

frekansi gibi birgok fiziksel parametreye baglidir [73].

3.3. Sol-Gel Metodunun Avantajlari ve Dezavantajlar:

60’l1 yillarin baglarinda Th-23U  yakitlarmin {iretimi igin ¢ozelti esash yakit
fabrikasyonu gelistirme girisimlerinde bulunulmustur. Cozelti esasli yontemler ilk
olarak yiiksek sicaklikli gaz sogutmali reaktdrlerde kullanilmasi amaciyla kiiresel
kaplanmig partikiil yakitlarinda incelenmistir. Kaplanmig yakit mikrokiirecikleri sol-
gel ad1 verilen prosesle ¢ozelti esasli olarak tiretilmistir. Sol-gel prosesi standart toz

tiretim yontemlerine gore asagidaki avantajlara sahiptir [88].

- Sol-gel prosesi sadece ¢ozelti esasli proses oldugundan toz ile temas etme
ortadan kaldirilmistir.

- Kullanilmig yakitlarin yeniden iglenmesi sonucu ortaya ¢ikan form, uranyum
ve plitonyumun nitrat ¢ozeltileridir ve bu sol-gel prosesinin baslangi¢
cozeltileri ile aynidir. Bu yeniden isleme faaliyetlerinin ve yeniden islenmis
uranyum-pliitonyum  dioksit  tozlarinin  taginmasini  elimine  etme
faaliyetlerinin sol-gel yakit fabrikasyonu ile birlikte ele alinmasini
saglamaktadir. Sol-gel prosesi ile hem yeniden isleme hem de yakit
fabrikasyonu ayni c¢at1 altinda toplanmis olacaktir ve yayilma riskine karsi
onemli bir direng saglayacaktir.

- SGMP prosesi ise toz ile temasi ortadan kaldirmakla beraber pelet formunda
yakit {liretimi saglamakta ve arzu edilen 1simnlanma davranislarini garanti
etmektedir.

- Akigkan veya akiskana yakin mikrokiirecikler ile islem yapmay1 kapsar.

Akigkanlarin transferi toza nazaran daha kolaydir, 6zellikle uzaktan kumanda
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edilmede kolaylik saglar. Bu yiizden sol-gel prosesi uzaktan kumanda
edilmeye elverigli bir prosestir.

- Oksalat ¢oktiirme ve aktinit oksitlere doniistiirme gibi birgok proses adimini
azaltarak besleme olarak yeniden isleme prosesinden gelen nitrat

sollisyonlarini kullanir.

Bunlarin yaninda sol-gel prosesinin bazi dezavantajlar1 da bulunmaktadir. Sol-gel
prosesi ¢ok miktarda diisiik seviyeli atik liretmektedir. Ancak sol-gel prosesi i¢in
heniiz yeterli miktarda yakit fabrikasyon caligmalari yapilmamistir. Isinlanma
deneyleri ve tecriibeleri yeterli degildir ve daha iyi kavranmasi i¢in daha fazla
deneye ihtiya¢ vardir. Fakat biitiin bu zorluklarla beraber Pu ve Th-?*3U yakitlar1 igin

tek alternatif yol olarak sol-gel yakit fabrikasyonu goziikmektedir.

Ayrica pelet tipindeki yakitlar i¢in 1ginlama tecriibesi son derece iyi seviyededir.
Ancak sphere-pac tiirlindeki ileri seviye yakitlar i¢in heniiz 1sinlama tecriibesi daha

gelismemistir.



BOLUM 4. DENEYSEL CALISMALAR

4.1. Baslangi¢c Malzemeleri ve Ozellikleri

Deneyde kullanilan malzemelerin bir kismi radyoaktif 6zellikte oldugundan dolay:
ilgili yonetmelik geregi akredite olmus laboratuvar ve ortamlarda bu deneyler ve
analizler gergeklestirilebilmektedir. Ayrica kullanilan sarf malzemeler radyoaktif
ozellik tasidigindan elde edinilmesi de bazi yonetmeliklere ve izinlere tabidir. Bu
sebeple yapilan tim deneyler, bu yetkilere sahip olan, Tiirkiye Atom Enerjisi
Kurumu’na bagh Istanbul Cekmece Niikleer Arastirma ve Egitim Merkezi’nde

gerceklestirilmistir.

Asagida deneyde ve karakterizasyon islemlerinde kullanilan malzemelerin ve
cihazlarin listesi verilmistir. Kullanilan sarf malzemelerin temin edildigi yerler ve

bazi 6zellikleri belirtilmistir.

Toryum Nitrat, Th(NO3)4.5H20, Merck (analitik saflikta)
Seryum Nitrat, CeN4O12, Merck (analitik saflikta)
Aliiminyum Nitrat, AI(NO3)3.9H20, Merck (analitik saflikta)
Magnezyum Nitrat, (Mg(NOz3)..6H20), Merck (analitik saflikta)
Amonyak, NH3, Merck (analitik saflikta, %25)

Polivinil alkol (PVA), Merck

Tetra hedra fulfuril alkol (THFA), Alfa Aesar (%98)

Iso propil alkol (CsHgO), Merck (%99)

Distile su

NHs, N2, Ar gazlan

m-ksilen, CsHa(CH?3)2, Merck (analitik saflikta)

Terazi. (0,0001g hassasiyet)

Sinter firini, (NABERTHERM P310, £3 °C)
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Dilatometre, (NETZSCH DIL 402 C)
TG/DTA cihazi. (NETZSCH)

SEM cihazi, (SEM-JEOL JSM 6390LV)
XRD cihazi, (XRD-Bruker AXS D8 Advance)
Manuel pres (10 ton)

Kurutma firini (etiiv).

4.2. Genel Proses

Bu caligmada oncelikle sol-gel prosesiyle istenilen ozelliklerde toz iiretiminin
gerceklestirilebilmesi icin  gerekli deney diizenegi hazirlanmistir. Deneyde

kullanilacak akis semas1 Sekil 4.1°de gosterilmistir.

Niikleer yakit iiretimi gerceklestirebilmek i¢in ise nihai olarak elde edilecek oksit toz
oranlar1 (Al203 %10 ve MgO 9%?5) sabit olmak {izere ThO; sirasiyla %80, %70, %60
ve CeO; smrastyla %5, %15, %25 oranlarinda olacak sekilde baslangic nitrat

cozeltileri hazirlanmistir.

Hazirlanan baslangic ya da besleme cozeltisi sol-gel prosesi deney diizeneginden
gecirildikten sonra elde edilen iirlinler bir dizi islemlerden gecirilerek oksit tozlar
elde edilmistir. Daha sonra elde edilen bu oksit tozlar ile yakit peletleri hazirlanip
degisik sicakliklarda sinterlenmistir. Sinterleme islemlerinden sonra ise gerekli
karakterizasyon c¢alismalar1 (yogunluk analizleri, sinterleme davraniglari, termal
analizler, goOriinti ve element analizleri) X-isinlar1 difraktometresi (XRD),
gravimetrik ve diferansiyel termal analiz (TG/DTA), taramali elektron mikroskop

(SEM), enerji dagilimli X-1s1nlar1 analizi (EDS) cihazlar ile gergeklestirilmistir.
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Metal Nitrat Cozeltisi

PvA THFA

Th(NO,),-Ce(NO,) -AI(NO,) -Mg(NO,),

s

Karistirma
I
Damlacik Olusumu
I
Dis Jelasyon
[
Yikama
|
Kurutma
I
Kalsinasyon
I
Presleme
|
Sinterleme
I

Karakterizasyon

Sekil 4.1. Deney akis semast

4.3. Sol-Gel Prosesi Deney Diizenegi

Sol-gel dis jelasyon yontemi ile iiretilecek olan jellerin tiretiminin gergeklesmesi igin
gerekli deney diizeneginin sematik gosterimi Sekil 4.2°de gosterilmistir. Bu diizenek
besleme tanki, 6n sertlesme ile jellesmenin gerceklesecegi gazli ortam ve lriiniin
birikecegi alan olarak ii¢ bolimden olugsmaktadir. Ilk bélimde baslangig
materyallerinden hazirlanmig ¢ozeltilerin konulacagi besleme tankinda ayni zamanda
stv1 akisinin gerceklesmesinde gerekli olan basinci saglamak igin bir gaz girisi
mevcuttur ve bunun i¢in argon gazi kullanilmistir. Gerektiginde akis1 saglamak,
gerektiginde durdurmak icin ise ikinci boélime ge¢meden Once basit bir vana

mevcuttur.

Deney diizeneginin ikinci boliimiinde ise damlacik olusumu esnasinda 6n sertlesme

ve jellesme i¢in gerekli olan NHs gaz ortami bulunmaktadir. Sekilde goriildigii gibi
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besleme tankindan basingla asagiya dogru nozuldan siiziilmekte olan damlacik 6nce
azot gazi perdesi ile temas eder ve On sertlesme gerceklesir. Daha sonra ortamda
bulunan amonyak gazi ile temas edip ii¢lincii boliim olan amonyak ¢6zeltisinin igine
diiserek jellesme saglanir. ikinci bdliimde ayn1 zamanda mevcut gazlarin ortamdan
uzaklastirilmasi i¢in bir gaz ¢ikis bolimii de bulunmaktadir. Deney diizeneginin

resmi ise Sekil 4.3’ de gosterilmistir.

Ar
Dis
Jelasyon -
Prosesi f
sleme
eltisi
vana

N, //clkls

nozul

sol gel
uriinler

Sekil 4.2. Deney diizeneginin sematik goriiniimil
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Sekil 4.3. Deney diizenegi

4.4. Baslangi¢c Cozeltilerinin Hazirlanmasi

Her bir ¢ozeltinin baslangi¢ metal konsantrasyonu 2M olacak sekilde oda
sicakliginda distile su ile metal nitrat ¢ozeltileri olarak hazirlanmistir. Toryum nitrat
cozeltisi hazirlanirken NHs/Th orant 4’ten 3’e diisiiriilerek kismi ¢okmeleri
engellemek amaciyla ndtralizasyon yapilmistir. Notralizasyon ¢ozeltinin pH degeri
3,2-3,5 civarinda olacak sekilde gerceklestirilmistir. Baslangi¢ ¢ozeltisinde bulunan

diger materyaller i¢in notralizasyona ihtiya¢ duyulmamastir.

Th** + 4NOs + 4NH4OH = Th(OH)s + 4NHsNOs
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Cozeltilerin nihai metal nitrat ¢ozelti konsantrasyonu yaklagik 1 M olacak sekilde
karigim hazirlanmigtir. Karisima viskozitenin ayarlanmasi igin %20 oraninda
polivinil alkol (PVA) ilavesi yapilmistir. Buna ilaveten modifiye edici olarak ise tetra
hedra fulfuril alkol (THFA) hacimce %30 oraninda katilmistir. Geri kalan %50°lik
cozelti ise toplam metal nitrat ¢Ozeltisinden olusmaktadir. Jellesmenin
gerceklesmesinde ve olusan jellerin biriktirilmesinde gerekli ortamin hazirlanmasi

icin %50 derisik oranda amonyak ¢ozeltisi de (NH4OH) hazirlanmistir.

Polivinil alkol (PVA) c¢ozelti viskozitesini arttirmak icin Snemli bir yardimeci
malzemedir. Aynt zamanda PVA presleme esnasinda pargalanmay1 daha kolay hale
getirmek icin c¢ekirdeklerin mekanik dayaniminin azaltilmasinda da fayda
saglamaktadir. Olusabilecek karbon siyahinin aglomerasyonundan korumak igin

besleme ¢ozeltisine tetrahidrofulfurilalkol (THFA) eklenir [89].

Seryum dioksit (CeO2), plitonyum dioksitin (PuO2) veya +4 degerlikli diger
malzemelerin yerine vekil (simule) malzeme olarak kullanilabilmektedir [85, 86].
CeO2 ve PuO; ozellikle oktahedral ve kiibik koordinasyonda, iyonik boyutlarda ve
ergime noktasinda benzer fiziko-kimyasal Ozelliklere sahiptir. Kristalin
diizeneklerdeki ¢Ozlinme davranislari genel olarak tutarlidir ve temel sinterleme
sartlarindaki esas bilizilme oranlart ile aymidir. Bu nedenle ¢ok yiiksek
radyoaktiviteye sahip olan PuO. yerine CeOz’nin kullanilmasiyla pliitonyum

kimyasal olarak tam manasiyla simule edilmis olur [92, 93].

4.5. Damlacik Olusumu ve Jellesme

Sol-gel diizeneginin onemli kisimlarindan biri olan ve besleme ¢ozeltisinden
damlacik olusturmak i¢in kullanilan nozul sistemi paslanmaz gelikten ve ignesinin
delik cap1 yaklasik 0,5 mm olacak sekilde iiretilmistir. Damlacik olusumu jellesme
oncesi gerceklesmesi gereken bir safhadir. Oncelikle besleme tankina hazirlanan
cozelti konur ve gerekli basing verilerek nozuldan akis saglanir. Nozuldan gecen
besleme ¢ozeltisi damlacik halinde iken ilk 6nce azot gazi, daha sonra amonyak gazi
ortamindan geger ve On sertlesmeye ugrar. Amonyak gazi agir metal nitrat

cozeltisinin ¢okmesi i¢in damlaciga niifuz eder ve damlacik sertlesir. Damlacigin
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sekli gaz-sivi ara yiiziinde veya sivi-sivi ara yiiziinde deformasyona ugrayabilir.
Amonyak gazina maruz kalmasi yiizeyi sertlestirir ve deformasyonu Onlemede
yardimcr olur [87]. Yiizeyi sertlestirilmis damlaciklar daha sonra biitlinliigiini

saglamak i¢in %50 derisik amonyak ¢6zeltisinin i¢ine birakilir ve biriktirilir.

4.6. Yaslandirma, Yikama ve Kurutma

Elde edilen jellerin kurutma esnasinda c¢atlamasinit ve dagilmasini engellemek
amaciyla jeller yaslandirma adi verilen bir islemden gecirilir. Bu sathada jeller
biriktigi amonyak cozeltisi icinde 24 saat siireyle bekletilir. Olusan jeller ¢oktiirme
reaksiyonundan dolayr amonyum nitrat (NH4NO3) igerirler. Amonyum nitratin
temizlenmesi gerekmektedir. Bu nedenle yaslandirma sonrasi jeller amonyak
cozeltisinden siiziilerek baska bir kaba alinir. Bu kapta yikama islemi i¢in izopropil
alkol kullanilarak amonyum nitrat uzaklastirilmaya calisilir [74]. Yikama igslemi ayni
zamanda besleme c¢oOzeltisi hazirlanirken viskozite ayarlama amaciyla eklenen

polivinil alkoliin de uzaklasmasini saglar.

Yikanan jellerin kurutulma islemi ise 50 °C’de ve olduk¢a yavas bir 1sitma rejimiyle
gergeklestirilir. Bu islem esnasinda {riinler miimkiin oldugu kadar genis alana

yayilarak tek tabakada kurutmanin gerceklesmesi saglanir.

4.7. Isil islem ve Kalsinasyon

Etiivde kurutulan tozlar daha sonra sirasiyla 100, 150, 350 ve 500 °C’de 1s1l isleme
tabi tutulmustur. Her bir sicakliktan sonra elde edilen tozun goriiniimii asagidaki
Sekil 4.4’de goriilmektedir. Sekil 4.4 ¢ ve d resimlerinde gozilkmekte olan tozlarin
siyahlasmasinin sebebi bu sicakliklarda ortamdan uzaklasan polivinil alkol ve karbon
igeren benzeri bilesiklerin ortamdan diisiik sicakliklarda uzaklasmamasi ve serbest
karbon agiga ¢ikmasidir [79]. Daha sonra 1000 °C sicaklikta organik bilesiklerin
tozdan uzaklastirilmasi ve metallerin oksit formuna doéniistiiriilmesi i¢in kalsinasyon
islemi gerceklestirilmistir. Kalsinasyon igsleminden sonra elde edilen toz peletleme ve

sinterleme calismalari i¢in hazir hale gelmistir.
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Sekil 4.4. Sol-gel metodu ile elde edilen jelin a) 50, b) 100, c) 150, d) 350, e) 500, f) 1000 °C’de islem gormiis toz
halinin makro goriintiileri

4.8. Peletleme ve Sinterleme

Kalsinasyon sonucu elde edilen oksit tozlar 6 mm capinda karbiir esashi kalipta ve
manuel pres kullanilarak tek yonli sikistirma teknigi ile 500 MPa basingla pelet
haline getirilmistir. Peletleme esnasinda her bir pelet i¢in yaklagik olarak 0,5 gr toz
kullanilmistir. Kalipta sikismayr 6nlemek amaciyla cidar yaglama igin stearik asit
cozeltisi kullanilmistir [94]. Hazirlanan peletlerin her bir asamasinda geometrik

yogunluklar1 6l¢tilmiistiir.
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Literatiirdeki yapilan ¢alismalara goz attigimizda toryum esasl tozlarin preslenmesi
icin ¢ok degisik basing degerlerin kullanildigi goézlemlenmektedir [95, 96, 97].
Takahashi ve arkadaslarinin yapmis oldugu g¢alismada peletlerin preslenmesi icin
ideal basing degerinin belirlenmesinde toryum esasli hammaddenin nem igerigine
gore bir inceleme yapilmistir. Buna gore %10 ve iizeri nem igeriginde 300 MPa
basing yeterli goriilmistiir. %10’dan daha az nem igeriginde ise 300 MPa’dan daha

diistik basing degerlerinde preslemenin uygun olacagini tespit etmislerdir [98].

Sinterleme islemleri ise hava atmosferinde 1200, 1300, 1400, 1500, 1600 ve 1700 °C
sicakliklarda 4 saat siireyle ve 5 °C/dak 1sitma hiziyla gerceklestirilmistir. Bu islem
NABERTHERM P310 (£3 °C) marka ve modelinde firinda yapilmistir. Sinterlenmis

peletlerin resimleri Sekil 4.5°de gosterilmistir.

Peletlerin sinterleme davraniglart dilatometrede (NETZSCH DIL 402 C)
incelenmistir. Burada sinterleme islemleri 1500 °C’de 4 saat siire ile argon
atmosferinde gerceklesmistir. Yine 1sitma hizi 5 °C/dak olarak belirlenmistir.
Inceleme esnasinda referans materyal olarak ayni yontemle iiretilen ThO>
kullanilmistir. 1500 °C’ye kadar isitilan peletlerin biiziilme egrileri ve termal

davraniglar1 incelenmistir.

Sekil 4.5. Sinterlenmis IMF ve ThOz2 peletlerinin goriintiisii

Sol-gel prosesi ile elde edilen {irlinlerin termal bozunmalari hava atmosferinde
termogravimetrik  yontemle (NETZSCH STA 449C) TG/DTA cihazinda
gergeklestirilmistir. Saf ThO2 ve IMF jelleri 5 °C/dak 1sitma hiziyla 1000 °C’ye kadar
isitilmiglardir. Elde edilen verilere gore jelin ve dolayisiyla tozun termal davranis

incelenmistir.
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4.9. Karakterizasyon Calismalari

4.9.1. Yogunluk ve porozite degerlerinin incelenmesi

Belirtilen sicakliklarda sinterlenen peletler daha sonra ilk olarak cap, ylikseklik ve
agirhik degerleri olgiilerek geometrik yogunluk hesaplamalar1 yapilmistir. Arsimet
yontemiyle bagil yogunluk ol¢timleri yapilarak peletlerdeki gozeneklilik miktar1 da
hesaplanmistir. Arsimet (m-ksilen daldirma) yontemi ile yogunluk 6lgme islemleri

m-ksilen kullanilarak ger¢eklestirilmistir.

Sekil 4.6 de ve Sekil 4.7°de belirtilen sicakliklarda sinterlenen peletlerin geometrik
ve m-ksilen daldirma metotlariyla elde edilmis olan yogunluk degerleri verilmistir.
Bu hesaplamalar ayn1 yontemle iretilen katisiksiz ThO2 peletleri ile
karsilastirilmistir. IMF peletlerinin yogunluk degerleri daldirma yontemine gore 4,18
ile 6,61 g/cm® araliginda, geometrik yonteme gore ise 3,13 ile 3,20 g/cm? araliginda
degismektedir. Her iki yonteme gore de katisiksiz ThO2 peletlerinin yogunlugunun
IMF peletlerine gore daha yiliksek yogunluklu peletler oldugu gézlemlenmektedir. Bu

da katisik malzemelerin yogunluklarinin diisiik olmasindan kaynaklanmaktadir.

Yogunlugk (g/cm3)
(=

5
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1100 1200 1300 1400 1500 1600 1700 1800

Sicaklik (e¢)

Sekil 4.6. ThO2 ve %5 CeO: iceren IMF peletlerinin sinter sicakligina bagl olarak daldirma yogunluklarinm
degisimi
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Sekil 4.7. ThOz2 ve %5 CeOz igeren IMF peletlerinin sinter sicakligina bagli olarak geometrik yogunluklarinin
degisimi

Sekil 4.8’de ise yine ayni sicakliklarda sinterlenmis peletlerin yogunluklarinin
degisimi yiizdesel olarak gosterilmistir. Geometrik yonteme gore %40 civarinda

goriillen pelet yogunlugu daldirma yontemine gore %84’lerde oldugu

gozlemlenmistir.
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Sekil 4.8. %5 CeO2 IMF peletlerinin sinter sicakligina bagli olarak geometrik ve daldirma yogunluk iligkisi

Sekil 4.9°da iiretilen biitiin peletler i¢in (%5, 15 ve 25 CeO2 katkili) sinterleme
stiresinin daldirma yogunluk degerleri {izerine etkilerini gdsteren bir grafik
gosterilmistir. Sekil 4.10°da ise %25’lere kadar olan CeO3 ilavesinin yine daldirma
yogunluk degerleri iizerine etkisi verilmistir. CeO2 yogunluk iizerinde ¢ok fazla etki

yapmadig goriilmektedir.
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Sekil 4.10. CeO: katkisinin daldirma ve geometrik yogunluk tizerine etkileri
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Farkl1 sicakliklarda sinterlenen katkisiz ThO2 ve %5 CeO: katkili peletlerin ayrintili

olarak yogunluk ve porozite verileri Tablo 4.1°de verilmistir. Artan sinterleme

sicaklig1 ile birlikte taneler bliylimekte ve porozite azalmaktadir. Bosluklarin

kiiclilmesi ve porozitenin azalmasiyla birlikte peletlerin daldirma yogunluklarinin

arttign  gézlemlenmektedir. Degerlendirmeler icin esas alinacak olan katkisiz

ThO2’nin yogunluk degerleri ise IMF peletlerine gore daha yiiksek degerdedir.

ThO2’nin yogunlugu tiim katisik malzemelerden daha yiiksektir. ThO2’e ilave edilen

seryum, alliminyum ve magnezyum oksit, daha poroz bir yap1 olusturmuslardir.

Tablo 4.2’de malzemelerin literatiirde bulunan teorik yogunluklar1 da verilmistir.



88

Sinterleme esnasinda bilindigi gibi malzeme igerisinde porlar meydana gelir.
Yakitlarin 1g1nlanmasi esnasinda yakit performanst agisindan bu porlarin énemi ve
etkisi ¢ok fazladir. Ornek olarak 1sinlanma esnasinda porlardaki herhangi artis veya
azalig yakit icerisinde bir yogunlasma ve sisme meydana getirebilir. Dolayisiyla
yakitlarin yanma esnasindaki biitiinligii kismen i¢indeki mevcut bulunan porlara
dayanmaktadir [99]. Cikan fisyon gazlarinin yapi igerisinde tutulmasi i¢in niikleer
yakit yapisinda %3-5 kadar porozite istenir. Sinterlemeyi aktive etmek i¢in malzeme
icerisinde hata olusturulur veya atmosfer degisikligi ile hizlandirma yapilir. Seryum

dioksit katkis1 sinter aktif bir dopant etkisi meydana getirmistir.

Tablo 4.1. ThO2 ve %5 CeOz igeren IMF peletlerinin yogunluk degerleri (TD: Teorik Yogunluk)

Ham Pelet Sinterlenmis Pelet
Sinter
Seaklizn| ™ p p TD % TD Porozite ~ Porozite Porozite
C | gem % (daldirma)  (geometrik) ~(daldrma)  (geometrik)  (toplam)  (agik)  (kapali)
glem? g/cm’ % % % % %

1200 | 6,03 60,30 | 6,00 4,92 60,05 49,20 39,95 38,20 1,75

1300 | 5,99 59,90| 6,14 4,89 61,37 48,90 38,63 36,55 2,09

ThO, | 1400 | 5,92 59,20 | 7,23 5,13 72,26 51,30 27,74 26,49 1,25

1500 | 5,97 59,70 | 8,25 5,25 82,47 52,50 17,53 13,28 4,25

1600 | 6,01 60,10 | 8,62 5,36 86,20 53,60 13,80 6,40 7,40

1700 | 598 59,80| 8,79 5,50 87,92 55,00 12,08 1,39 10,68

1200 | 2,85 3593 | 4,18 3,13 52,67 39,42 47,33 38,49 8,84

1300 | 2,89 36,44 | 4,65 3,20 58,59 40,38 41,41 33,70 7,72

1400 | 2,99 37,70 | 4,70 3,17 59,21 3991 40,79 3247 8,32

M 1500 | 3,01 37,95| 5,68 3,23 71,61 40,71 28,39 19,04 9,35

1600 | 2,92 36,82 | 6,23 3,13 78,61 39,47 21,39 8,07 13,32

1700 | 2,93 36,94| 6,61 3,20 83,35 40,39 16,65 3,95 12,70

Barrier ve arkadaglarinin yaptigi bir c¢alismada ThO2 ve seryum dioksit
malzemelerinin belli oranlarda karigiminin incelendigini ve bunun sonucunda saf
ThO2’e nazaran seryum dioksit ilaveli ThO2’in yogunlugunda Onemli bir artig
meydana geldigi belirtilmektedir. %5 seryum dioksit ilavesi yogunlugu %94’lere
kadar ¢ikarmistir. Bunun sonucunu ise seryum dioksit tozlarinin ilavesiyle tozlardaki

y1igma yogunlugunun azalmasina ve bundan dolay1 da ¢ékmenin ve tozlarin yeniden
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yerlesmelerinin kolaylasmasina baglamaktadir. Seryum dioksit ilavesi ThO2’in

sinterlenebilirligini arttirmaktadir [94, 100].

Tablo 4.2. Deneyde kullanilan malzemelerin literatiirdeki teorik yogunluklari

Teorik Yogunlugu
Malzeme
(g/cm?)
ThO; 10,00
CeO; 7,22
Al03 3,97
MgO 3,58

4.9.2. Kati hal incelemeleri

Sol-gel prosesi ile elde edilen {iiriinler, kalsine edilen tozlar ve sinterlenen peletlerin
kat1 hal incelemeleri X-1s11 difraksiyonu ile yapilmistir. X-151m1 difraksiyon analizi
Cekmece Niikleer Arastirma ve Egitim Merkezi’nde bulunan (XRD-Bruker AXS D8
Advance) cihazinda gerceklestirilmigtir. Sol-gel metodu ile iiretilen ve degisik
sicaklikta kalsine edilen tozlarin ve degisik sicakliklarda sinterlenen peletlerin X-
1s1n1 difraksiyon analizleri ile kristal yapt parametreleri incelenmistir. Referans
malzeme olan ThO: ile karsilastirmalart yapilarak degerlendirmelerde

bulunulmustur.

Literatiirden de bilindigi kadariyla ThO2-CeO2 ve ThO2-PuO: sistemleri yiiksek
sicakliklarda yiizey merkezli kiibik yapida kristalize olurlar [94, 101, 102]. Sekil
4.11°de sol-gel yontemi ile elde edildikten sonra sirastyla 50, 100, 150, 250, 350, 500
°C’de 1s1l igleme tabi tutulan ve daha sonra 1000 °C’de kalsine edilen sol-gel
irlinlerinin XRD grafigi gosterilmistir. Grafiklerden anlagilacag iizere diisiik
sicakliklarda 1s1l iglem goren iiriinlerde heniiz kristal yap1 gozilkmemektedir, amorf

haldedirler. Sicaklik arttik¢a kristalin yap1 olusmaktadir.
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Sekil 4.12. a) 50, b) 100, c) 150, d) 350, e) 500, f) 1000 °C’de islem gormiis %5 CeO2 katkili IMF tozlarinin
XRD grafigi

Sekil 4.12°de ise sol-gel dis jelasyon yontemi ile elde edildikten sonra sirasiyla 50,
100, 150, 250, 350, 500 °C’de 1s1l isleme tabi tutulan ve daha sonra 1000 °C’de
kalsine edilen inert matriks bilesiklerinin XRD grafigi verilmistir. ThO2’te oldugu
gibi grafiklerden anlasilacag lizere diisiik sicakliklarda 1si1l islem goren tozlar heniiz
kristal yapida degildir, amorfturlar. Sicaklik arttik¢a kristal yap1 olugsmaktadir, ancak
bilesimlerin kristallesmeyi geciktirdigi acik¢a goriilmektedir.
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Sekil 4.13. a) %5, b) %15, c) %25 CeO: katkili IMF tozlarmim d) ThO2 tozunun 1000 °C’de kalsinasyonu sonucu
elde edilen XRD grafigi

1000 °C’de kalsine edilmis tozlarin XRD incelemelerinden elde edilen veriler saf
ThO, tozunun tanelerinin katkili diger tozlara nazaran daha iri yapida oldugu
sOylenebilir (Sekil 4.13). inert matriks tozlarmin ise ayn1 sicaklikta daha ince taneli
bir yapiya sahip olduklar1 gozlemlenmistir. Buna katki malzemelerinin neden

oldugunu soyleyebiliriz.

Tablo 4.3’de sol-gel metoduyla elde edilmis IMF peletlerinden XRD grafiklerinden
cikarilan Bragg acilari, FWHM (pik yar ytiksekligindeki tam genislik), tabakalar
aras1 mesafe (d), birim hiicre boyutu (a) ve kristalitin boyutlar1 (t) gosterilmistir.
Tablo 4.3’deki verilerden de anlasilacagi iizere sicaklik artis1 ile kristalitin (t)
boyutundaki artis agik¢a gozlemlenmektedir. 1200 °C’de 790.37 A olan kristalit
boyutu 1700 °C’de 914,02 A boyutlarina ulasmistir. Bu degerler Olsen ve
arkadaglarinin yapmis olduklari ¢alisma ile uyumluluk gostermektedir [103].
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Tablo 4.3. Farkli sicakliklarda sinterlenen %5 CeOz iceren IMF peletlerinin kristal parametreleri

) FWHM " A A
T(°C) Os (2theta) t(A) d(A) a(A)
Pik yar1 e Tabakalar Birim
Sicaklik E:iiglg yiiksekligindeki Kb:)IStatIl:;? arast hiicre
¢ tam genislik yu mesafe boyutu
1700 27,665 0,179 914,02 3,2198 5,5700
1600 27,706 0,187 874,99 3,2203 5,5759
1500 27,691 0,188 870,31 3,2166 5,5771
1400 27,654 0,188 870,24 3,2179 5,5659
1300 26,659 0,191 856,58 3,2201 5,5759
1200 27,691 0,201 790,37 3,2189 5,5759
960
< 0 /
2 | a0 7~
> e
3 yaul
z | %40 /
g /
2 | s00
T 7
760
1200 1300 1400 1500 1600 1700
sicaklik {°C)

Sekil 4.14. %5 CeOz2 igeren IMF peletlerinin kristalit boyutunun sicaklik ile degisimi

Sekil 4.14°te %5 CeO: igceren ve tabloda belirtilen sicakliklarda 4 saat siireyle
sinterleme sonucu elde edilen peletlerin kristalit boyutlar1 grafik halinde

gosterilmistir.

Tablo 4.4’de ise IMF peletlerinin %5, 15 ve 25 CeO2 igeren peletlerinin 1700 °C’de
4 saat siireyle sinterlenmis peletlerinin XRD grafiklerinden ¢ikarilan Bragg acilari,
FWHM (pik yar yiiksekligindeki tam genislik), tabakalar aras1 mesafe (d), kristalitin
boyutlar1 (t) ve birim hiicre boyutu (a) gosterilmistir. Referans malzeme olan ThO>

verileri de eklenmistir.
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Tablo 4.4. 1700 °C’de 4 saat siireyle sinterlenmis peletlerin kristal parametreleri

6 FHM A) d(A) A)
B t a
Ori (°2theta)
rin
Bragg . Pik yar - Kristalitin Tabakalar Birim
agis1 yiiksekligindeki boyutlari aras1 mesafe | hiicre boyut
¢ tam genislik yu N yutu
ThOz2 (referans) 27,69 0,215 765,91 3,2215 5,5759
%5 CeO2 IMF 27,67 0,179 909,11 3,2198 5,5700
%15 CeO2 IMF 27,68 0,216 753,40 3,2212 5,5759
%25 CeO2 IMF 27,72 0,181 899,15 3,2162 5,5641

Tablo 4.5’de ise 1000 °C’de kalsine edilmis IMF tozlarin1 ve katisiksiz ThO2 tozunun
XRD grafiklerinden elde edilen verilerle Bragg agilari, FWHM (pik yan
yiiksekligindeki tam genislik), tabakalar aras1 mesafe (d), kristalitin boyutlar1 (t) ve

birim hiicre boyutu (a) gosterilmistir. Referans malzeme olan ThO. verileri de

eklenmistir.
Tablo 4.5. 1000 °C’de kalsine edilmis tozlarin kristal parametreleri
Gs FWHM (°2theta) t (A) d(A) a(A)
Uriin 5T
Bragg Looyan Kristalitin Tabakalar Birim
a ylkselligindeki boyutla arast mesafe | hiicre boyutu
G151 tam genislik yutlart rasit mes iicre boy
ThO: (referans) 27,79 0,480 339,09 3,2067 5,6527
%5 CeO2 IMF 28,22 0,705 231,04 3,1591 5,4778
%15 CeO2 IMF 28,22 0,705 231,04 3,1591 5,5144
%25 CeO2 IMF 28,24 0,499 326,44 3,1571 5,4774
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Sekil 4.15. a) 1200, b) 1300, c) 1400, d) 1500, e) 1600, f) 1700 °C’de sinterlenmis %5 CeO2 katkili IMF
peletlerinin XRD grafigi

Sekil 4.15’de sirasiyla 1200, 1300, 1400, 1500, 1600 ve 1700 °C’de 4 saat siireyle
sinterlenmis peletlerin XRD diyagramlar1 verilmistir. Sicaklik arttikga kristalit
¢aplarmin artti@i gozlemlenmistir. Burada kiigiik kristallerin birleserek daha biiyiik

kristaller meydana getirdigi goriilmektedir.
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Sekil 4.16. a) %5, b) %15, ¢) %25 CeO: katkili IMF peletlerinin 1700 °C’de 4 saat siireyle sinterlenmesi sonucu
elde edilen XRD grafigi
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Seryum dioksit miktarinin artis1 ile biiziilmenin bagladigi sicakliklar daha diistik
sicakliklar olarak goriilmektedir. Bu durum seryum dioksitin yapida sinteraktif bir
dopant bir etkisi olusturdugunu gostermektedir. Seryum dioksitin bu etkisini XRD
diyagramlarinda da géormek miimkiindiir. Seryum dioksit miktar1 arttikca daha hizh
bir kristalit biliylimesi agikca goriilmektedir. Sekil 4.16°de goriildigi gibi XRD
sonuclarina gore biitiin bilesimler baslangic bilesimine gore kati eriyik formda
sekillenmislerdir [94]. Katkilar ThO, matriksi igerisinde kati eriyik olusturmus ve
ikili faz (dual phase) yapisindadir. Bu incelemeler SEM goriintii analizlerinde de
ortaya c¢ikmig ve iki farkli fazdaki bilesimler belirlenmistir. Ancak XRD
incelemelerinde ThO> matriksindeki ¢ozliinmiis kati eriyik yapisinda diger

bilesimlerin pikleri gdziikkmemektedir.
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Sekil 4.17. a) ThOz ile b) %5 CeO: katkili IMF peletlerinin 1700 °C’de 4 saat siireyle sinterlenmesi sonucu elde
edilen XRD grafiklerinin karsilastirilmasi

Sekil 4.17°da gozlemlenebilecegi gibi IMF bilesiminin peletlerinin sinterlenmesi
sonucunda yapilan XRD incelemelerine gore bilesimin XRD grafigi, katisiksiz
ThO2’nin grafigi ile bire bir ortiismektedir. Karigimin diger tirtinlerinin (MgO, CeO>
ve Al;Oz3) pikleri X-1gmlar1 kirinimi grafiginde goziikmemektedir. Bu ise bilesiklerin

ThO: kristal yapi igerisinde kat1 eriyik olusturdugunu gostermektedir [94].
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XRD grafiklerinden elde edilen verilere gore bu karisim yiizey merkezli kiibik
yapidadir ve Naik ve arkadaglarinin yaptig1 calismayla uyumlu géziikmektedir [100].
%5 CeO; iceren IMF bilesimi igin birim hiicre degeri 5,4778 A, %15 CeO2 igeren
IMF bilesimi i¢in birim hiicre degeri 5,5144 A, %25 CeO2 iceren IMF bilesimi i¢in
birim hiicre degeri ise 5,4774 A’dur. CeO: icermeyen saf ThO2’in ise birim hiicre
degeri 5,5527 A olarak hesaplanmistir. Bu deger Grover ve arkadaslar tarafindan
yapilan calismada 5,5597 A olarak ele alinmistir ve calismamizla uyumluluk

gostermektedir [106].

Sekil 4.18’de spinel yap1 olan (MgAl1204) ile bilesimin yapisi karsilastirilmigtir. SEM
ve EDS incelemelerinde iki farkli tane yapist goze carpmis ve Al ile Mg ayni1 tane
icinde bulusarak spinel yapiyr meydana getirmislerdir [107, 108]. Spinel yap1 oda
sicakliginda kiibik bir yapiya sahiptir ve latis parametresi 8,0831 A’dur.
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Sekil 4.18. a) %5 CeO: katkili IMF, b) ThOz, ¢) CeOz, d) Spinel (MgAl204) peletlerinin 1700 °C’de 4 saat
stireyle sinterlenmesi sonucu elde edilen XRD grafiklerinin karsilagtiriimasi

4.9.3. Termal davranis (TG/DTA) incelemeleri

Elde edilen iirlinlerin termogravimetrik (TG) analizi (NETZSCH STA 449C) cihaz
ile gerceklestirilmistir. Bu analizle genel olarak malzemelerde bir fonksiyonu olarak

meydana gelen kiitle azalmasinin ve/veya artiglarinin incelemesi hedeflenmektedir.
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Bu analizde numune sabit 1sitma hizinda 1sitilmakta ve kiitle degisimi, sicakliin bir
fonksiyonu olarak Oolgiilip kaydedilmektedir. Deney numunesinde kiitlesinin
degismesine sebep olabilecek reaksiyonlar genellikle; bozunma, yiikseltgenme
reaksiyonlar1 veya numunede mevcut bir bilesenin buharlasarak uzaklagsmasidir.
Sicaklikla agirlik degisimi ve bu esnada olusan reaksiyonlarin karakteristikleri
(endotermik, ekzotermik) incelenerek agirlik kaybmin olup olmadigi en disiik
sicakliklarda tespit edilir. Olusan reaksiyon kademeleri hakkinda bilgi verir. Diistik
sicakliklarda kurutulmus numunelerde yiiksek agirlik kayiplarinin biiyiik bir kismi1 su
kaybt nedeniyledir. Daha sonra amonyak esasli organik bozunma reaksiyonlari

akabinde numune oksit formuna ulasarak kararli bir yapiya ulasir.

Bu analiz sonrasinda elde edilen verilerle zamana veya sicakliga karst numunenin
davraniglarini gosteren egri TG egrisidir. Sicakligin fonksiyonu olarak malzemenin
kiitlesindeki degisim ve bu degisimin yayilldigi aralik malzemenin termal
kararliliginin gostergesidir. Buradan elde edilen verilerle gerekli kalsinasyon sicaklik

ve siireleri belirlenmis olur.

Sol-gel dis jelasyon yontemiyle elde edilen IMF firiinlerine ve ThO:> tozlarina argon
atmosferinde 1000 °C’ye kadar olan yapilan analiz Sekil 4.19 ve 4.20’de

gortilmektedir. Isitma 10 °C/dak. hizla ve argon atmosferinde gerceklestirilmistir.

Elde edilen verilere gére bozunma reaksiyonlari 600 °C civarinda tamamlanmaktadir.
Ancak bu sicaklikta elde edilen tozlar ¢ok ince olup serbest akiciliklar: yoktur. Bunu

onlemek i¢in kalsinasyon sicakliklart 900-1000 °C olarak alinmaktadir.

Sekil 4.19°da referans malzememiz olan katisiksiz ThO2 tozunun TG/DTA egrisi
gosterilmigtir. TGA egrisinde 100 °C civarinda yapidaki su ve nemin uzaklastigini
gormekteyiz. Aymi sicaklik civarinda DTA egrisinde endotermik pik de
goziikmektedir. Suyun ve nemin uzaklagmasindan sonra 220 °C civarinda ise
karisimda  vizkozite ayarlama ve modifiye etme amaciyla kullandigimiz
malzemelerden olan amonyum nitrat (NH4NOz3), PVA, THFA bozunmasi ve kristal

sularin uzaklagsmasi meydana gelmistir. Bu egri TG grafiginde ve ilgili ekzotermik
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pik de DTA egrisinde goziikmektedir. Bu sicakliklarda kiitle kayb1 yaklasik olarak

%355 civarindadir.
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Sekil 4.19. ThOz2’nin TG/DTA grafikleri
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Sekil 4.20. %5 CeO: katkili IMF tozunun TG/DTA egrisi

Sekil 4.20’de ise %5 CeO: katkili IMF jelinin TG/DTA egrisi verilmistir. TG
egrisinde 100 °C civarinda goriilen egrilik, sistemden suyun uzaklagsmasini ve nem

kaybin1 gostermektedir. Bunula ilgili endotermik pik de DTA egrisinde mevcuttur.
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210 °C civarinda ise amonyum nitrat, PVA ve THFA biinyeden uzaklasarak yaklasik
olarak %80 kadar kiitle kayb1 yasanmistir. Bu sicakliktan sonra dikkate deger bir

kiitle kayb1 meydana gelmemistir.

Bu analiz sonuglar1 ayn1 zamanda yapida ilerleyen sicakliklarda herhangi bir agirlik

kaybinin olmadigini ve bozunma reaksiyonlarinin tamamlandigini gostermektedir.

4.9.4 Dilatometrik analiz

Dilatometre, sicaklikla zamanin bir fonksiyonu olarak boyut 6l¢iilerindeki degisimini
Olcer ve elde edilen bu veriler teknik malzemelerin dogrusal genlesme katsayilarinin
saptanmasinda kullanilir. Referans olarak alinan ThO; peletleri ve %5, 15, 25 CeO;
iceren IMF peletlerinin dilatometrik analizleri 1500 °C sicaklikta argon atmosferinde
4 saat siireyle (NETZSCH DIL 402 C) dilatometre cihazinda incelenmistir.

Sinterleme esnasinda 1sitma hiz1 10 °C/dak olarak belirlenmistir.

4.9.4.1. %5 CeOz2 iceren IMF peletlerinin dilatometrik analizi

Sekil 4.21°de bu ¢alismada 1500 °C’de 4 saat siireyle izoterm kosullarda argon
atmosferi altinda %5 CeO: katkili IMF peletleri ile katisiksiz ThO2 peletlerinin
biiziilme egrileri gosterilmistir. Sinterleme sonucunda katisiksiz ThO2 peletlerinin
biiziilmesi yaklasik olarak %8 civarinda iken bu oran %5 CeO2 katkili IMF
peletlerinde yaklasik olarak %26 civarindadir. %5 CeO: katkili IMF peletinin
biiziilmesi 600 °C civarinda baglarken saf ThO2 peletinin biiziilmesi 1000 °C’lerde
baslamaktadir. Bu da daha 6nce XRD analizlerinde belirttigimiz gibi katisiklar ThO2

peletlerine sinteraktif dopant rolii oynamaktadir.
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Sekil 4.21. %5 CeOz2 katkili IMF peletinin argon atmosferindeki dilatometrik analiz egrisi
4.9.4.2. %15 CeO: iceren IMF peletlerinin dilatometrik analizi
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Sekil 4.22. %15 CeOz2 katkili IMF peletinin argon atmosferindeki dilatometrik analiz egrisi

Sekil 4.22°de 1se aym sartlarda analizi yapilan %15 CeO2 katkili IMF peletleri ile
katisiks1iz ThO2 peletlerinin biiziilme egrileri gosterilmistir. Sinterleme sonucunda
katisiks1iz ThO2 peletlerinin biiziilmesi yaklasik olarak %8 civarinda iken bu oran
%15 CeO; katkili IMF peletlerinde yaklasik olarak %12’lere kadar ¢ikmistir. %15
CeO katkili IMF peletinin biiziilmesi 800 °C civarinda baslarken saf ThO peletinin
biiziilmesi 1000 °C’lerde baslamaktadir.
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4.9.4.3. %25 CeOz iceren IMF peletlerinin dilatometrik analizi
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Sekil 4.23. %25 CeOz2 katkili IMF peletinin argon atmosferindeki dilatometrik analiz egrisi

Sekil 4.23’de ise ayni sartlarda analizi yapilan %25 CeO2 katkili IMF peletleri ile
katisiks1z ThO2 peletlerinin biiziilme egrileri gosterilmistir. Sinterleme sonucunda
katisiksiz ThO: peletlerinin biiziilmesi yaklasik olarak %8 civarinda iken bu oran
%25 CeO; katkili IMF peletlerinde yaklasik olarak %12’lere kadar ¢ikmistir. %25
CeO: katkili IMF peletinin biiziilmesi 800 °C civarinda baslarken saf ThO2 peletinin
biiziilmesi 1000 °C’lerde baslamaktadir.

Sonug olarak Sekil 4.24°de %S5, 15 ve 25 CeO2 katkili IMF peletleri ile katisiksiz
ThO: peletinin dilatometrik analizi karsilagtirmali olarak verilmistir. Burada en ¢ok
biliziilme oraninin %5 CeO2 katkih IMF peletlerinde oldugu acikga
gozlemlenmektedir. CeO; ilavesinin %15-20’lere kadar yogunlugu arttirdigi daha

onceki boliimlerde de deginilmistir ve bu grafik de bunu desteklemektedir.

Barrier ve Yildiz tarafindan yapilan iki farkli ¢alismada seryum ilavesinin %20-
25’1ere kadar CeO- ilavesinin yogunlugu arttirdigi ve sinterleme tizerinde olumlu

etkilerinin oldugu belirtilmistir [94, 114].
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Sekil 4.24. %5, %15 ve %25 CeOz katkili IMF peletlerinin inin argon atmosferindeki dilatometrik analiz
egrilerinin karsilastirilmasi

4.9.5.Mikroyap1 ve yiizey incelemeleri

Degisik sicaklik ve siirelerde sinterlenen peletlerin SEM goriintii incelemeleri
seramografik yontemle (SEM-JEOL JSM 6390LV) cihazinda gerceklestirilmistir.
Bu inceleme tane yapisi, tane boyutu ve bunlar iizerinde sinterleme sicakliginin ve

stirelerinin etkileri ile ilgili bilgiler vermektedir.

Sekil 4.25, 4.26 ve 4.27°de 1200 ile 1700 °C arasinda 4 saat siireyle sinterlenmis %5
CeO: igeren yakit peletlerinin SEM gorintiileri hem SEI (secondary electron
imaging) hem de BES (back-scattered electrons) seklinde verilmistir. Bu
goriintiilerden yogunluk hesaplamalar1 boliimiinde de bahsedildigi gibi peletlerin
diisiikk sicakliklarda teorik yogunluk olarak diisiik yogunlukta olduklart (%60)
gozlemlenmektedir. 1500 °C’ye kadar olan sicakliklarda tane sinirlari belirgin
degildir. Sicaklik artig1 gerceklestikce tane yapilari ve tane siirlari daha belirgin bir
sekilde goriilmektedir. Buna bagli olarak bu peletler i¢cin 1700 °C sinterleme
sicakliginin hem yogunluk degerlerine hem de tane yapis1 goriintiilerine bakildiginda
diger diisiik sicakliklara nazaran daha ideal bir sinterleme sicakligi oldugu

sOylenebilir.


http://en.wikipedia.org/wiki/Backscatter
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Sekil 4.25. %5 CeOz2 igeren bilesimin SEM SEI sirasiyla 1200, 1300 ve 1400 °C’de sinterlenmis peletlerinin
(secondary electron imaging) goriintiileri
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Sekil 4.26. %5 CeOz2 igeren bilesimin SEM SEI sirasiyla 1500, 1600 ve 1700 °C’de sinterlenmis peletlerinin
(secondary electron imaging) goriintiileri
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Sekil 4.27. %5 CeOz igeren bilesimin SEM BES (back-scattered electrons) gérintiileri a) 1200, b) 1300, ¢) 1400,
d) 1500, e) 1600, f) 1700 °C


http://en.wikipedia.org/wiki/Backscatter
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Sinterlenmis peletlerin dis yiizeylerinden yapilan incelemeye gore peletlerin homojen
bir yapida oldugu ag¢ik¢a goriilmektedir. 1700 °C’de sinterlenmis olan ve yogunlugun
en fazla oldugu peletlerde poroziteler nispeten gozlemlenmektedir. BES
goriintiilerinin analizine gore 4 farkli maddeden olusan bilesimin iki farkli yapida
(dual-phase) taneleri olusturdugu soylenebilir. Siyah renkli ve beyaz renkli
tanelerden bu anlagilmaktadir. 1700 °C’de yiizey incelemelerinden yiizeydeki
poroziteler de acik¢a gozlemlenmektedir. Tane smirlar1 da belirgin sekilde

goriilmektedir.

Sekil 4.28’de ise seramografik yontemlerle parlatilmis pelet ylizeyinin SEM’de elde
edilen goriintiisii verilmistir. Bu yapida yiizeydeki poroziteler ve tane sinirlar1 daha
belirgin bir sekilde goriilmektedir. 1700 °C’de sinterlenmis bu peletin yiiksek
yogunluk degeri de diisiik sicakliktaki sinterlenen peletlerden daha fazladir.

b0V Y X2,000, IR FEEs R

Sekil 4.28. 1700 °C’de 4 saat siireyle sinterlenmis %5 CeO2 iceren IMF peletinin parlatilmis yiizeyinin SEM BES
goriintiisti
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Sekil 4.29°da %5 CeO: igeren IMF peletinin kirilarak elde edilmis i¢ yiizeyinin
elektron mikroskobunda elde edilen goriintiisii verilmistir. Igyapinin da homojen
yapida oldugu agik¢a sdylenebilir. Tane sinirlar1 da net bir sekilde goriilebilmektedir.
I¢ yiizey incelemesinde de poroziteler agik bir sekilde goriilebilmektedir. Dis
yiizeyden de gortldigi gibi ayni sekilde i¢ yiizeyden de 1700 °C’de sinterlenmis bu
peletin yogun bir yapida oldugu belirtilebilir.

CREORVE 215500 w 10t ] ;
Sekil 4.29. 1700 °C’de 4 saat siireyle sinterlenmis %5 CeOz2 igeren IMF peletinin i¢ yiizeyinin yilizeyinin SEM
SEI goriintiisti

Sekil 4.30°da ise saf ThO: peletinin pelet yiizeyinin ve igyapisinin goriintiisii
verilmistir. Poroziteler, tane yapisi ve tane sinirlart agik¢a goriilmekte ve homojen bir

yapida oldugu da gozlemlenmektedir.
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[20kV  X2,000 10pm

Sekil 4.30. ThO2’nin 1700 °C de 4 saat siireyle sinterlenmis peletinin a) dig yiizeyinin SEI, b) dis yiizeyinin BES,
¢) i¢ ylizeyinin SEI goriintiisii
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Sekil 4.31 de %15 CeO: katkili IMF peletlerinin 1700 °C’de sirasiyla 4 saat siireyle
sinterlenmesi sonucunda yiizeylerinin incelenmesiyle ortaya ¢ikan SEM goriintiileri
verilmistir. 4 saat silireyle sinterlemenin sonucunda yiizeydeki porozitelerin

digerlerine nazaran ¢oklugu dikkat ¢ekmektedir.

Sekil 4.31. %15 CeO:z2 igeren bilesimin 1700 °C’de 4 saat sinterlenmis peletlerinin SEM SEI ve BES goriintiileri
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Sekil 4.32. % 15 CeOz igeren bilesimin 1700 °C’de 8 saat sinterlenmis peletlerinin SEM SEI ve BES goriintiileri

Sekil 4.32°de %15 CeO> katkili IMF peletlerinin 1700 °C’de sirasiyla 8 saat siireyle
sinterlenmesi sonucunda yiizeylerinin incelenmesiyle ortaya ¢cikan SEM goriintiileri
verilmistir. Sinterleme siiresi 8 saate ¢ikinca porozitenin azaldigi, hatta sekilde beyaz
tanelerle gozlemlenen ThO2-CeO agirlikli tanelerin yilizey bosluklarina diger

aliminyum oksit-magnezyum oksit agirlikli yapilarin yerlestigi gdzlemlenmektedir.
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20kV

Sekil 4.33. %15 CeO:z iceren bilesimin 1700 °C’de 16 saat sinterlenmis peletlerinin SEM SEI ve BES goriintiileri

Sekil 4.33’de ise %15 CeO; katkili IMF peletlerinin 1700 °C’de sirasiyla 16 saat
siireyle sinterlenmesi sonucunda yiizeylerinin incelenmesiyle ortaya ¢ikan SEM
gortintiileri verilmistir. 16 saat sinterleme sonucunda da 8 saat sinterlemeye nazaran
porozitenin azaldig1 goriilmektedir. Sinterleme siiresi arttikga poroziteler azalmis ve

yogunlukta artis meydana gelmistir.

Sekil 4.34 ve 4.35’de %25 CeO> katkili IMF peletlerinin 1700 °C’de sirasiyla 4 saat
siireyle sinterlenmesi sonucunda yiizeylerinin incelenmesiyle ortaya c¢ikan SEM
gorlintiileri  verilmistir ve sinterleme siiresinin  etkilerinin  gdzlemlenmesi
amaglanmistir. 4 saat sinterleme siiresi ile 8 saat sinterleme siiresisin arasinda hemen

hemen 6nemli bir yogunluk farki bulunmamaktadir.
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Sekil 4.34. %25 CeO:z igeren bilesimin 1700 °C’de 4 saat sinterlenmis peletlerinin SEM SEI ve BES goriintiileri

Sekil 4.36’da %25 CeO:> katkili IMF peletlerinin 1700 °C’de sirasiyla 4 saat siireyle
sinterlenmesi sonucunda yiizeylerinin incelenmesiyle ortaya ¢ikan SEM goriintiileri
verilmigtir. Sinterleme siiresinin 16 saate ¢ikmasiyla yogunluk hesaplama boliimiinde

de goriilecegi iizere dnemli bir artis meydana gelmistir (Sekil 4.9).
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Sekil 4.35. %25 CeO:z igeren bilesimin 1700 °C’de 8 saat sinterlenmis peletlerinin SEM SEI ve BES goriintiileri

%?25’lere kadar olan seryum dioksit ilavesi, spesifik yiizey alam1 degerlerinin
azalmasma ragmen sinterlenebilirlik iizerinde pozitif etkileri vardir. Ancak bu
seryum dioksit miktarindaki artis, yiizey alaninin azalmasiyla diisen yogunlugu telafi
edecek bir artig degildir [109]. Barrier ve arkadaglari da %20’lere kadar CeO:
ilavesinin toryumun sinterlenebilirligini arttirdigini incelemislerdir [94]. Ayni 6zellik
seryum dioksidi simule etmek i¢in kullandigimiz pliitonyum dioksit i¢in de Kutty ve

arkadaslari tarafindan incelenmistir [110].
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Sekil 4.36. %25 CeO:z iceren bilesimin 1700 °C’de 16 saat sinterlenmis peletlerinin SEM SEI ve BES goriintiileri

Sinterlenen peletlerin  elementel analizi (EDS) ise IXRF500 cihazinda
gergeklestirilmistir. Herhangi bir 6rnek veya 6rnek tizerindeki ilgili kiigiik bir alanda
elementel kompozisyonu tanimlamak icin kullanilan bir tekniktir. EDS ile elementel
analiz, Ornek iizerine taramali bir elektron demeti diisiiriilerek gerceklestirilir. Bu
elektronlarin bazilar1 numune igindeki elektronlar ile c¢arpisarak elektronlarin
yoriingelerinden ¢ikmasi saglanir. Bosalan pozisyonlar x-iginlart yayan yiiksek
enerjili elektron tarafindan doldurulur. Yayilan x-1sinlar1 analize dilerek, numunenin

elementel kompozisyonu tespit edilebilmektedir.

Bu calismada Sekil 4.37°de goriildiigii gibi IMF peletleri i¢erisinde bulunan 4 farkl
oksit, yogunluklu olarak ikili sekilde birleserek yeni taneler meydana getirmistir.

Sekilden de goriilecegi lizere beyaz renkli taneler toryum-seryum esaslt yapiyi, siyah
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renkli taneler ise magnezyum-aliiminyum esasli yapiyr olusturmaktadirlar.
Magnezyum-aliiminyum esaslt yap1 bilinecegi lizere spinel yapiy: teskil etmektedir.
Burada magnezyum-aliiminyum agirlikli yapida bulunan siyah tanelerde spinel yapi

(MgAI204) olusumu s6z konusudur.

Niikleer bilimde magnezyum-aliiminyum spinel yapist iyi fiziko-kimyasal
kararliligindan, nétron 1sinlanmasina karsi direncinden ve termal iletkenlik degerinin
yiiksekliginden dolay1 en gok incelenen inert matriks yapilardan birisidir [111]. IMF
ve ROX yakitlarinda inert matrix bir yap1 olarak spinel yapinin (MgAl2O4) baslica
gorevi adi gecen yakitlarin termal iletkenliginin arttirilmasina yardimer olmasidir
[94]. Niikleer reaktorlerin giivenirliliginin arttirllmas1 ve niikleer enerjiden
kaynaklanan c¢evresel problemlerin giderilmesi amaciyla inert matriks niikleer yakat
yapiminda magnezyum-aliiminyum spinel yap1t uygulamalari 6nem kazanmaktadir.
Bu yapiin kullanilmasindaki hedef aktinitlerin transmutasyonu (doniistiiriilmesi) ve

radyoaktif atik izolasyonu i¢in matriks olusturulmasidir [112, 113].

Minor aktinitler (6zellikle Cm, Np ve Am) niikleer reaktorlerde yanma sonucu
meydana gelen 6nemli bozunma {irlinleridir ve bu iriinler nihai bertaraf i¢in uzun

donem riskleri de belirleyici unsurlar olmuslardir [114].

Magnezyum-aliiminyum spinel yapist notron yakalama sonucu ya da niikleer
reaktordeki fisyon sonucu ortaya ¢ikan mindr aktinitlerin donistiirilmesinde
kullanilabilecek onemli bir matriks malzeme olarak dikkat ¢cekmektedir. Yiiksek
radyotoksik orana sahip transuranyum elementlerinden (Np, Am, Cm,) ve dahasi
uzun Omiirlii fisyon diriinlerinin (**Tc, ?°I) elimine edilmesi, niikleer enerjinin
gelecegi icin 6nemli yer teskil etmektedir. Bu yiiksek seviyeli atiklardan kurtulmanin
yollarindan bir tanesi gii¢ reaktoriinde fisyon sonucu olusmasini miiteakip kimyasal
bir proses ile doniisiimiiniin saglanmasidir. Eger elementler bu doniisiim esnasinda
yeni aktinitler liretmeyecekse bu kismen efektif bir yol olarak degerlendirilebilir.
Magnezyum-aliiminyum spinel yapisi niikleer reaktor yakitlarinda inert matriks
olarak olmas1 gereken kriterleri yerine getirdiginden matriks malzeme olarak
kullanima kazandirilabilir. Spinel yap1 simdiki kullanilan mevut UO2 yakitlarina gore

daha iyi termal iletkenlik 6zelligi gostermektedir. Yiiksek ergime sicakligt ve ndtron
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isinlanmasi esnasinda kararli bir davranig sergilemesi ekstra ozellikler olarak 6n

plana ¢ikmaktadir [115, 116].

toplam
Element | Agirhikca %
0 34.702
Mg 9.207
Al 17.146
Ce 3.207
Th 35.738
Toplam 100.000

siyah taneler

Element | Agirhkea %
0 53.139
Mg 15.160
Al 29,735
Ce 0.673
Th 0.692
Toplam 100.000

beyaz taneler

Element | Agirhikca %
0 21.213
Mg 0.693
Al 0.455
Ce 4.960
Th 72.679
Toplam 100.000

Sekil 4.37. %5 CeO2 igeren IMF 1700 °C’de 4 saat siireyle sinterlenmis peletinin elementel analizi a) toplam

yiizey, b) siyah taneler, c) beyaz taneler
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Spinel yap1 niikleer reaktorlerde radyotoksik aktinitlerin transmutasyonu i¢in dnemli
bir adaydir. Uzun 6miirlii olan (Np, Am ve Cm) gibi mindr aktinitlerin ayristirtlmasi
veya doniistiiriilmesi niikleer reaktorde nétronlarin etkilesimi ile gergeklestirilebilir.
Nitekim amerikyumun niikleer reaktorlerde transmutasyonu bir¢cok uluslararasi
programlarda ¢alisilmistir (EFFTRA-Experimeantal Feasibility of Targets for
Transmutation-France, JRC-ITU-FZK-Germany, vb). Termal ve mekanik
davraniglari, kaplama ve sogutma suyu ile olan uyumlulugu ve radyasyona karsi
dayanimi Ozelliklerine bakilarak bir¢ok malzeme inert matriks olarak incelenmistir.
Bunlardan en 6nde geleni ndtron isinlarina karst st diizey bir kararlilik gosteren
spinel yap1 MgAl>O4 bilesimidir. Niikleer reaktorde operasyon asamasinda matriks
malzeme fisyon iiriinlerinin etkisine maruz kalir. Bunlarin bir¢ogu agiga cikan gaz
irlinlerdir ve bu gazlar yakit cubugunda depolanmak zorundadir. Cok yiiksek

miktarlarda gaz iriinleri spinel esasli yap1 igerisinde kalabilir [117, 118, 119].

Akie ve arkadaslar tarafindan yapilan bir calismada iki farkli ¢oklu bilesim sistemi
tizerinde deneyler yapmustir. Bunlardan biri PuO2-ThO2-Al203-MgO, digeri ise
PuO2-ZrOz-Al,03-MgO sistemleridir. Bu yakitin igermis oldugu mineral benzeri
bilesiklerin kararli bir yapida olmalarindan dolayi fazla pliitonyumun jeolojik olarak

bertaraf edilmesi konusunda uygun oldugunu goézlemlemislerdir [120].



BOLUM 5. SONUCLAR VE ONERILER

Bu caligmada sol-gel prosesinin dis jelasyon teknigi kullanilarak toryum esasli inert
matriks bir malzeme igerikli niikleer yakit peletlerinin elde edilmesi amaglanmustir.
Deneyde toryum nitrat (Th(NOz)4.5H20), seryum nitrat (CeN4O12), magnezyum
nitrat (Mg(NO3)2.6H20) ve aliiminyum nitrat (AI(NO3)3.9H.0) baslangi¢ malzemesi
olarak kullanilmigtir. Biitiin baglangi¢c malzemelerinden uygun sartlarda distile su ile
cozelti hazirlanmistir. Bu baslangic cozeltisinden istenilen sekilde jel {iretiminin
saglanabilmesi amaciyla ¢ozeltiye viskozitesini arttirmak i¢in polivinil alkol (PVA),
modifiye edici olarak da tetra hedra fulfuril alkol (THFA) eklenmistir. %10’luk
olarak hazirlanan PVA ¢ozeltisinin oran1 %20, THFA oran1 ise %30 kadardir.
Deneyde seryum dioksit, yiiksek radyasyon aktivitesine sahip pliitonyum dioksitin
yerine kullanilmistir. Seryum dioksitin ilavesinin etkilerini gormek amaciyla sirasiyla
%S5, 15 ve 25 olacak sekilde farkli bilesimler hazirlanmistir. Seryum dioksit arttik¢a
ThOz2’in yiizdesi diistiriilmiistiir. Ayn1 deney katigiksiz ThO; i¢in de yapilmistir ve
referans deger olarak kullanilmistir. Besleme ¢ozeltisi hazirlandiktan sonra deney
diizeneginde elde edilen jellerin biriktirildigi amonyak c¢ozeltisi hazirlanmistir.
Deney diizenegi i¢in gerekli calismalar yapilmis; besleme c¢ozeltisinden uygun
sekilde jel elde etmek amaciyla damlacik olusumu ve 6n sertlesme icin gerekli
incelemeler sonucunda optimum kosullar belirlenerek; besleme tanki, gaz girisleri ve
cikiglari, on sertlesme ortami, jellesme ortami ve jellerin birikme ortami
tasarlanmigtir. Jel iiretimi i¢in yapilan denemelerin iigiinciisiinde istenen sonuca

ulasilmis ve uygun deney diizenek imali gerceklestirilmistir.

Sol-gel prosesinin dis jelasyon teknigi ile deney diizeneginden gegirilen besleme
cozeltisinden elde edilen jeller yaslandirma, yikama, kurutma asamalarindan
gecirilmistir. Yaslandirma amonyak ¢ozeltisi igerisinde 24 saat bekletilme ile yikama

ise izopropil alkol ile gergeklestirilmistir. Kurutma yavas bir 1s1 rejimi ile 50 °C’de
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yapilmistir. Elde edilen jel dncelikle TG/DTA analizi yapilarak termal davraniglari
incelenmistir. Kurutulan jeller sirasiyla 100-150-350-500 -1000 °C’de 1s1l igsleme tabi
tutulmuslardir. Her 1s1l islem sonrasi karakterizasyon incelemeleri (XRD, SEM)
yapilmistir. XRD ile kristal parametleri hesaplanmis ve literatiirle olan uyumu

irdelenmistir.

Isil isleme tabi tutulmus tozlarin XRD grafikleri incelenmis ve buna gore diisiik
sicakliklarda kristal yapinin olusmadigi, 1000 °C civarinda ise XRD piklerinin daha
belirgin sekilde oldugu gozlemlenmistir. Referans malzememiz olan katigiksiz ThO-
ile yapilan karsilastirma neticesinde; 1000 °C’de kalsine edilen saf ThO> tozlarinin
kristal yapisinin bu sicaklikta olustugu, ancak diger IMF bilesiklerinin heniiz bu
sicaklikta kristalize olmadig1 sonucuna ulasilmistir. Bu tozlarin kristal parametreleri
incelendiginde ise saf ThOz, %5 CeO,, %15 CeO> ve %25 CeO, iceren IMF
tozlarinin birim hiicre boyutlarinin sirasiyla 5,5527 A, 5,5144 A 5,5144 A 54774 A
degerlerinde oldugu saptanmistir. Buna gore toryum igerigi arttikga birim hiicre
boyutlar1 da artis gostermektedir. Kristal yapi icerisinde toryum daha fazla yer
kaplamaktadir.

1000 °C’de kalsinasyon sonucu elde edilen oksit tozlar 6 mm c¢apinda kalip
kullanilarak 500 MPa basingla tek yonlii olarak sikistirilarak pelet haline
getirilmiglerdir. Peletlerin kaliptan kolay c¢ikartilabilmesini saglamak ic¢in kalip,
steraik asit c¢ozeltisi ile yaglanmistir. Peletler degisik sicakliklarda ve siirelerde
sinterlemeye tabi tutulmus ve davramislar1 incelenmistir. Elde edilen peletlere
karakterizasyon caligmalar1 yapilmistir. Ham peletlerin geometrik yogunluklari,
sinterlenmis peletlerin geometrik ve daldirma yogunluk degerleri hesaplanmis ve
porozite degerleri degerlendirilmistir. 1500 °C’de dilatometrik analiz yapilarak
peletin davraniglar1 incelenmistir. Degisik sicaklik ve siirelerde sinterlenmis

peletlerin SEM goriintiileri incelenmis ve tane olusumu gézlemlenmistir.

Sinterlenen peletlerin XRD incelemelerine gore yiiksek sicakliklarda sinterlenen
peletlerin grafiklerinde piklerin siddetini arttig1 ve daraldig1r gozlemlenmistir. Birim

hiicre boyutlarinin sinterleme sicakligi ile degisimi hesaplanmigtir. Buna gore 1200

°C’de 5,5779 A olan birim hiicre boyutu 1700 °C’de 5,5700 A olarak hesaplanmustir.
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%5 CeO: katkilt IMF peletlerinin sinterleme sicaklik degisimine gore yapilan bu
inceleme sonucunda kristalit boyutlar1 da hesaplanmistir. 1200 °C’de 790,37 A olan
kristalit boyutu 1700 °C’de 914,02 A olarak hesaplanmistir. XRD incelemelerinde
CeO; ilavesinin etkileri de arastirilmistir. Saf ThO: ile %5, 15 ve 25 CeO; katkili
IMF peletlerinin 1700 °C’de 4 saat siireyle sinterlenmesi sonucu elde edilen
peletlerin X-1s1n1 kirmim grafiklerinden birim hiicre boyutu ve kristalit boyutlar
hesaplamalar1 da yapilmustir. Birim hiicre boyutlar1 sirasiyla 5,5759 A, 5,5700 A,
5,5759 A, 5,5641 A olarak hesaplanmistir.

Sol-gel prosesiyle imal edilen oksit tozlarin sikistirllmasi sonucu elde edilen
peletlerin geometrik ham yogunluklari hesaplanmistir. Katisiksiz ThO2 peletlerin
ham yogunluklar1 yaklasik %60 civarinda iken IMF peletlerinin ise ham yogunluklar
yaklasik %35-40 civarindadir. Eklenen bilesimlerin diisiik yogunluklu, yiiksek
poroziteli oldugunu gostermektedir. Degisik sicaklik ve siirelerde sinterlenen
peletlerin hem geometrik hem de daldirma yontemi ile yogunluklari hesaplanmustir.
Buna gore %5 CeO: katkili 1200 ile 1700 °C arasinda sinterlenmis IMF peletlerinin
yogunluklar1 geometrik olarak %39-40 arasinda iken daldirma yogunluklar1 %52-84
arasinda degismistir. Buna karsin saf ThO: peletlerini yogunluklar1 da geometrik
olarak 9%49-55 arasinda, daldirma yogunluk degerleri ise %60-88 arasinda
degismistir. Yogunluk incelemelerinde sicakligin yaninda CeO: ilavesinin ve

sinterleme siirelerinin de etkileri irdelenmistir.

Sol-gel prosesi ile elde edilen jelin TG/DTA incelemeleri 1000 °C sicakliga kadar 10
°C/dak 1sitma hiziyla yapilmistir. Elde edilen ThO2 tozu da incelenmistir. Her iki
inceleme sonucunda TG/DTA egrilerinde 100 °C civarinda suyun, 220 °C civarinda

ise kristal suyun ve bilesiklerin yapidan uzaklastig1 gézlemlenmistir.

Presleme sonucu elde edilen peletlerin dilatometrik analizleri ise 1500 °C’de 4 saat
siireyle argon atmosferinde yapilmistir. Burada 1sitma hizi 10 °C/dak olarak
belirlenmistir. Bu sonuglara gore saf ThO: peletlerinde %8 kadar biiziilme orani
gozlemlenirken %35 CeO: katkili IMF peletlerinde %26, %15 CeO2 katkili IMF
peletlerinde %11, %25 CeO. katkili IMF peletlerinde ise %12 kadar biiziilme
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gozlemlenmistir. %?25’lere kadar seryum dioksit ilavesinin sinterlenebilirliligi

arttirdig1 bilinmektedir [89].

Degisik sicaklik ve siirelerde sinterlenen peletlerin SEM ve EDS incelemeleri de
yapilmigtir. 1200, 1300, 1400, 1500, 1600 ve 1700 °C’de sinterlenmis %5 CeO>
katkili IMF peletlerinin sinterleme sicakligi ile mikroyapilarindaki degisim
gbézlemlenmistir. Buna gore diislik sicakliklarda tane yapilarinin heniiz olusmadig
dolayisiyla sinterleme sicakliginin yetersiz kaldigi sonucuna varilmistir. 1700 °C’de
ise tane yapisi, tane sinirlar1 ve homojen bir yap1 net bir sekilde gozlemlenmistir ve
sinterleme i¢in uygun sicaklik oldugu diisiiniilmektedir. Incelemeler hem peletin dis
yiizeyinden hem de i¢ yiizeyinden olmak {izere yapilmistir. Hem dis ylizey hem de i¢
yiizey goriintiilerinde tane yapisi, tane simirlart ve gozenekler goriilmektedir.
Gorintiiler saf ThO> goriintiileri ile kiyaslamali degerlendirilmistir. Bunun sonucuna
gore yogunluk analizlerinde de hesaplandigi gibi saf ThO2 peletlerinin IMF

peletlerine gére daha yogun oldugu gozlemlenmektedir.

SEM incelemelerinin 6zellikle BES goriintiilerine gore yapida iki farkli olusum
meydana geldigi goriilmiistiir. Aliiminyum oksit ve magnezyum oksit bilesiklerinin
bir araya gelip tane yapisini olusturdugu, diger taraftan ThO ve CeO: bilesiklerinin
ise bir araya gelip baska bir tane yapist olusturdugu gézlemlenmektedir. Elementel
analiz (EDS) sonuglar1 da bunu gostermektedir. Magnezyum ve aliiminyum oksit bir

araya gelerek spinel yapiy1 (MgAl.04) meydana getirmislerdir.

Calismalarimizda sol-gel prosesinin dis jelasyon yontemi ile toz {iretimi ve
karakterizasyonu hedeflenmistir. Toryum nitrat esashi 4 farkli besleme c¢ozeltisi
izerinden deneyler basarili bir sekilde yapilmis olup, elde edilen neticeler

kiyaslamali olarak degerlendirilmistir.

Niikleer enerjiye gecis asamasinda bulunan iilkemiz i¢in dniimiizdeki yillar niikleer
teknoloji agisindan gelisim gosterilecek yillar olarak degerlendirilmektedir. Toryum
kaynaklar1 agisindan olduk¢a zengin olan iilkemizde de bu yonde niikleer arastirma

ve  gelistirme  faaliyetlerinin  de  artis  gostermesi  beklenmektedir.
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