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ISIN UMUMI XARAKTERISTIKASI

Atom - hidrogen energetikast son illordo yenidon dovriin on
mithiim elmi texniki  problemi kimi iroli ¢ixib. Belo ki, artiq
karbohidrogen mansali enerji monbaolarinin istifadasi katastrofik ekoloji
voziyyat yaratdigindan vo digor alternativ enerji monbolori iso qeyri
stabil va giic faktorlarina gora tolobati 6domadiyinden atom-hidrogen
energetikas1 vo atom energetikasi son illords yeno do dovriin on aktual
elmi texniki tadqiqat istiqamatlarindon biri olmusdur. Bu magsadls do
atom-hidrogen  energetikasi  sohosindo  genis  todqigat  islori
aparilmaqdadir. Molum oldugu kimi Radiasiya Problemlori Institutunda
uzun illor bu sahods todqgigatlar aparilib. Atom - hidrogen
energetikasinin  aktual istigamotlorindon biri do niive c¢evrilmo
proseslorinin osas enerji dastyict zarraciklorinin enerjisinin birbasa
suyun pargalanma proseslorindo istifadesidir. Odobiyyatda uran vo
plutonium izotoplarinin neytronlarin tosiri altinda pargalanma
golpolorinin  enerjisi hesabina suyun radiolitik pargalanmasinda
hidrogenin ¢iximinda vo osason do hidrogenin alimma siirotinds artim
misahido olunub. Nozoro alsaq ki, mdvcud niivo materiallart alfa
aktivdir vo galps radioliz proseslorinds pargalanma prosesinden alinan
alfa-hissociklor, gamma- siialar vo golpalorin kinetik enerjisi hesabiina
yaranan temperaturun  tosirini  qiymatlondirmoklo  proseslorin
mexanizminin verilmasi vo texnologiyalarin islonmasinds boyiik
ohomiyyat kasb edir. Odur ki, model radioaktiv izotoplarin pargalanma
prosesindon alinan alfa-hissociklorin, temperatur vo gqamma-siialarin
tosiri altinda suyun radiolitik pargalanma proseslorinin todqiqi vo
ganunauygunluglarmin agkar edilmosi atom-hidrogen energetikasi vo
niivo texnologiyalari istigamatinds aktual problemlordondir. Uran sirasi
elementlorin parg¢alanmasmin qiz izotoplarindan biri olan radioaktiv
Ra?*® izotopunun istiraki ilo suyun radioliz vo termoradioliz
proseslaorinin tadqiqinin hasr olundugu dissertasiya isinin movzusu
yiiksok aktualliga malik olub, bdyiik shomiyyst kosb edir. Qalpa
radiolizinds parcalanan niivoni radiasiya-katalitik aktiv oksid dasiyiciya
daxil edirlor. Togqdim olunmus dissertasiya isindo do Ra?*® izotopu
suyun radiolizindo radiasiya-katalitik aktiv silikat {izorino daxil edilib.
Beloliklo miixtolif miqdarda radium torkibli silikat sistemi osasinda
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golpe radiolitik tsulla sudan hidrogenin alinmasi proseslorindo
gostarilon problemlorin aydinlagdirilmasina hosr olunmus dissertasiya
isinin aktualligina heg bir siibho yeri galmur.

Dissertasiya isinin asas maqsadi — torkibindo miixtolif miqdarda
(aktivlikdo) radioaktiv radium daxil edilmis radium-silikatin istiraki ilo
suyun radiasiya-kimyavi par¢alanmasindan hidrogen alnmasi prosesino
daxili alfa-hissaciklorin, xarici qamma-siialarin vo temperaturun tosiri
ganunauygunluglarmin agkar edilmosidir.

Magsada nail olmagq iiciin asagidaki masalalorin halli qarsiya
qoyulmusdur:

o torkibindo miixtolif aktivlikli radium olan (RaO)x(SiOz)y
sisteminin sintezi,

e alinmis (RaO)x(Si0z)y sisteminds radiumun aktivliyindon asili
olaraq struktur xiisusiyyatlorinin tadqiqi,

¢ (RaO)(SiOz)y-1n  istiraki  ilo  suyun radiasion-katalitik
parcalanmasindan molekulyar hidrogenin alinmasinda daxili alfa, xarici
gamma — siialanmalarin vo temperaturun rolunun qiymotlondirilmasi,

¢ (RaO)«(Si02)y -don gamma-kvantlarin tosiri altinda tomas
miihitino emissiya edon ikinci elektron siialarin tosiri altinda suyun
par¢alanmasindan hidrogenin alinmasmin todqiqi,

e radiumun daxili vo xarici gamma- slialanma enerjilorinin sothi
soviyyoyo Otiiriilmosi vo radiasiya-heterogen proseslordo suyun
(RaO)x(SiO2)y-in  sothindo  pargalanmasi  naticosindo  miixtalif
temperaturlarda molekulyar hidrogenin alinmasi,

e diferensial termik analiz  wvasitasi ilo  (RaO)x(SiO2)y
sistemlorinda termiki va sathi fiziki-kimyavi proseslorin tadqiqi,

edaxili alfa-siialanmanin vo xarici gamma-slialanmanin
(RaO)(Si0»)y sisteminin elektrofiziki xassalaring tosirinin tadqiqi,

¢ (RaO)(Si0Oz)y sisteminds  y-giialanmanin  tosiri  altinda
paramaqnit radiasiya defektlorin amolo galmasinin tadqiqi,

e alinmig noticolorin miizakirasi vo proseslorin mexanizminin
verilmasi.

Tadqiqat obyekti olaraq analiz {iglin tomiz SiO; vo xiisusi
hidroliz vo mohlulda ¢6kdiirmas iisulu ilo miioyyon olunmus temperatur
intervalinda domlomoklo alinmis miixtolif aktivlikli radium torkibli
silikat sistemlori gotiirtilmiisdiir.
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Isin elmi yeniliyi:

Ik dof> olaraq:

e golpa radiolitik proseslor {iglin model variant kimi gotiiriilmiis
(RaO)x(Si0Oy)y sisteminin istiraki ilo  suyun  radiasiya-kimyovi
parcalanma prosesindon molekulyar hidrogenin alimmasi proseslorinin
kinetik qanunauygunluglar tadqiq olunub va kinetik parametrlor toyin
edilib,

e radiumun aktivliyinin (RaO)x(SiO»)y sisteminin istiraki ilo
suyun radiasiya vo radiasiya-termokatalitik parcalanmasinda
hidrogenin ¢iximina tasiri askarlanib vo energetik pay1 qiymotlondirilib,

¢ (RaO)(Si0»)y sisteminin igtiraki ilo suyun radiasiya katalitik
parcalanmasindan hidrogenin alinmasi siiroti vo radiasiya kimyovi
¢iIximina temperaturun T=300~673K oblastinda tosiri
ganunauygunlugu askar olunub, proseslorin aktivlosmo enerjilori
miioyyan olunub,

e gamma-giialarin tosiri  altinda  (RaO)x(SiO)y sistemindon
tomas miihitino emissiya edon ikinci elektron slialarin suyun radiasion-
heterogen parc¢alanmasinda rolu agkarlanib,

e gamma-giialarin  tosiri altinda  radioaktiv  (RaO)x(SiOz)y
sistemindo  enerji  dasiyicilari  rolu  oynayan qeyri tarazli
yiikdagtyicilarinin omolo golmosini xarakterizo etmok {iglin elektrik
keciriciliyi vo elektron paramaqnit rezonans (EPR) {isullart todqiq
olunub, lokallagsmis yiikdasiyicilarin identifikasiyasi aparilib, daxili vo
xarici stialarin elektrik kegiriciliyina tosiri askar olunub.

Isin praktiki ohomiyyati. Alnmis noticolor miiasir dovriin
aktual elmi- texniki problemi olan atom-hidrogen energetikasi
sahasinds boyiik shomiyyat kosb edir. Belo ki, alinmis naticalor galpa
radiasiya katalitik Tisulla hidrogen alinmast iiciin katalizator se¢cimindo
istifads olunacaqdir.

Bundan basqa radioaktiv silikat sisteminds gedon radiasiya vo
radiasiya-termik proseslor islonmis niivo materiallar1 vo radiokativ
maddalorin  saxlanma  sistemlorinds  hidrogen  tohliikssizliyinin
tominindo vo radiasiya kimyovi ¢evrilmo proseslorin rolunun
xarakterizo edilmosindas istifado tiglin do toklif oluna bilor.

Miidafioys cixarilan asas miiddoalar:

o torkibindo miixtolif aktivlikli radium qrupu olan radium-silikat
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sisteminin alinmasi, radioaktivliyi, qurulus vo hidrat Srtiiyiiniin tadqiqi,

e radiumun aktivliyindon asili olaraq (RaO)x(S102)y sisteminin su
ilo tomasinda gedon radioliz proseslorinin dyronilmasi,

e radium-silikatin su ilo tomasinda gedon radiasiya-kimyovi
proseslori noticosindo miixtalif temperaturlarda molekulyar hidrogenin
omologolma kinetikasinin todqiq edilmasi,

e radium silikat sisteminin istiraki ilo suyun radiolitik par¢alanma
prosesindo sothi soviyyoyo vo tomas miihitino enerji Otiirtilmosinin
rolunun xarakteriza olunmasi,

e radioaktiv radiumun alfa stialarinin vo xarici gamma siialarmin
radium-silikat sisteminin elektrik kegiriciliyins tosiri,

e radioaktiv radiumun alfa siialarinin vo xarici gamma siialarin
tosiri altinda paramaqnit radiasion defektlorin yaranmast,

e y-slialarinin  tosiri altinda radium-silikatda qeyri-tarazl
yiikdastyicilarin amalogoalmasi vo sathi soviyyalars 6tiirtilma proseslori
noticosindo  radiasiya-heterogen proseslordo suyun pargalanmasi
proseslarinin tadqiqi,

Isin aprobasiyasi. Dissertasiya isinin noticolori asagida gosterilon
elmi konfranslarda miizakiro edilmisdir: M.Malikzadonin 100 illik
yubleyino hosr olunmus Beynolxalq Konfrans “Niive enerjisinin dinc
mogsadlorlo istifadesi” 8-10 noyabr, Baki Azorbaycan, 2010;
Azarbaycan Respublikasinim miistaqilliyinin 20 illiyino hasr olunmus
Respublika Konfrans1  “Alternativ. vo  borpa olunan enerji
manbolorindon istifadonin  perspektivlori” 1-2 iyun 2011, Baki
Azorbaycan; IV Beynolxalq konfrans “Niive enerjisinin  dinc
mogsadlorlo istifadesi  prespektivlori” 23-25 noyabr, 2011; 8-s
Mexnynapoanas Kondepenims «Anepras u paananmonHas Gpusmka
20-23  centsaOps, 2011, Anma-Arta, Kazaxcran; International
Conference “Nuclear science and its application”, Samarkand,
Uzbekistan, September 25-28, 2012; The V international confernce
prespectives of peaceful Use of nuclear energy, November 21-23, 2012
Baku-Azerbaijan; Fizikanin miiasir problemlarino hasr olunmus 4-cii
respublika komfransinin materiallari, 21-23 noyabr,2012 Baki,
Azorbaycan; 9" International Confernce Nuclear And Radiation
Physics, 24-27 september, Almaty, Kazakhstan-2013; 10-s
Mexnynapoanas Kondepenmms «SnepHas u paguarionHast pu3uKa,
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08-11 cents16psa, 2015, Kazaxcran; MexayHapoasslii CHUMIO3uym
«Hosble Tenpenumu Pa3sutuss @ynnamentanbHod u [lpuknagHoin
Ouzuku: [Ipobnemsl, Hoctwkenus u [pecnexktusbi» Tamkent, 10-11
HOs10psA, 2016 1; 11-1 MexxayHaponHas kKoHbepeHuss — «SnaepHas u
paguaronHas Qusuka», 12-15 cenrsops 2017, Anmartsl, PecmyOnuka
Kazaxcran; VIII wmexmyHapogHas KoH(EpEHIMs TOCBSIICHHAS
CeMUITaIaTUHCKUIT  HMCIBITATCALHEIA mojuroH, Amnma-Ata, 11-13
ceHTs0pst 2018.

Nosrlar. Dissertasiyanin mdvzusu iizro 26 elmi is dorc
olunmusdur. Bu elmi islor Azorbaycan Respublikasinin Prezidenti
yaninda AAK-1n toloblorine tam cavab veran yerli vo xarici jurnallarda,
digarlori iso Beynolxalq konfrans vo seminarlarda miizakiro olunmus,
tezislor soklindo dorc olunmusdur.

Isin strukturu va hacmi. Dissertasiya isi girisdon, bes fasildon,
naticolordon va istifads edilmis odobiyyat siyahisindan ibarotdir. is 134
sohifodo sorh olunmusdur, isdo 38 grafik vo sokil, 15 codval vardir.
Istifade edilmis odobiyyat siyahisina 141 adda is, o ciimlodon miiallifin
soxsi moqalolori daxildir.

ISIN QISA MOZMUNU

Girigda hall edilon problemin aktuallifi vo miiasir elmds onun
yeri asaslandirilmis, tadgigatin mogsadi vo qoyulan masalalaor qisaca vo
dogiq ifado edilmis, isin elmi yeniliyi vo praktiki ohomiyyati
verilmisdir. Dissertasiyanin fosillorinin qisa mozmunu sorh edilmis vo
dorc edilmis islorin siyahisi verilmisdir.

Birinci fasil odobiyyat icmalina hasr edilmis, silisiumun oksigenli
birlogmalorinin  almmasi, onlarin fiziki-kimyovi xassolori, niive
texnologiyas1 istigamotindo totbiqi, suyun radiolizinin Umumi
ganunauygunluglari, ionlagdirici slialarin vo temperaturun radium-
silikat sistemlorino tosiri  haqqinda otrafli son illorin odabiyyat
molumatlart  verilmisdir. Eyni zamanda bu sistemloro xarici
stialanmanin tosiri naticosindo gedon proseslor vo homginin silikatlarin
da sothindo gedon proseslor haqqinda dorc olunmus elmi adabiyyatlarin
qisa icmali verilmisdir. Faslin sonunda mdvcud elmi odabiyyatlarda
aparilan axtarig-tohlil isine yekun vurularaq radium-silikat sistemlorinin
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movcud xiisusiyyatlori, totbiq saholori nazers alinmaqgla dissertasiya
isinin movzusunun se¢iminin asaslandirilmasi aparilib.

Tkinci fasilda torkibindo miixtolif aktivliys malik radium-silikat
sistemlorinin sintezi vo bu sistemlorin xiisusi aktivliyinin Ge-osaslh
detektorlu gamma-spektrometrindo toyini metodikast verilmisdir.
Almmis niimunslorin qurulus xususiyyatlorinin 6yronmok mogsadi ilo
rentgen difraksiyasi, infraqirmizi- spektroskopiya, termik analiz vo s.
metodlarindan istifado edilmisdir. Bunun ii¢lin malum metodikalarla
sintez aparilib vo torkibindo miixtolif miqdarda radium saxlayan
radium-silikat sistemlori alinib. Radium - silikatin sintezi ti¢iin RaCl,
va TEOS (tetraetilortosilikat) mohlullarindan, reaksiyanin araliq
mohsullarmin ~ tomizlonmoasi  {iclin  sirko  tursusundan istifado
olunmusdur. Ovvalco TEOS mohluluna RaCl, sonra iso miisyyon
(T>60°C) temperaturda CH;COOH qatilmigdir. ©®molo golon C:HsOH
araliq mohsulu CH3COOH ilo reaksiyaya girir vo noticodo etilasetat
efiri omolo golir. Miixtolif torkibli silikatlarin alinmasi tigin TEOS va
RaCl> mohlularindan uygun olaraq 1:1, 1:10, 1:20 nisbatindo
gotiiriilmiisdiir. Reaksiyanin tonliyi vo ya sistemin sintezi osason
asagidaki kimyavi reaksiyalar tizro aparilib:

Si (OC,H5)4 + 4H,0O — Si(OH)s + 4CoHsOH (1)
Si (OH)4 + RaClr — (RaO)x(SiOz)y + 2HCI )
C>HsOH + CH3COOH — CH3;COOC,Hs+H>O 3)

Alinmig birlogsmalarin torkibini imumi olaraq (RaO)x(Si02)y kimi
ifado etmok olar. Osason ii¢ torkibli radium-silikat sistemi alinib vo
cadvalds onlarin radiumun miqdarindan asili olaraq aktivliklori, eloco
do radiumun miqdari verilib:

- I tarkibds 0,6 % Ra olan (RaO)x(SiO2)y
- 11 torkibdo 4,8 % Ra olan (RaO)x(SiOz)y
- IIT tarkibds 10,1 % Ra olan (RaO)x(SiO»)y

Almmis miixtolif aktivlikli radium silikat sistemlori T=373K
temperaturda vakuum soraitindo qurudulmusdur. Sintez olunmus
radium-silikat sistemlorinds radionuklidlorin xtiisusi va effektiv aktivliyi
- 186 keV enerjili gamma kvantlar osasinda qamma-spektrometrik
metodla Canberra (ABS) firmasinin istehsali olan yiiksok tomizlikli
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germanium detektorlu HPGe gqamma-spektrometrds toyin olunmus vo
uygun olaraq 260, 2500, 6100 Bk/q —a barabar olmusdur.
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Sakil 1. Tarkibds 10,1 % radium olan radium-silikat sisteminin
gamma spektri

Cadval 1.
(Ra0)x(Si02)y birlosmalarinds radiumun aktivliyi vo miqdar
Niimunonin adi Aktivliyi, Bk/q | Niimunonin torkibinds radiumun
N miqdar1, %-1a
(Ra0)«(Si0») 260 0.6
(Ra0)«(Si0») 2500 4.8
(RaO)(SiOy)y 6100 10.1

Bundan olavo, (RaO)«(SiOy)y, sistemindo elektrofiziki
xassolorinin todqiq edilma {sullari, radiasiya-heterogen sistemlorin
sothindo gedon proseslordo omologolon mohsullarin  analizinin
metodikasi, parametrlorin  toyininin  xstalarmm  giymotlondirmo
metodikast verilmisdir. Alinmis miixtolif aktivlikli nlimunslorin qurulus
formasi rentgen difraksiya metodu ilo toyin olunmusdur. Tadqiq olunan
niimunalorin rentgen faza analizi DSADVANCE (Almaniya) ovuntu
difraktometrindo yerino yetirilmisdir. Is rejimi: 40kV, 40mA, CuK;
siialanma, A=1,5406A, 05°<20<80°, T=300K  gétiiriilmiisdur.

9




Niimunolorin termik analizi Perkin-Elmer STA 6000 (Amerika)
cihazinda aparilmisdir. Olgmo zamam niimunalor 5°C/doq siirati ilo
qizdirtlmis va sistemin bircinsliyinin saxlanilmast {iglin arqon qazinin
stiroti 20 ml/doq gotliriilmiisdiir. Alinmis spektrlordon endo- vo ekzo-
effektlorin  enerjilorinin  hesablanma  metodikast  verilmis  vo
temperaturdan asili olaraq kiitlonin miixtolif temperatur intervalinda
doyismasinin metodikasi verilmisdir. Struktur olagslorini dyranmok
mogsadilo Infra Qumuzi (IQ) -spektroskopiya metodundan istifado
edilmigdir. Radium-silikat niimunolorinds 1Q-udulma spektrlorinin
“Specord 71 IR” (Almaniya) spektrometrindo 4600 — 400 sm™ tezlik
diapazonunda ¢okilma metodikasi verilmisdir. Daxili va xarici gamma-
stialanmanin tosiri altinda radium-silikatlarda yaranan paramagqnit
morkaozlorin todqiqi EMX plus Bruker markali EPR spektrometrindo
aparilmis vo elektrik xassolorinin olgiilmasi metodikas1 verilmisdir.
Radium-silikat sistemlorinin istiraki ilo suyun radiasion vo radiasion
termik pargalanma mohsullart “Agilent-7890” vo “Svet-102” markali
xromatoqraflarinda analiz olunmusdur. Tocriibi xotalar toyin olunub.
Qamma-siialarin udulma dozasi ferrosulfat dozimetrik tisulu ilo toyin
olunub. Todqiq olunmus sistemlorin vo etalon dozimetrin elektron
sixliglart asasinda konkret torkibli radium-silikat torsfindon udulan
doza qiymatlari toyin olunub.

; ne
i, -.“u.‘u.il h«h LMMJ?“M#MMW« il .

2Thela - Scke 2Theta - Scale

Sokil 2. SiO2 birlasmasinin Sakil 3. tarkibinda 10,1 % radium
rentgen-difraktoqrami olan radium-silikat birlosmasinin
rentgen difraktoqramm
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Tadqgiqatlarin miiqayiseli aparilmasi {iglin (RaO)x(SiOz)y - la
yanagi tomiz SiO; birlogsmasi do sintez olunmus va sintez olunan biitiin
niimunalorin rentgen faza analizi aparilmisdir. Difraktogrammalardan
molum olur ki, SiO; amorf quruluslu, (RaO)x(SiOz)y  kristallik
qurulugdadir vo torkibinde miixtolif sayda su molekullari laylar arasi
soviyyalords yerlogmisdir.

Uciincii  fasildo radium izotopunun tobiotdo vo niive
materiallarmda  osason U?*®  izotopunun pargalanma zoncirindo
yaranmas, silikat vo radium silikat sistemlorinin IQ - vo Diferensial
termik analiz (DTA) analizlorinin aparilmasindan bohs olunub:

U238 a >Th234 ﬂ >Pr234 ﬂ >1]234 a )Ra226 (4)

Yaranmig Ra®?® izotopu da qeyri-stabil niivoye malik olub

yarimparcalanma periodu T'1 /o= 1600 il olmagq]la alfa parcalanir:

R 226 94,6%«a Rn222 a Po?18 a ppl4 a ( )
5,4%Y (T1,,=1600 il) T1/,=3,8235gin T1/,=311doq T1/,=268doq

Ra?? izotopunun parcalanma prosesindo 94,45 % ¢iximla enerjisi
E.=4,7843 MeV olan o-hissacik vo E, = 4,601 MeV olan 5,55 %
¢iximla gamma- stialar ayrilir.

Radiumun qiz mohsulu olan Rn?*? enerjisi E=5,46 MeV olan
99,99 % c¢iximla, T1 = 3,8235 giin yarimpargalanma periodu alfa

pargalanmaya ugrayaraq polonium Po?!®izotopu verir.

Goriindiiyii kimi torkibindo Ra®*® izotopu olan istonilon sistem
energetik vo uygun olaraq elektrofiziki geyri-tarazli halda olacaqdir.
Odur ki, bu ciir sistemlorin elektrofiziki xassalorindo bu dayisikliklarin
vo otraf miihit ilo tomasinda gedon proseslorin do tosiri altinda geyri-
tarazli halin mévcudlugu gozlonilon olacaqdir.

Tadqigat obyektlorindo radium ilk olaraq otraf miihitlo tomasinda
formalagan hidrat ortiiyli vo su Ortiiyliniin elektrik kegiriciliyina tosir
gostara bilmasini nazars alaraq ilkin bu faktorlarda doayisikliklor tadqiq
olunub. Radium-silikatin hidrat 6rtiiyiino radiumun tosiri IQ-Furye
spektrometrik vo termoqravimetrik iisullarla todqiq olunub. Radiumun
kation va radiumun enerji monbayi kimi silikat sisteminin xassalorino
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tosiri tomiz SiO; -in xassolori ilo miigayisoli tadqiqi osasinda miioyyon
edilib.

Ilkin SiO2 vo (RaO)x(SiO2)y sistemlorinin IQ-Furye spektrlori
sokil 4-do verilib.Miisahido olunmus udma oblastlar1 standartlara uygun
olaraq identifikasiya edilib va naticalor 2-ci cadvalda verilib
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Sakil 4. Silisium vo torkibindd miixtolif miqdarda radium olan
radium- silikat niimunalorinin Q- udulma spektrlori; 1-SiO2;
2-tarkibind» 0,6 % radium olan radium-silikat niimunasi;
3-torkibindo 4,8% radium olan radium-silikat niimunasi;
4-tarkibindos 10.1 % radium olan radium-silikat niimunasi

Goriindiiyii kimi, radiumun daxil edilmasi ils SiO» -9 aid udulma

zolaglarinin intensivliyi azalir, hidroksil ortiiyline aid udma zolaglarinin
miiqdar1 va intensivliklori artir.
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Cadval 2.
Silikat vo radium qrupu olan silikatlarin udulma zolaqlarimin
vaziyyati v intensivliklori

Odobiyyat naticalari al};lzcnnﬂii(izrllsr
Udulma Udulma spektri, Udulma spektri,
spektri, sm™! sm’! Valent ragslor sm’!
3450 3450+10 v(OH) 3450+10
1620 165045 O(HOH) 162045
1580 1588 0(HOH) 1590
1180 1180 v(SiOy) 1180
955 963 v(Si0y) 950
905 920+3 v(RaO)vs 908+2
870 878 Vv(Si02) 880
830 835+4 v(RaO)v, 83042
809 812+1 v(Si0O») 810+1
610 617 9 (Si0») 616
500 520+10 3 (Si0Oy) 520+5
420 431+4 v(Ra0) 428
305 3151 9 (Si0») 312+2
268 278 6(RaO)v> 266
- - v(Ra0) 128+1

Radium-silikat sisteminin hidrat Ortiiylino tosirini xarakterizo
etmok moagsadile ilkin SiO; vo torkibindo miixtalif miqdarda radium
saxlayan (RaO)x(Si0Oz)y sistemi termoqravimetrik iisulla tadqiq olunub.
Niimuns ti¢iin sokil 5-da torkibinds 10,1% radium olan (RaO)x(SiOz)y
sisteminin differensial termoqrammasi verilib.
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Sakil 5. Tarkibinds 10,1% radium olan radium-silikat sisteminin

differensial termoqrammasi

Goriindilyii kimi DTA xottindo dehidratlasmaya aid olan genis
endopik vo kiitlo itkisini ifado edon TG xottindo miixtolif itki
proseslorino uygun oblastlar miisahido olunub. Torkibinde miixtalif

miqdarda radium saxlayan (RaO)x(SiO)y

numundlorinds hidrat

ortiiylindo agkar olunmus ii¢ temperatur oblastinda kiitls itkilori codval

3-do verilib.
Cadval 3.
Siialanmamis (RaO)x(SiO2)y niimunalorinds Kiitlo itkilori
Niimunonin adt I qrup T<280 | MqrupT<300+54 I qrup
°C 0°C T>650 °C
Temperaturdan ash olaraq niimunslarin kiitls itkisi, %-la
Minimum aktivlikli 6 ) 1
(RaO)(Si02)y
Orta aktivlikli
(RaO)(SIOy), 1 H 2
Maksimum aktivlikli
(Ra0),(Si0), 20 17 2
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Goriindilyli kimi radiumun miqdan artdiqca hidrat Ortiiyiiniin
miqdar artir. Daha ¢ox artim miixtolif xarakterli adsorbsiya olunmus
molekulyar suyun miqdarinda kaskin sokilde miigahids olunub.

Qeyd olundugu kimi isin asas magsadi (RaO)x(Si02)y sisteminin
model radioaktiv birlosma kimi suyun radiolitik pargalanmasindan
hidrogenin alinmasi oldugunu nozors alaraq xarici gamma siialanmanin
(RaO)«(Si0Oy)y sisteminin hidrat ortiiyiine D < 50 kGy gamma siia
udulma enerjisi oblastinda doyismo ganunauygunlugu todqiq olunub.
Sokil 6-da gostorilmis temperatur oblastlarinda hidrat ortiiyiindo kiitlo
itkisinin gamma-siialarin udulma dozalarindan asililig1 verilib.

T.c"
0 100 200 300 400 500 600 700 300 900 1000
o T . . . . . . : . . .

40 F

0 10 20 40 50

30
D, kQr

Sakil 6. Miixtalif aktivlikli radium-silikat birlosmoalorinin termiki
analiz zamam Kkiitls itkisinin udulma dozasindan asihhgi, 1- SiO2
birlosmasi; 2- 260 Bk/q aktivlikli radium-silikat sistemi; 3- 2500
Bk/q aktivlikli radium-silikat sistemi; 4- 6100 Bk/q aktivlikli
radium-silikat sistemi

Ayri- ayr1 oblastlarda desorbsiya olunan hidrat ortiiyiine D =50
kGy dozada qamma siialarm tosiri cadval 4-ds verilib.
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Cadval 4.
Siialanmadan sonra radium-silikat niimunoalorinda Kkiitls itkisinin

dayismasi
Niimunanin ad1 I I I qrup
qrupT=<280 °C qrupT<300+540 °C | T>650 °C
Temperaturdan asl olaraq niimunslarin kiitls itkisi, %-la
Minimum aktivlikli 4 2 1
(RaO)x(SiOz)y
Orta aktivlikli 11 4 3
(RaO)x(SiOy)y
Maksimum aktivlikli 12 5 4
(RaO)(Si02)y

Cadvaldon goriindiiyli kimi xarici gamma-giialarin tosiri altinda
osasan molekulyar sokildo adsorbsiya olunmus su molekullart giiclii
radiolitik parcalanmaya ugrayir vo parcalanma mohsullarinin struktur
fragmentloari ilo qarsihigh tesiri naticasinde OH qruplarinin miqdarinda
artim miisahido olunur. Radiumun miqdarimin yiiksok qiymaotlorindo
hidrat Ortiiylinun par¢alanma siirotlori daha yiiksok olur:

Ra0-Si0; (H20)x — Ra-SiOr-OHH:O)\1 +H  (6)

Sokil 6-dan goriindiiyli kimi kigik miqdarda radium torkibli
(A=260 Bk/q) niimunslords qamma siialanmanin tasiri altinda hidrat
ortiiylinde doyisiklik toyinat xatalart ¢ar¢ivasinde SiOz-ya uygundur.
(Ra0O)x(Si0»)y sisteminda radiumun aktivliyi artdiqca hidrat ortiiyiiniin
miqdan artir vo bu artim A> 5000 Bk/q giymatlorindo daha yiiksok
olur.Termoqrammalar osasinda miixtolif aktivlikli (RaO)x(SiO2)y
sisteminin dehidratasiya proseslorinin entalpiyasi toyin edilib. Miioyyan
olunub ki, radiumun miqdan artdiqca dehidratlagma proseslorinin
entalpiyast 4 +~176 mC/mq intervalinda artir.Sabit 600 °C -do xarici
gamma-siialanmanin 1 Gy enerjisino diison (RaO)x(Si02)y sistemindo
dehidratlagma siirati radiumun aktivliyinin 260 + 6100 Bk/q intervali
arttiminda 0.43 + 0.78 faizlo itki/Gy arasinda doyisir. Yoni yliksok
aktivlikli radium-silikat sistemindo radiasiya-termik dehidratlasma daha
slirotlo bas verir.

Radiumun pargalanma reaksiyasindan  goriindiiyii  kimi,
Ra?—Pb*"* radioaktiv ¢evrilmo zoncirindo yiikli vo enerjisi
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E~4,7843 + 5.5460 MeV intervalinda olan alfa-hissaciklor vo
E~=4,601 MeV olan gqamma-siialar ayrilir ki, onlarin tosiri altinda
silikat matrisasinda yiiklii hissaciklorin alinma ehtimali boyiikdiir. Odur
ki, (RaO)x(S10y)y sisteminin elektrik kegiriciliyina ham daxili, ham do
xarici giialanmanin tosiri dyronilib. (RaO)«(SiO2)y sistemi goriindiiyi
kimi yiliksok hiqroskopikliys malikdir vo hidrat Ortiiyii radiumun
aktivliyi artdiqca artir:

(Ra0) (Si0,), -nH,0= = n+ p+H,0",0H ,H" 7
y

Daxili stialanmanin tasiri altinda (RaO)x(Si02)y-nH>O sistemindo
Si0; matrisasinda n-elektron, p- desik xarakterli yiikdasiyicilart vo
hidrat ortiiyii ilo alagodar (7) tonliyindo gdstorilon ionlar yaranir. Bu
proseslorin  siiroti radiumun-silikat sistemindo aktivliyi artdiqca
yiiksolacokdir vo son naticads elektrik kegiriciliyi do artacaqdir. Hidrat
Ortliyiiniin qizdirmaqla azalmasi, sistemdo yiikdasiyicilarin azalmasina
sobab  olacaqdir. (RaO)x(SiOz)y: nH2O  sisteminin  elektrik
kegiriciliyindo dehidratasiyanin bas verdiyi temperatur oblastinda
temperatur artdiqca sokil 7-do gostarilon ganunauygunluqla azalir.

6.0 3
-6.5
7.0 3
7.5 ]
20

2.5 J

0.0 3
0.5 3
ETTE
E 1
-10.5 3
E ) ) ) —3

are i,

16 Onmy”

TE)
Sokil 7 (RaO)x(SiO2)y'H20 sisteminin elektrik Kkeciriciliyinin
temperaturdan asihihg, A=6100 Bk/q , 1-ilkin, 2- 1 saatdan , 3- 24
saatdan sonra

Odur ki, tadqiq olunmus temperatur (T= 300 + 673 K) oblastinda
0 = f(T) asitlihigr dielektriklora xas temperatur asililigindan forgli olur.
Hidrat ortiklii vo T = 550 °C -do Olgiilmiis, dehidratlagmus
(RaO)«(Si02)y niimunolorinin  elektrik  kegiriciklorinin = niimuna
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torkibindo radiumun aktivliyindan asililiglar sokil 8-da verilib.
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Sokil 8. (RaO)x(SiO2)y niimundlorinin hidrat ortiiklic (1) vo
dehidratlasmus halda (2) elektrik keciriciklorinin niimunslorin
torkibindos radiumun aktivliyindon asihihgy, 1-T =300 K, 2-T=550K

Goriindilyii.  kimi  (RaO)x(SiO2)y niimunolorinds  radiumun
aktivliyi artdigca hom hidrat oOrtiiklii, hom do dehidratlagsmis halda
elektrik kegiriciliyi xotti olaraq artirBu iso onu gostorir ki,
(RaO)(Si0y)y sisteminds radiumun parcalanma mohsullart sisemds
olava yiikdastyicilart yaradir.

(RaO)(Si0y)y sistemindo xarici qamma-siialanmanin  tosiri
altinda olavo yiikdasiyicilarin yaranmasini xarakterizo etmok tiglin
miixtolif aktivlikli niimunalorin elektrik keciriciliyine gamma siialanma
dozasmin tosiri tadqiq olunub. S$akil 9-da (RaO)x(Si0O2)y sisteminin
elektrik kegiriciliyinin gamma siialanma dozasindan asililig verilib.

3
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Sakil 9. (RaO)x(Si0O2)y sisteminin elektirik kegiriciliyinin siialanma

miiddatindon asthh@, T= 300 K , D= 0.38 Gy/san, 1-260 Bk/q, 2-
2500 Bk/q, 3-6100 Bk/q).
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Goriindiilylii kimi 1gd = f(D) asiliigr baslangic D<10 kGy
oblastinda xatti xarakterli vo D = 10 + 50 kGy oblastinda statsionar hala
kegir. Alinmis noticolor osasinda (RaO)x(SiO)y sistemindo xarici
gamma-giialarin ~ tosiri  altinda  ylikdasiyicilariin -~ amologolmo
stiratlorinin  vo onlarin  statsionar qatiliqlar1 niimuna torkibindo
radiumun aktivliyi artdiqca artmasi naticasine golmok olar. Alinmis bu
naoticolor  osasinda  radiasiya-heterogen  proseslorin = modvcud
mexanizmlori ¢argivasindo (RaO)x(Si0»)y sisteminin istiraki ilo suyun
radiasiya-kimyoavi par¢alanmasi noticosindo molekulyar hidrogenin
radiasiya-kimyovi ¢iximinin radiumun aktivliyi artdiqca artmasini
gozlomok olar.

Dordiincii fosilda ilkin olaraq radium torkibli silikatda daxili
stalanma  noticosindo  sistemo  verilo  bilocok  enerjinin
giymatlondirilmasi aparilib.

Radium - U?*® sirasmin qiz elementi olub asason alfa pargalanma
ilo radioaktiv radon qaz1 verir. Radium-radon pargalanmasinda osrlik

tarazliq hali asason 7 > 10T Y, miiddstindo alinir. Tacriibi miisahidolor
2

gostarir ki, 7 > 15 vaxtlarinda tarazliga meyllilik miisahids olunur:

Bu zoncir {izrs radioaktiv pargalanma noticosindo yaranan Rn**?
aktivliyinin ana izotop ilo tomas vaxtindan asililig1 asagidaki empirik
ifads 1la tayin edilo bilar:

A(Rn) = A(Ra)(1 — e*?) 9)

Burada A(Ra) — aliman radonun aktivliyi, A(Ra) -niimunado
Ra?? aktivliyi, T — miisahido vaxti, A -Rn*?? parcalanma sabitidir. Bu

tonlikdon goriindiiyii kimi, toqribon ¢, = %T Y qiymotlorindo Rn??? -nin
2

aktivliyi ilkin Ra?*® -nin aktivliyino toqribi berabor olur. Suyun
torkibindo radium saxlayan silikat sisteminin istiraki ilo par¢alanmasi
proseslorinds tadqiqi iizra tocriibalords (RaO)x(Si0z2)y + H20 sisteminin
gapali qalma miiddatlori Tgialanma vaxtina uygun oldugundan ampula
daxilinds Ra — Rn radioaktivlik par¢alanmasinda tarazli hal olmasin
qobul etmok olar. Tocriibo soraitindo bu vaxt orzindo Rn?*?? -nin
pargalanma proseslori do bag verir:
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Rn*? — Po?"® +a (10)

Naticods reaktor daxilindo yaranan radon gazinin emmonasiyasi
bas verir. Bu pargalanma sirasma baxsaq osrlik tarazliq sorti Po?'®- o
kimi totbiq oluna bilar. Belo ki, (5) sirasina baxsaq asrlik tarazliq tiglin
osas olan T1/ (ana) >> T1/ (qiz) sorti Po*'® amolo goleno kimi

Odanilir. Odur ki biz, osrlik tarazliq sortine gors birinci ii¢ pargalanma
ticiin asagidaki ifadoni yaza bilorik:
MN1= 2N =23N3 (11)

Osr tarazliq sortino uygun olaraq, miioyyon vaxtdan sonra T >>
T1 /s (Rn)>>T1 /s (Po) sistemindo mdvecud olan Rn??? vo Po*!® har bir
maddodo miqdarlan toyin oluna bilor. Bunun iiciin izotoplarmn T1 fy ™
qiymatlori asasinda asagidaki ifads iizro onlarin radioaktiv pargalanma
omsallar1 toyin oluna bilor:

P 0,693

T )
/5

Tacriiba soraitindo movcud olan radioaktiv izotoplarmn radioaktiv
parcalanma sabitlori vo miqdarlari asagidaki cadval 5-do verilib.

(12)

Cadval 5.
Isr tarazhgl halinda izotoplarin reaktorda miqdarlan
Izotopun adi A Bk/q-san A, san’! N, Atom/qram
Ana izotop, Ra™ 6100 1356 - 10! 45101
Rn?2 6100 2.9-10° 2.1-10°
Po*!® 6100 3.79 -10° 1.61 - 10°

Suyun radiasion-katalitik parcalanmasinda reaksiya mohsulu olan
hidrogen katalizatorun vahid ¢okisine nisboton hesablandigindan
tarazliqgda olan izotoplarin vahid zamanda pargalanma miqdaria goro
katalizatora verilon enerji hesablana bilar.

Ilkin Ra?*® torofinden vahid zamanda sistemo buraxilan alfa-
hissaciklorin enerjisi agsagidaki ifads ilo toyin edils bilar:

E, =4-E, (13)
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Burada E.y, - radium torofindon silikata alfa hissaciklor vasitasilo
verilan enetji, Eq -har alfa hissociyin enerjisi, A -aktivliyi

Tocriibolordo  gotiiriilon  niimunolorin - maksimal — aktivliyi
A = 6100 Bk/q-san igiin verilon enerjini qiymatlondirok:

E(Ra) = 6100 - 4.77MeV =2.92-10* MeV/q-san (14)
Uygun olaraq digor izotoplar torofindon silikata verilon enerji
qiymatlondirils bilar:

E(Rn) = 6100 - 5.59MeV = 3.41-10* MeV/q'san (15)
E(Po) = 6100 - 5.46MeV = 3.33-10* MeV/q-san (16)

Bu elementlorin alfa pargalanmasi zamani buraxilan gamma va
beta stialarin enerjilori nisbaton kicik oldugunadan nozsrs alnmayib.
Umumi alfa aktiv izotoplar torafindon daxilden silikata verilon enerji:

SEi(o)=2.92-10* +3.41-10°+3.33:10°=9.66 - 10° MeV  (17)
TEi(0)=9.66-10'°eV/q-san (18)

Bu hallarda enerji dasiyicisi Hef oldugundan, onlarn silikat

sistemlori ilo qarsiligh tosiri zamani ionlagsma, hoyocanlanma vo
sturuktur defektlorinin yaranmasi daha ehtimalli olacaqdir. Todqigat
zamani xarici siialanmanin intensivliyi:

D=0.15 Gy/san = 0.15-10> '6.24-10" eV/q-san=0.936-10"°
eV/q-san=9.36-10'*eV/q-san (19)

Lakin nozors alsaq ki, xarici qamma-gsiialanma ilo katalizatorun
torkibino daxil olan element atomlar1 arasinda enerji miibadilosi osason
kompton sopilmasi ilo bag verir, daxili siialanmanin suyun radiasion
heterogen pargalanmasinda rolu gozlonilon olmalidir. Odur ki, bu tosiri
qiymatlondirmok va goalocak galps radioliz proseslorinde alfa-giialarin
rolunu aydinlasdirmagq {igiin suyun radium torkibli silikatin istiraki ilo
T= 300 K temperaturda qamma radiolizindon hidrogenin alinma
kinetikas1 todgiq olunub. Bu magsadla xiisusi ampulalarda m = 4 107
q radium torkibli silikat itizorine ampula hacminde buxar sixligi p = 5
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mgq/sm® migdarma uygun su adsorbsiya qurgusunda adsorbsiya olunub,

qapali sokildo Co® -izotop menbayinde D = 0.15Gy/san intensivlikdo
miixtolif vaxtlarda slialandirmaqla prosesin kinetikas1 todqiq olunub.
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Sokil 10. Miixtalif aktivlikli (RaO)x(SiOz)y istiraki ilo suyun
radiasion Kkatalitik parcalanmasindan hidrogenin alinmasinin

kinetikasi, T=300 K, D = 0,15 Gy/s, p =5 mq/sm’, 1.A= 260 Bk/q;
2. A=2500 Bk/q; 3. A= 6100 Bk/q,

Uygun metodika ilo miixtolif aktivlikli radium torkibli silikatin
istiraki1 ilo suyun radiasion-katalitik pargalanmasindan hidrogenin
alinma kinetikas1 tadqiq olunub. Molekulyar hidrogenin alinmasmin
radiasiya-kimyavi ¢iximu iki ciir hesablanib:

W(H
Gum(H2) =Dkt(T3u 10? (20)
Gaas(Ha) =222 102 @1)

Birinci komiyyot {imumi radiasion-heterogen proseslorin
effektivliyi, enerji cevrilmosinin faydali i omsalinin hesablanmasi
liglin, ikinci komiyyat iso bork fazadan adsorbsiya olunmus fazaya
enerji Otlirlilmasi proseslorini  xarakterizo etmok iiciin hesablanib.
Tacriibi eksperimentlorden alinmis naticalar cadval 6-da verilib.
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Cadval 6.
Miixtalif aktivlikli (RaO)x(SiOz2)y sistemlorinin istiraki ilo suyun
parcalanmasindan hidrogenin alinma kinetikasinin naticalori

. . . W(HZ), Gads(H2), Gﬁm(Hz),
226
(RAONEI00), sistemind Ra molekul. | molekul/ molekul/
yL BrA ql.san’! 100 eV 100 eV

260 (D=0.5 Gy/san) 0.28-10 1.86 0.009
2500 (D=0.5 Gy/san) 0.21-10 13.5 0.068
6100 (D=0.5 Gy/san) 0.35-1013 22.58 0.113
ilkin silikat (SiO»), (D=0.28 Gy/san) 9-10" 10 0.05
Tomiz suyun homogen gamma ) 0.45 )
radiolizindo Gim(H>), molekul/100 eV '

Goriindiiyii kimi, ilkin silikat vo radium torkibli silikatin istiraki
ilo suyun radiolizi naticesindo hidrogenin c¢iximi tomiz suyun
radiolizindon 4 + 50 dofo yiiksokdir. Bu da onu gostorir ki, silikat vo
radium torkibli silikat suyun radioliz prosesindo radiasion-katalitik
aktivliys malikdir. Radium torkibli silikatda radiumun aktivliyi artdigca
radiasion-katalitik aktivlikdo artir. Bu artim asason iki sababdon izah
edilo bilor:

- radium Ra*? kationunun su molekullar: iigiin giiclii adsorbsiya
morkazi rolu oynamasi noticosindo enerji Otlirlilmasi iiciin olverisli
sorait yaradilmast,

- radium vo onun qiz par¢alanma izotoplarinin verdiyi olave
enerji naticasinda parcalanma prosesinin siiratlonmasi.

Radium torkibli silikatin istiraki ilo suyun radiolizi prosesindo
hom daxili, ham do xarici siialanma naticasinds tipik dielektrik olan
silikat sistemlorindo osas enerji dasiyicilart  olan geyri-tarazl
yiikdastyicilart vo hoyocanlanmis hallar yaranir (7-ci tonlik {izro).

Sothi soviyyado adsorbsiya olunmus su molekullar ilo yaranmis
vo sothi saviyyoyo miqrasiya etmis yiik dasiyicilart vo hoyocanlanmig
hallarin qarsiligh tesiri naticesinde su molekullart asagidaki sxemlor
lizro par¢alanmaya ugrayir:

H20; + p—H,0" (22)
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H,Os" +e—H0s (23)
H,Os"— H+ OH (24)
H>0s + ex—H,0" — H+ OH (25)

Asag1 temperaturlarda araliq mohsullar hidrogen atomlarindan
molekulyar hidrogeno asagidaki reaksiyalar iizro ¢evrilir:

H+H—- H: (26)
Bu zaman boyiik ehtimalla

H+ OH—H-O (27)
oksina proses do bas verir.

Qadagan olunmus zona eni toqriban  Eg = 10 eV-5 uygun olan
silikat sistemlorinds geyri-tarazli yiikdastyicilarinin amolo golmasinin
hadd enerjisinin  En =2 E; oldugunu noazoro alsaq, xarici qgamma
stialarin tosiri altinda onlarm ¢iximi1 G(n,p) = 4-5 ciit/100 eV gozlonilir.
Bu ¢iximla n,p ciitliiylinun istiraki ilo yuxarida gostorilon sxem {izra
hidrogenin ¢ixim1 G(Hz) = 2-2.5 molekul/100 eV olmali idi. Miisahido
olunmus GuimH) giymatlori gostorir ki, T = 300 K-do suyun radium
torkibli silikatlarin istiraki ilo radiolizindo daxili vo xarici siia
enerjilorinin hidrogena cevrilma proseslorinin effektivliklori nisbaton
asagidir. Bunun osas soboblorindon biri kimi yaranan ikinci
elektronlarin tomas miihitino emissiyasi ola bilor. Bu faktoru nozoro
almaq Ugilin silikat sisteminin suda emulsiya halinda radiolizinden
hidrogenin alinmasinin kinetikasi tadqiq olunub. Tadqiqatlar ilkin SiO:
ilo on yiiksok aktivlikli radium torkibli silikat timsalinda suyun satho
adsorbsiya olunmus vo emulsiya (m=0.2q H>0O) hallarinda miiqayisali
aparilmigdir. Alimmis kinetik oyrilor osasinda T = 300 K-do, D=0.28
Gy/san intensivlikli gamma-gsiialanma rejiminds molekulyar hidrogenin
alimmasinin kinetik parametrlori toyin edilib va cadval 7-do verilib.
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Cadval 7.

flkin SiO: ils on yiiksok aktivlikli radium torkibli silikatin suyun
satha adsorbsiya olunmus vo emulsiya hallarinda miiqayisali
alinmis giymatlori

Katalizator niimunalori D T W(Hy), Gaas(Ho), Gim(H),
vo suyun radioliz Gv/san K’ molekul. molekul/ molekul/
soraitindo hali y ql.san’ 100 eV 100 eV
?fhllgqg HoOus (mio= |58 | 300 | 9.1-10" 10 0.005
Silikat =+ HoOemusiva | 58 | 300 | 0.33-10 0.9 0.18
(mHzo= 0.2 q)
Radium torkibli silikat,
A= 6100 Bk/g'san + | 028 | 300 | 2.44-10" 28 0.14
Hy0u4s. (mio=5 -107q)
Radium torkibli silikat
A= 6100 Bk/g'san + | 028 |300| 6.9-102 2 0.40
HZOemulsiya (mHZO: 0.2 q)

Alnmis noticolor osasinda katalizator + su sistemindo xarici
stialanma noticasindo tomas miihitina emissiya olunan ikinci elektron
stialanmasmnin vo daxili slialanmanin suyun heterogen radiolizinda
rolunu qiymatlondirmok olar. Silikat sistemindo tomas miihitino
emissiya edon elektronlar vasitasi ilo hacmdo galan vo sothi soviyyado
istifado olunan enerjidon 3.6 dofo ¢ox enerji dagmur:

G im.emis.(H2)
G imhacm.(H2) 3.6 (28)

Radium torkibli silikatin istiraki ilo suyun radiolizinds (A = 6100
Bk/q) tomas miihitino hocmdon toqribon 3 dofo gox enerji elektronlar
vasitasi ilo emissiya olunur. Radium torkibli silikat (A = 6100 Bk/q) ilo
ilkin tomiz silikatin suyun radiolizinds radiasion katalitik aktivliyi
daxili siialanma naticosinda toqriben 2.2-2.8 dofs artir.

Radium torkibli  silikat istiraki  ilo  suyun radiolitik
par¢alanmasinda qeyri-tarazl ylikdastyicilarmim rolunu
miioyyonlosdirmok mogsadi ilo EPR metodu ilo T=77K-do D=0.38
Gy/san intensivliklo slialanma noticesindo paramaqgnit markozlorin
omalogolma kinetikasi todqiq olunub. Radium torkibli silikatin hidrat
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Ortiiylindon qgismon tomizlonmis niimunolorinin EPR  spektrindo
elektron, desik markazlor vo H-o xas xatlor miisahida olunub.

Radium torkibli silikatin sothindo su molekullart oldugu halda
spektrda elektron vo desik morkozlori, OH gqrupuna aid xatlorlo yanasi
H atomlarina xas dublet do miisahido olunur.Sothi soviyyado su
molekullar1 oldugda desik morkozlorino xas xattin intensivliyi koskin
sokildo azalir vo miioyyon vaxtdan sonra miisahido olunmaz olur.
Radium torkibli silikat 77 K-do gamma siialanma zamani desik
markozlorin amalogolms kinetikasi todqiq olunub vo radiasiya kimyovi
¢iximin qiymati G(DM)=0.31 hissocik/100 eV toyin edilib.

Alinmis naticalor asasinda qamma siialarin radium torkibli silikat
+ su sistemino tosiri zamani, paramaqgnit hissociklorin alinmasi
mexanizmi agagidaki sokildo toklif edilib:

(Ra0)x(5i02)y—(RaO)x(SiOz)y+n+p (29)
ntLa—L, _—elektron morkoz (30)
P+Lp—Lp _desik morkoz 31)
H205+p—> HZOSJr (32)
H,0s+e— H,Os*—H+OH (33)
H+S—H; — H atomlart (34)
OH+S—OHs  — OH qrupu (3%5)

Besinci fosildo niivo pargalanmasindan alinan golpolorin  kinetik
enerjisi asason miihitds istilik enerjising ¢evrildiyinds, suyun silikat vo
radium-silikat sisteminin sathinde par¢alanmasi noticosinds molekulyar
hidrogenin amalagalmas proseslarine tempuraturun tasirinin tadqiqindsn
bohs olunub. Odur ki, golpe radioliz proseslorinds reaksiya miihitinds
temperatur faktoru nazoro alinmalidir. Bu mogsadlo dissertasiya isindo
radium torkibli silikat sisteminin istiraki ilo suyun radiolizindon
molekulyar hidrogenin omologolmo proseslorine temperaturun tosiri
T=300-673K oblastinda todqiq olunub.

Miioyyon edilib ki, statistik soraitdo katalizatorun sabit
miqdarinda suyun radium torkibli silikat istiraki ilo radiolitik
parcalanmasindan ~ molekulyar hidrogenin alinma prosesi osason
temperatur (T), stia udulma dozas1 (D) vo suyun reaksiya miihitindo
buxar sixligi (pmo= mg/sm®) kimi faktorlardan asilidir. Qamma
stialarin sabit intensivliyindo udulma dozasinin tosiri siialanma vaxti ilo
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xarakterizo olunaraq kinetik oyrilorde ifade olunub. Alinmis naticalor
gostorir ki, miioyyon temperaturdan sonra istifado olunmus
katalizatorlarn istiraki ilo suyun termo-katalitik par¢alanma proseslori
bas verir (T > 473K):
T>473K
Katalizator + HHO ——— H + OH (36)
Odur ki, katalizatorlarin termokatalitik aktivliys malik oldugu
temperatur oblastinda radiasiya-katalitik aktivlik eyni soraitdo
aparilimig radiasiya-termik vo termik proseslorin siiratlori forqinden
toyin edilib vo sokil 11-do gostarilib:

Wr(H2)= Wrt(H2) — Wr(H2) (37)

N(H:)*10"", malekul/g

0 100 200 300 400 500 600
T.dag

Sokil 11. (RaO)x(SiO2)y miihitindo suyun (H2Obuxar) radiasiya-
termiki (2) vo termiki (1) parcalanmasi naticosindo hidrogenin
amoalagalmo Kinetikas,, T=573K, D=0,28Gy/s, pr20=5mQ/sm?

Radiasiya-katalitik proseslorin stiratlorinin qiymatlori asasinda
hidrogenin radiasiya-kimyavi ¢iximlari toyin edilib.

Suyun radium torkibli silikatlarin istiraki ilo radiasion-katalitik
parcalanmasindan hidrogenin alinmasina temperaturun tosiri aktivliyi
A= 6100 Bk/q olan olan radium torkibli silikat iizro todqiq
olunub.Biitiin kinetik parametrlor proseslorin kinetik oyrilori osasinda
tayin edilib va cadval 8 -do verilib.

27



Cadval 8.

Temperaturun suyun radium tarkibli silikatin va SiO2 -nin istiraka
ilo radiasiya-katalitik parcalanmasi zamani omals golon
molekulyar hidrogenin ¢iximina tasiri

, Pzl 7y [Wri(H),| Wr(Ha), | Wr(H), | Gaas(H2) | Gim(H)
0{)9‘2‘11{132; & [ ma éz [ molekul. | molekul. | molekul. | molekul/ | molekul/
Y sm’ s qlsan! | glsan! | qlsan! | 100eV 100 eV
(RaO)(Si0»),
1| L0 [373] 5 |028] - - 167108 191 0.96
A=6100 Bk/q
(RaO)(Si0»),
2| +H,0  |473] 5 |0.28]5.5-10° | 22108 (3.3-108 | 379 1.89
A=6100 Bk/q
(RaO)(Si0»),
3 +H,0  |573] 5 [0.28/8.3-1013|2.5-10" | 5.8-10° | 667 3.33
A=6100 Bk/q
(RaO),(SiO2)y
4] +H0 |673] 5 [0.28[1.03-10/0.28:10™*| 7.5-10" | 862 431
A=6100 Bk/q
5| Si0,+H:0 |673| 5 [0.28] 3.8:10 [3.30-10] 5.0-10° | 560 2.8

Goriindilyii kimi, temperaturun T=300-673K oblastinda artmasi
hidrogenin ¢iximin toqribon 38 dofa artirir.

Nozora alsaq ki, suyun termoradiolizinde T > 673K-do araliq
hidrogen atomlar1 hidrogen molekuluna asagidaki reaksiya iizra gevrilo
bilor vo ¢ixim Ghom(H2) = 8 molekul/100 eV-a ¢ata bilor.T= 673 K-do
Gads(H2) /Ghom(H2)=108 dofs ¢ox olmasi naticasina golmak olar:

H + H,O — H,+OH (38)

Homin cadvoaldo miiqayiso ii¢lin tomiz SiO»-nin istiraki ilo eyni
soraitdo  aparilmig suyun radiasion-katalitik  parcalanmasindan
molekulyar hidrogenin almmasinin kinetik parametrlori gostarilib.
Goriindiiyii kimi silikatin torkibino radioaktiv Ra** izotopunun daxil
edilmasi suyun radiasion-termokatalitik parcalanmasindan hidrogenin

alimmasinin radiasiya kimyavi ¢iximini ~1,5 dofs arturrir.
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Nozoro alsaq ki, movcud energetik niiva reaktorlarin aktiv
zonalarinda temperatur T~ 673 K-o yaxin qiymotlordo olur alinmis
naticalor real golps radiolizi prosesloring aid oluna bilar.

Ra??® torkibli silikatlarm istiraki ilo suyun radiasion-
termokatalitik ~ parcalanmasindan molekulyar hidrogenin alinmasi
prosesinin kinetik parametrlorino T=373 K vo T= 473 K -do reaktorda
suyun sixhigmin tosiri todqiq olunub. Miioyyan olunub ki, hidrogenin
radiasiya kimyovi ¢iximi Lengmiiir  kinetikas1 iizro bas verir vo
asagidaki tonliklo ifads olunur:

G(Hy) = —22H20. (39)

. L+bpHz0 . :
burada k - prosesin siirot sabiti, b-verilims soraitdo suyun

adsorbsiya tarazliq amsali, pizo-reaktorda su buxarinimn sixligi.

Son noticads silikat sisteminin elektrofiziki xassolorini nozoro
almaqgla xarici vo daxili slialanmanin tosiri altinda suyun heterogen
radiolitik pargalanma proseslorinds enerji dastyicilarinin omolo golmasi,
lokallasma, rekombinasiya vo diffuziya proseslorini nazors almagla
proseslorin mexanizmi toklif olunub.

OSAS NOTICOLOR

1. Torkibindo miixtolif qatiligda Ra**® olan silikat sistemi sintez
olunub. Qamma spektrometrik metodla sintez olunmus silikat
sistemlorindo radiumun aktivliklori toyin edilib, qurulus xiisusiyyatlori
todqiq olunub. Silikat sistemlorino daxil edilmis Ra%?, onun qz
par¢alanma mohsullart vo onlarin arasinda osrlik tarazliq sorti ilo
buraxdiglart daxili slialanma proseslori naticasindo ayrilan enerjilor
toyin olunub.

2. Daxili v xarici gamma siialanma naticasinde radium torkibli
silikat sisteminin hidrat ortiiyiindo bas veron proseslor Furye-IQ
spektroskopik vo derivatoqrafik tsullarla todqiq olunub. Miisyyon
olunub ki, silikatin torkibindo Ra’*’-nin aktivliyi artiqda hidrat ortiiyii
adsorbsiya olunmus molekulyar suyun hesabina koskin artir. Xarici
gamma slialanmanin tosiri altinda radium torkibli silikatlarda siiratli
dehidratasiya vo pargalanma proseslori bas verir. Miixtolif xarakterli
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adsorbsiya olunmus su molekullarmin parcalanma va desorbsiya
proseslori daxili stialanma ilo stimullasir vo olavo OH qruplarinin
omologolma proseslori bag verir.

3. Mioyyon olunub ki, radioaktiv radiumun yaratdigi daxili
stialanmanin tosiri altinda hidrat ortiikli silikatin elektrik kegiriciliyi
artir. Temperatur artdiqca dehidratasiya prosesi vo daxili stialanmanin
tosiri altinda yaranmig geyri-tarazli yiik dasiyicilarinin rekombinasiya
proseslori naticosindo elektrik kegiriciliyi azalir vo T>550°C-do silikata
moxsus keciriciliyo borabor olur. Xarici siialanmanin tosiri altinda
silikat sistemino xas elektrik kecriciliyinin artimi daxili stialanma ilo
stimullagir.

4. Radium torkibli silikat sistemlori suyun radiolitik
pargalanmasinda radiasion-katalitik ~aktivliyo malikdir. Ra?*°-nin
silikatda aktivliyi artigca onlarin istiraki ilo suyun radiolitik
parcalanmasindan hidrogenin alinma siiroti vo radiasiya kimyovi
ciximlarinda artim miisahido olunur. Bu artim daxili siialanmalarin
stimullagdirici tosiri noticosinda bag verir.

5. Xarici gamma siialanmanin tosiri altinda radium torkibli
silikat sistemindon emissiya olunan ikinci elektron siialarinin suyun
radiolitik parcalanmasindan hidrogenin omols golms proseslorinds rolu
toyin edilib. Miioyyon edilib ki, A=6100Bk/q-s olan silikat sisteminin
istiraki ilo suyun heterogen qamma radiolizindo tomas miihiting
emissiya olunmus elektronlarin istiraki ilo hidrogenin ¢iximi sathi
soviyyodo radiolitik parcalanmadan aliman hidrogenin ¢iximimdan
togribon 3-4 dofs coxdur. Yoni gqamma-siialarin radioaktiv silikat
sisteming tosiri zamani omalo golon ikinci elektron selinin osas hissosi
tomas miihitino emissiya edir.

6. Suyun radioaktiv silikat sisteminin istiraki ilo heterogen
radiolizindon hidrogenin alinmasi prosesino temperatur vo reaksiya
miihitindo suyun buxar sixligmin tosiri qanunauygunluglarn askar
olunub. Miioyyon edilib ki, radium torkibli silikat sistemi T>473K
temperatur oblastinda suyun parcalanmasinda termokatalitik
aktivliyo malikdir vo bu proseslorin rolu temperatur artdiqca artir.
Temperaturun T=300+673K oblastinda artiminda suyun torkibinds
A=6100 Bk/q-s aktivlikdo Ra*?® olan silikatin istiraki termo-
radiasion katalitik par¢alanmasindan molekulyar hidrogenin ¢iximi
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taqriban ~30 dofo artir. Si02-nin torkibine A=6100 Bk/q-s aktivlikde
Ra?% daxil edildikdo T=673K-do suyun termo-radiasion katalitik
parcalanmasindan hidrogenin ¢iximi radioaktiv olmayan SiO»-yo
nisbaton ~1,5 dofs artir ki, bu da daxili stialanmanin stimullasdirict
tosiri ilo izah oluna bilor. Alinmis noticolor osasinda suyun
radioaktiv ~ silikatlarin  istiraki ilo radiasion- vo radiasion-
termokatalitik parcalanma proseslorinin mexanizmi verilib.
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