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ISIN UMUMI XARAKTERISTIiKASI

Atom - hidrogen energetikasi son illordo yenidon dovriin on
mithiim elmi texniki  problemi kimi iroli ¢ixib. Belo ki, artiq
karbohidrogen monsoli enerji monbalorinin istifadosi katastrofik
ekoloji vaziyyat yaratdigindan vo digor alternativ enerji monbalori iso
geyri stabil vo giic faktorlarina goro tolobati 6domadiyindon atom-
hidrogen energetikasi vo atom energetikasi son illorde yena do dovriin
on aktual elmi texniki todgiqat istigamatlorindon biri olmusdur. Bu
magsadla do atom-hidrogen energetikasi sshasinda genis todqigat islori
aparilmaqdadir. Molum oldugu kimi Radiasiya Problemlori
Institutunda uzun iller bu sahads tadqiqatlar aparilib. Atom - hidrogen
energetikasinin  aktual istigamotlorindon biri do niivo ¢evrilmo
proseslorinin asas enerji dasiyict zorraciklorinin enerjisinin birbasa
suyun parcalanma proseslorindo istifadosidir. Odobiyyatda uran vo
plutonium izotoplarmin neytronlarin tosiri altinda parcalanma
golpalorinin  enerjisi  hesabina suyun radiolitik parcalanmasinda
hidrogenin ¢iximinda vo asasen do hidrogenin alinma siiratinde artim
miigahido olunub. Nozoro alsaq ki, mOvcud niivo materiallart alfa
aktivdir va golpa radioliz proseslorinde parcalanma prosesindon alinan
alfa-hissaciklor, qamma- siialar vo golpalorin kinetik enerjisi hesabiina
yaranan temperaturun tosirini  qiymotlondirmoklo  proseslorin
mexanizminin verilmosi vo texnologiyalarin islonmosindo bdyiik
ohomiyyat kasb edir. Odur ki, model radioaktiv izotoplarin par¢alanma
prosesindon alinan alfa-hissaciklorin, temperatur vo gamma-siialarin
tosiri altinda suyun radiolitik parcalanma proseslorinin todqiqi vo
ganunauygunluqglarmin agkar edilmosi atom-hidrogen energetikasi vo
niivo texnologiyalar1 istigamotinds aktual problemlordondir. Uran
sirast elementlorin  parcalanmasinin  qiz izotoplarindan biri olan
radioaktiv Ra**® izotopunun istiraki ilo suyun radioliz vo termoradioliz
proseslorinin todgiginin hosr olundugu dissertasiya isinin md&vzusu
yiiksok aktualliga malik olub, bdyiik ohomiyyat kasb edir. Qolpo
radiolizindo parcalanan niivoni radiasiya-katalitik aktiv  oksid
dastyiciya daxil edirlor. Toqdim olunmus dissertasiya isindo do Ra*%
izotopu suyun radiolizindo radiasiya-katalitik aktiv silikat {izorino daxil
edilib. Beloliklo miixtolif miqdarda radium torkibli silikat sistemi
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osasinda golpo radiolitik iisulla sudan hidrogenin alinmasi
proseslorindo  goOstorilon  problemlorin  aydinlagdirilmasina  hasr
olunmus dissertasiya isinin aktualligina heg bir siibho yeri gqalmur.

Dissertasiya isinin asas moqsadi - torkibindo miixtalif
miqdarda (aktivlikdo) radioaktiv radium daxil edilmis radium-silikatin
istiraki ilo suyun radiasiya-kimyovi parcalanmasindan  hidrogen
alnmasi prosesino daxili alfa-hissociklorin, xarici qgamma-siialarin vo
temperaturun tasiri qanunauygunluqlarmin askar edilmasidir.

Magsada nail olmaq iiciin asagidaki masalalorin halli garsiya
qoyulmusdur:

e torkibindo miixtolif aktivlikli radium olan (RaO)x(SiO2)y
sisteminin sintezi,

¢ alinmis (RaO)x(Si0z)y sisteminds radiumun aktivliyindon asilt
olaraq struktur xiisusiyyatlorinin todqiqi,

® (RaO)x(SiO2)y-1n  istiraki ilo suyun radiasion-katalitik
parcalanmasindan  molekulyar hidrogenin alinmasinda daxili alfa,
xarici qamma — slialanmalarin  vo  temperaturun  rolunun
giymatlondirilmasi,

¢ (RaO)x(Si02)y -don gamma-kvantlarin tosiri altinda tomas
miihitino emissiya edon ikinci elektron siialarin tosiri altinda suyun
parcalanmasindan hidrogenin alinmasinin todqiqi,

¢ radiumun daxili vo xarici gamma- siialanma enerjilorinin sathi
soviyyayo Otiiriilmosi vo radiasiya-heterogen proseslordo suyun
(RaO)x(SiO2)y-in  sothinde  par¢alanmast  naticosinde  miixtalif
temperaturlarda molekulyar hidrogenin alinmast,

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

e daxili alfa-glialanmanin vo xarici gamma-siialanmanin
(RaO)x(Si0»)y sisteminin elektrofiziki xassalarina tasirinin tadqiqi,

¢ (RaO)x(Si02)y  sistemindo  y-siialanmanin  tosiri  altinda
paramaqnit radiasiya defektlorin amolo galmasinin tadqiqi,

® alinmig naticolorin miizakirasi vo proseslorin mexanizminin
verilmaosi.

Tadqiqat obyekti olaraq analiz iiclin tomiz SiO; vo xiisusi
hidroliz vo mohlulda ¢okdiirmo iisulu ilo miioyyon olunmus temperatur
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intervalinda domlomoklo alinmis miixtolif aktivlikli radium torkibli
silikat sistemlori gotiiriilmiisdiir.

Isin elmi yeniliyi:

[k dofs olaraq:

® galpa radiolitik proseslar iiciin model variant kimi gotiiriilmiis
(RaO)x(Si02)y sisteminin istiraki ilo  suyun radiasiya-kimyavi
parcalanma prosesindon molekulyar hidrogenin alinmasi proseslorinin
kinetik ganunauygunluglar todqiq olunub va kinetik parametrlor toyin
edilib,

¢ radiumun aktivliyinin (RaO)x(SiO2)y sisteminin istiraki ilo
suyun radiasiya vo radiasiya-termokatalitik parcalanmasinda
hidrogenin  ¢iximina  tosiri  askarlamb  vo  energetik  payi
giymatlondirilib,

¢ (RaO)x(Si0»)y sisteminin istiraki ilo suyun radiasiya katalitik
parcalanmasindan hidrogenin alinmasi siirati vo radiasiya kimyovi
¢ciximina temperaturun T=300+673K oblastinda tosiri
ganunauygunlugu askar olunub, proseslorin aktivlosmo enerjilori
miioyyon olunub,

® gamma-siialarin tosiri alinda  (RaO)x(SiOz)y sistemindon
tomas miihitino emissiya edan ikinci elektron siialarin suyun radiasion-
heterogen par¢alanmasinda rolu askarlanib,

® gamma-giialarin  tosiri  altinda  radioaktiv  (RaO)x(SiO2)y
sistemindo  enerji  dasiyicilar1  rolu oynayan qeyri tarazh
yiikkdastyicilarinin omalo golmosini xarakterizo etmok iiciin elektrik
kegiriciliyi vo elektron paramaqnit rezonans (EPR) {iisullar1 dodqiq
olunub, lokallagmis yiikdasiyicilarin identifikasiyasi aparilib, daxili vo
xarici siialarin elektrik kegiriciliyino tosiri askar olunub.

Isin praktiki ohamiyyati. Alnmis noticolor miiasir dévriin
aktual elmi- texniki problemi olan atom-hidrogen energetikasi
sahasinds boyiik shomiyyat kasb edir. Bels ki, alinmis naticalar galpa
radiasiya katalitik iisulla hidrogen alinmas iigiin katalizator se¢imindo
istifado olunacaqdir.

Bundan bagqa radioaktiv silikat sistemindo gedon radiasiya vo
radiasiya-termik proseslor iglonmis niivo materiallari vo radiokativ
maddolorin  saxlanma  sistemlorindo  hidrogen  tohliikasizliyinin



tominindo vo radiasiya kimyovi cevrilmo proseslorin rolunun
xarakterizo edilmasinda istifads ii¢iin do toklif oluna bilar.

Miidafioys cixarilan asas miiddoalar:

e torkibindo miixtolif aktivlikli radium qrupu olan radium-silikat
sisteminin alinmast, radioaktivliyi, qurulus vo hidrat ortiiyiiniin tadqiqi,

¢ radiumun aktivliyinden asili olaraq (RaO)x(SiO2)y sisteminin
su ilo tomasinda gedon radioliz proseslorinin 6yronilmasi,

¢ radium-silikatin su ilo tomasinda gedon radiasiya-kimyovi
proseslari naticesindo miixtalif temperaturlarda molekulyar hidrogenin
omologolma kinetikasinin todqiq edilmasi,

eradium silikat sisteminin istiraki ilo suyun radiolitik
parcalanma prosesindo sothi soviyyoyo vo tomas miihitino enerji
otiiriilmasinin rolunun xarakterizo olunmast,

¢ radioaktiv radiumun alfa siialarinin vo xarici gamma siialarinin
radium-silikat sisteminin elektrik kegiriciliyino tosiri,

¢ radioaktiv radiumun alfa siialarinin vo xarici gamma siialarin
tosiri altinda paramaqnit radiasion defektlorin yaranmasi,

o y-stialarinin  tosiri  altinda  radium-silikatda  qgeyri-tarazh
yiikdastyicilarin amalogolmasi vo sothi soviyyalors otiiriilmo proseslori
naticasindo  radiasiya-heterogen proseslorde suyun parcalanmasi
proseslorinin todqiqi,

Isin aprobasiyasi. Dissertasiya isinin noticolori asagida
gostarilon elmi konfranslarda miizakiro edilmisdir: M.Malikzadonin
100 illik yubleyino hasr olunmus Beynoslxalg Konfrans “Niivo
enerjisinin dinc mogsadlorls istifadasi” 8-10 noyabr, Baki Azarbaycan,
2010; Azarbaycan Respublikasinim miistogilliyinin 20 illiyine hasr
olunmus Respublika Konfrans1 “Alternativ vo baorpa olunan enerji
monbolorindon istifadonin perspektivlori” 1-2 iyun 2011, Baki
Azorbaycan; IV Beynolxalq konfrans “Niivo enerjisinin dinc
mogsadlarlo istifadasi prespektivlori” 23-25 noyabr, 2011; 6-a
Mexnynapoanas Kondepenmus «SnepHas u paguanonHas Gu3nka»
20-23 cenrsiOps, 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 problemlori 4-cii respublika
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komfransinin materiallari. Baki: Azorbaycan 2012; 9™ International
Confernce Nuclear And Radiation Physics, 24-27 september 24-
27,Almaty, Kazakhstan-2013; 10-1 Mexaynapoanas Kondepernmms
«SlmepHas u paauaumonHas ¢Qusuka», 08-1lcentsiOps, 2015,
Kazaxcran; Mexnynapoausiii Cumnosuym «Hobie TenaeHuuu
PazButust @ynnamentansHoit u [puknagnoit @usuku: [IpoGiemsl,
HNoctmwxkenus u [IpecniektuBbl» Tamkent, 10-11 HosOps, 2016 T; 11-a
MEXIyHapOaHass KOH(EpEHIHs «SlmepHas W paaualOHHAS
¢usuka», 12-15 cenrsadbps 2017, c.194, r. Anmater, PecnyOnuka
Kazaxcran; International Scientific Forum «Nuclear Science and
Technologies» Almaty, 2017; VIII mexmyHapogHas KoH(pepeHIHS
CemunanaTHHCKUH UCTIBITATENBLHBIN ONUToH, 11-13 centsaops 2018,

Nosrlor. Dissertasiyanin movzusu iizro 26 elmi is dorc
olunmusdur. Bu islordon 12-1 Azarbaycan Respublikasinin Prezidenti
yaninda AAK-in toloblorino tam cavab veron yerli vo xarici
jurnallarda, digorlori iso Beynolxalq konfrans vo seminarlarda
miizakira olunmus, tezislor soklindo dorc olunmusdur.

Isin strukturu va hacmi. Dissertasiya isi girisdon, bes fosildon,
naticalordon va istifado edilmis adobiyyat siyahisindan ibarotdir. is 152
sohifads sorh olunmusdur, isdo 56 grafik vo sokil, 18 cadval vardir.
Istifado edilmis odobiyyat siyahisina 141 adda is, o ciimlodon miiollifin
saxsi moqalalori daxildir.

ISIN QISA MOZMUNU

Girisda hall edilon problemin aktualligi vo miiasir elmds onun
yeri asaslandirilmis, todgigatin moagsadi vo qoyulan masalalar gisaca vo
doqiq 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 hosr edilmis, silisiumun
oksigenli birlogmolorinin alinmasi, onlarin fiziki-kimyavi xassaloari,
niivo texnologiyasi istigamotindo totbigi, suyun radiolizinin imumi
ganunauygunluglari, ionlagdirici siialarin vo temperaturun radium-
silikat sistemlorino tosiri  haqqinda otrafli son illorin odobiyyat
molumatlart  verilmisdir. Eyni zamanda bu sistemlors xarici
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stialanmanin tosiri naticasindo gedon proseslor vo homginin silikatlarin
da sothindo gedon proseslor haqqinda dorc olunmus elmi
odobiyyatlarin qisa icmali verilmigdir. Foslin sonunda moévcud elmi
odabiyyatlarda aparilan axtarig-tohlil isine yekun vurularaq radium-
silikat sistemlorinin movcud xiisusiyyotlori, totbiq saholori nozoro
alinmagla dissertasiya isinin mévzusunun seciminin asaslandirilmasi
aparilib.

Ikinci fasilds torkibindo miixtolif aktivliys malik radium-silikat
sistemlorinin sintezi vo bu sistemlorin xiisusi aktivliyinin Ge-osash
detektorlu gamma-spektrometrinds toyini metodikast verilmisdir.
Alimis niimunalorin qurulus xususiyyatlorinin dyronmok mogsadi ilo
rentgen difraksiyasi, infraqurmizi- spektroskopiya, termik analiz v s.
metodlarindan istifado edilmisdir. Bunun ii¢iin molum metodikalarla
sintez apariib vo torkibindo miixtalif miqdarda radium saxlayan
radium-silikat sistemlori alinib. Radium - silikatin sintezi iiciin RaCl,
vo TEOS (tetraetilortosilikat) mohlullarindan, reaksiyanin araliq
mohsullarinin ~ tomizlonmosi  {i¢iin  sirko  tursusundan istifado
olunmusdur. Ovvalco TEOS mohluluna RaCl, sonra ise miisyyon
(T>60°C) temperaturda CH;COOH qatilmisdir. ©molo golon CoHsOH
araliq mohsulu CH3COOH ils reaksiyaya girir vo naticads etilasetat
efiri omolo golir. Miixtolif torkibli silikatlarin alinmas ii¢tin TEOS vo
RaCl> mohlularindan uygun olaraq 1:1, 1:10, 1:20 nisbatindo
gotlirilmiisdiir. Reaksiyanin tonliyi vo ya sistemin sintezi osason
asagidaki kimyavi reaksiyalar lizro aparilib:

Si (OCzHs)4 + 4H20 — Si(OH)4 + 4C2HsOH (1)
Si (OH)4 + RaCl; — (RaO)x(S102)y + 2HCI 2)
C>Hs0H + CH3COOH — CH3COOC:H5+H>0O 3)

Alinmis birlosmalorin torkibini iimumi olaraq (RaO)x(SiO2)y
kimi ifads etmok olar. Osason ii¢ torkibli radium-silikat sistemi alinib
vo cadvaldo onlarin radiumun miqdarindan asili olaraq aktivliklori,
eloca do radiumun miqdari verilib:

- I torkibds 0,6 % Ra olan (RaO)x(SiO2)y
- IT torkibda 4,8 % Ra olan (RaO)x(SiOy)y
- I torkibds 10,1 % Ra olan (RaO)x(SiOz)y



Alinmis miixtolif aktivlikli radium silikat sistemlori T=373K
temperaturda vakuum soraitinde qurudulmusdur. Sintez olunmus
radium-silikat sistemlorindo radionuklidlorin xiisusi vao effektiv
aktivliyi - 186 keV enerjili gamma kvantlar osasinda gamma-
spektrometrik metodla Canberra (ABS) firmasinin istehsali olan
yiiksak tomizlikli germanium detektorlu HPGe qamma-spektrometrdo
toyin olunmus vo uygun olaraq 260, 2500, 6100 Bk/q —a borabor
olmusdur.

......

ROl Index:

bl

(et =
pisc ey

Sokil 1. Tarkibdo 10,1 % radium olan radium-silikat sisteminin
qamma spektri

Cadval 1. (RaO)x(SiO2)y birlosmolorinds radiumun aktivliyi va
miqgdari

Niimunenin adi Aktivliyi, Niimunsnin torkibindo
N Bk/q radiumun miqdari, %-1a
(Ra0)x(Si07) 260 0.6
(RaO)«(510») 2500 4.8
(RaO)x(Si0y)y 6100 10.1

Bundan oalava, (RaO)x(SiO2)y sistemindo  elektrofiziki
xassolorinin todqiq edilmo iisullari, radiasiya-heterogen sistemlorin
sothindo gedon proseslordo omalogolon mohsullarin  analizinin
metodikasi, parametrlorin toyininin  xotalarinin  giymotlondirmo
metodikast verilmisdir. Alinmig miixtolif aktivlikli niimunalorin
qurulus formasi rentgen difraksiya metodu ilo toyin olunmusdur.
Todqiq olunan niimunolorin rentgen faza analizi DSADVANCE
(Almaniya) ovuntu difraktometrindo yerino yetirilmisdir. Is rejimi:
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40kV, 40mA, CuK» siialanma, A=1,5406A, 05°<20<80°, T=300K
gotiiriilmiisdur. Niimunalorin termik analizi Perkin-Elmer STA 6000
(Amerika) cihazinda aparilmisdir. Olgmo zamani niimunaler 5°C/doq
stirati ilo qizdirilmis vo sistemin bircinsliyinin saxlanilmast {igiin arqon
gazinin siirati 20 ml/doq gotiiriilmiisdiir. Alinmus spektrlordon endo- vo
ekzo- effektlorin enerjilorinin hesablanma metodikast verilmis va
temperaturdan asili olaraq kiitlonin miixtolif temperatur intervalinda
doyismosinin metodikast verilmisdir. Struktur olagolorini Oyronmok
mogsadilo Infra Qurmmzi (IQ) -spektroskopiya metodundan istifado
edilmisdir. Radium-silikat niimunalorinde IQ-udulma spektrlorinin
“Specord 71 IR” (Almaniya) spektrometrindo 4600 — 400 sm™ tezlik
diapazonunda ¢okilmo metodikas1 verilmisdir. Daxili vo xarici gamma-
slialanmanin tosiri altinda radium-silikatlarda yaranan paramaqnit
markazlorin tadqiqi EMX plus Bruker markali EPR spektrometrindo
aparillmis vo elektrik xassolorinin olgiilmosi metodikasi verilmisdir.
Radium-silikat sistemlorinin istiraki ilo suyun radiasion va radiasion
termik parcalanma mohsullart “Agilent-7890” vo “Svet-102” markali
xromatoqraflarinda analiz olunmusdur. Tocriibi xatalar toyin olunub.
Qamma-siialarin udulma dozasi ferrosulfat dozimetrik {isulu ilo toyin
olunub. Tadqiq olunmus sistemlorin vo etalon dozimetrin elektron
sixliglart osasinda konkret torkibli radium-silikat torofindon udulan
doza giymatlari tayin olunub.

2Thela-Sde . 2Tea-Sal

Sakil 2. SiO2 birlosmasinin Sakil 3. torkibindo 10,1 % radium
rentgen-difraktoqrami olan radium-silikat birlosmasinin
rentgen difraktoqram
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Tadgiqatlarin miiqayisali aparilmasi iiglin (RaO)x(SiO2)y - la
yanagsi tomiz SiO; birlosmasi do sintez olunmus va sintez olunan biitiin
niimunoslorin rentgen faza analizi aparilmigdir. Difraktoqgrammalardan
molum olur ki, SiO> amorf quruluslu, (RaO)«(SiO2)y kristallik
qurulusdadir vo torkibindo miixtolif sayda su molekullar laylar arasi
saviyyalorda yerlogsmisdir.

Uciincii  fosildo radium izotopunun tebiotdo vo niivo
materiallarinda  osason U?* izotopunun parcalanma zoncirindo
yaranmasi, silikat vo radium silikat sistemlorinin IQ - va Diferensial
termik analiz (DTA) analizlarinin aparilmasindan bahs olunub:

U238 o Th234 B Pr234 B U234 o Ra226 (4)

Yaranmis Ra??® izotopu da geyri-stabil niivoys malik olub
yarimpar¢alanma periodu T'1 /o= 1600 il olmagq]la alfa parcalanir:

Rq226 94,6%a 222 a 218 a 214 a ( )
5,4%y (T1/,=1600 il) T1/,=3,8235gin T1/,=3,11doq T1/,=26,8doq

Ra?*® izotopunun parcalanma prosesindo 94,45 % ciximla
enerjisi Eq=4,7843 MeV olan a-hissacik vo E, = 4,601 MeV olan 5,55
% ¢1ximla qamma- siialar ayrilir.

Radiumun qiz mohsulu olan Rn??? enerjisi E,=5,46 MeV olan
99,99 % ciximla, T1 /y = 3,8235 giin yarimparcalanma periodu alfa

parcalanmaya ugrayaraq polonium Po?'8izotopu verir.

Goriindiiyii kimi torkibindo Ra®*® izotopu olan istenilon sistem
energetik vo uygun olaraq elektrofiziki geyri-tarazli halda olacaqdir.
Odur ki, bu ciir sistemlorin elektrofiziki xassalorinda bu
doyisikliklorin vo otraf miihit ilo tomasinda gedon proseslorin do tosiri
altinda geyri-tarazli halin movcudlugu gozlenilon olacaqdir.

Todgigat obyektlorindo radium ilk olaraq otraf miihitlo
tomasinda formalasan hidrat Ortiiyli vo su Ortiiyiiniin  elektrik
kegiriciliyino tosir gostora bilmasini nozors alaraq ilkin bu faktorlarda
dayisikliklor tadqiq olunub. Radium-silikatin hidrat ortiiytine radiumun
tosiri 1Q-Furye spektrometrik vo termoqravimetrik iisullarla todqiq
olunub. Radiumun kation vo radiumun enerji monboyi kimi silikat
sisteminin xassolorino tosiri tomiz SiO» -in xassalori ilo miiqayisali
tadqiqi asasinda miioyyen edilib.
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[lkin SiO2 vo (RaO)x(SiO»)y sistemlorinin IQ-Furye spektrlori
sokil 4-do verilib.Miisahido olunmus udma oblastlar1 standartlara
uygun olaraq identifikasiya edilib vo naticalor 2-ci cadvaldo verilib

BE == e

3100

-gxm — o N

1620 1590

3450

4000 3000 2000 1500 1000 500 200 Y, sm!

Sokil 4. Silisium vo torkibindo miixtalif miqdarda radium olan
radium- silikat niimunslorinin Q- udulma spektrlori; 1-SiO2;
2-torkibinds 0,6 % radium olan radium-silikat niimunasi;
3-tarkibindo 4,8% radium olan radium-silikat niimunasi;
4-tarkibinds 10.1 % radium olan radium-silikat niimunasi

Goriindiiyii kimi, radiumun daxil edilmasi ila SiO; -9 aid udulma

zolaglarmin intensivliyi azalir, hidroksil Ortiiylino aid udma
zolaglarinin miiqdari vo intensivliklori artir.
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Cadval 2. Silikat va radium qrupu olan silikatlarin udulma
zolaqlariin vaziyyati va intensivliklori

) . . Tacriibadon
Odobiyyat naticalari alinan naticlar
Udulma Udulma Valent roaslor Udulma spektri,
spektri, sm’! spektri, sm’! q sm’!
3450 3450+10 v(OH) 345010
1620 1650+5 O(HOH) 1620+5
1580 1588 O(HOH) 1590
1180 1180 Vv(Si0O») 1180
955 963 Vv(Si0») 950
905 92043 v(RaO)vs 908+2
870 878 Vv(Si0») 880
830 835+4 v(RaO)v; 830+2
809 812+1 Vv(Si0») 810+1
610 617 4 (Si0y) 616
500 520+10 4 (Si0y) 520+5
420 431+4 v(RaO) 428
305 315+1 4 (Si0y) 31242
268 278 d(RaO)v, 266
- - v(RaO) 128+1

Radium-silikat sisteminin hidrat Ortiiylino tosirini xarakterizo
etmoak mogsadils ilkin SiOz va torkibinde miixtolif miqdarda radium
saxlayan (RaO)x(Si0O2)y sistemi termoqravimetrik tisulla todqiq olunub.
Niimuno iiciin sokil 5-do torkibindo 10,1% radium olan (RaO)x(SiOz2)y
sisteminin differensial termogrammasi verilib.
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Sakil 5. Tarkibinds 10,1 % radium olan radium-silikat sisteminin
differensial termoqrammasi

Goriindiiyii kimi DTA xattindo dehidratlasmaya aid olan genis
endopik vo Kkiitlo itkisini ifado edon TG xottindo miixtolif itki
proseslorine uygun oblastlar miisahido olunub. Tarkibindo miixtalif
miqdarda radium saxlayan (RaO)x(SiOz)y niimunolorinds hidrat
ortiiylinds agkar olunmus ii¢ temperatur oblastinda kiitls itkilari cadval
3-da verilib.

Cadval 3.Siialanmamus (RaO)x(Si02)y niimunalorinds kiitlo itkilari

Niimunonin adi I qrup T<280 | HqrupT<300+54 Im  qrup
°C 0°C T>650 °C
Temperaturdan ash olaraq niimunalorin kiitls itkisi, %-1o
Minimum aktivlikli 6 ) |
(Ra0)«(SiOy)y
Orta aktivlikli
(Ra0),(Si0,), b ! ’
Maksimum aktivlikli
(Ra0)«(Si0y)y 20 17 2

Goriindiiyii kimi radiumun miqdar artdigca hidrat Ortiiyiiniin
miqdar artir. Daha cox artim miixtalif xarakterli adsorbsiya olunmus
molekulyar suyun migdarinda koskin sokildo miisahido olunub.

Qeyd olundugu kimi igin asas magsadi (Ra0)x(SiOz)y sisteminin
model radioaktiv birlosmo kimi suyun radiolitik par¢alanmasindan
hidrogenin alinmasi oldugunu nozoro alaraq xarici qamma
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stialanmanin (RaO)x(Si02)y sisteminin hidrat ortiiyiine D < 50 kQr
gamma siia udulma enerjisi oblastinda doyisma ganunauygunlugu
todqiq olunub. Sokil 6-da gostorilmis temperatur oblastlarinda hidrat
ortiiylinds kiitls itkisinin gamma-siialarin udulma dozalarindan asililig
verilib.

T.C®
o 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000

|

a0 |

30 |
20 F 4
3

10 | 1.2

Am, %

o 10 20 30 a0 50
D, kQr

Sokil 6. Miixtolif aktivlikli radium-silikat birlosmoalarinin termiki
analiz zamam Kkiitls itkisinin udulma dozasindan asihihgy, 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- ayn oblastlarda desorbsiya olunan hidrat ortiiytine D =50
kQr dozada gamma siialarin tosiri codval 4-do verilib.

Cadval 4. Siialanmadan sonra radium-silikat niimunslorinda
kiitls itKisinin doyismosi

Niimunonin ad1 I I I qrup
qrupT<280 °C qrupT<300+540 °C | T=650 °C
Temperaturdan ash olaraq niimunaloarin kiitls itkisi, %-1o

Minimum aktivlikli 4 2 1

(Ra0)«(SiOy)y

Orta aktivlikli 11 4 3

(Ra0)«(Si0y)y

Maksimum aktivlikli 12 5 4

(Ra0)«(Si0y)y

Cadvaldan goriindiiyii kimi xarici gamma-siialarin tosiri altinda
osason molekulyar sokildo adsorbsiya olunmug su molekullar giiclii
radiolitik parcalanmaya ugrayir vo parcalanma mohsullarmin struktur
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fragmentlori ilo qarsiligh tosiri noticasindo OH qruplarinin migdarinda
arttm miisahido olunur. Radiumun miqdarinin yiiksok qgiymatlarinda
hidrat ortiiylinun parg¢alanma siiratlori daha yiiksok olur:

RaO-S102 (H20)x — Ra-Si0>-OH(H20)x1 + H ©6)

Sokil 6-dan goriindiiyii kimi ki¢ik miqdarda radium torkibli
(A=260 Bk/q) niimunslordo gamma siialanmanin tosiri altinda hidrat
ortiiylindo doyisiklik toyinat xotalart ¢orcivasindo SiO»-yo uygundur.
(RaO)x(S102)y sisteminda radiumun aktivliyi artdigca hidrat oOrtiiyiiniin
miqdar artir vo bu arttm A> 5000 Bk/q giymotlorindo daha yiiksok
olur.Termoqrammalar osasinda miixtolif aktivlikli (RaO)«(SiO2)y
sisteminin  dehidratasiya proseslorinin entalpiyasi toyin edilib.
Miioyyon olunub ki, radiumun miqdart artdigca dehidratlagma
proseslorinin entalpiyasi 4 +176 mC/mq intervalinda artir.Sabit 600 °C
-do xarici gamma-giialanmanin 1 Qr enerjisino diigon (RaO)x(SiO»)y
sistemindo dehidratlagma siirati radiumun aktivliyinin 260 + 6100 Bk/q
intervali artminda 0.43 + 0.78 faizlo itki/Qr arasinda doyisir. Yoni
yilksok  aktivlikli  radium-silikat  sistemindo  radiasiya-termik
dehidratlagsma daha siiratls bas verir.

Radiumun parcalanma reaksiyasindan goriindiiyti  kimi,
Ra??—Pb*'* radioaktiv g¢evrilmo zoncirindo yiikli vo enerjisi
E.=4,7843 = 5.5460 MeV intervalinda olan alfa-hissaciklor va
E=4,601 MeV olan gamma-siialar ayrilir ki, onlarin tosiri altinda
silikat matrisasinda yiiklii hissociklorin alinma ehtimali boyiikdiir.
Odur ki, (RaO)x(SiOy)y sisteminin elektrik kegiriciliyino ham daxili,
hom do xarici siialanmanin tosiri Oyronilib. (RaO)x(SiO2)y sistemi
goriindilyti kimi yiiksok hiqroskopikliyo malikdir vo hidrat ortiiyii
radiumun aktivliyi artdigca artir:

(Ra0) (Si0,), -nH2O% S n+p+H,0",0H ,H" 7

Daxili  siialanmanmn  tosiri  altinda  (RaO)x(SiO2)y-nH20
sistemindo SiO; matrisasinda n-elektron, p- desik xarakterli
yiikdastyicilart vo hidrat ortiiyii ilo olagodar (7) tonliyindo gostorilon
ionlar yaranir. Bu proseslorin siiroti radiumun-silikat sistemindo
aktivliyi artdigca yiiksoalocokdir vo son naticads elektrik keciriciliyi do
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artacaqdir. Hidrat Ortiiylinlin ~ qizdirmagla azalmasi, sistemdo
yiikdasiyicilarin azalmasina sobab olacaqdir. (RaO)x(SiO2)y- nH2O
sisteminin elektrik keciriciliyindo dehidratasiyanin bas verdiyi
temperatur oblastinda temperatur artdiqca sokil 7-do gOstorilon

ganunauygunluqla azalir.
-6.0
-6.5 3
-?.o—;
‘-'% —7.5—;
= -=zo03
.
i -9.0 3
.5 54\
10,0 3
B 1
10,5 3
E 2
moeis—V 171777
300 350 400 450

T(E)

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

Odur ki, todgiq olunmus temperatur (T= 300 + 673 K)
oblastinda ¢ = f(T) asilihigr dielektriklora xas temperatur asililigindan
forgli olur. Hidrat ortiiklii vo T = 550 °C -do 6l¢iilmiis, dehidratlagmus
(RaO)x(Si02)y niimunalorinin  elektrik  kegiriciklorinin  niimuna
torkibindo radiumun aktivliyindon asilihiglar sokil 8-do verilib.

-12

|

lgo, (Omﬂm)‘1

|

o] 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000
ARa), Bkg

Sokil 8. (RaO)x(SiO2)y niimundlorinin hidrat ortiikli (1) vo
dehidratlasmus halda (2) elektrik keciriciklorinin niimunalorin
torkibindos radiumun aktivliyindon asilihg, 1-T =300 K, 2-T=550K
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Goriindilyii  kimi  (RaO)x(SiO2)y niimunalorinds  radiumun
aktivliyi artdigca hom hidrat ortiiklii, hom do dehidratlagsmis halda
elektrik keciriciliyi xotti olaraq artirBu iso onu gostorir ki,
(RaO)x(Si0»)y sistemindo radiumun par¢alanma mohsullart sisemdo
olavo yiikdastyicilar yaradir.

(RaO)x(Si0)y sistemindo xarici gamma-siialanmanin  tosiri
alunda olavo yiikdagtyicilarin yaranmasini xarakterizo etmok {igiin
miixtolif aktivlikli niimunslorin elektrik  keciriciliyino gamma
stialanma dozasinin tosiri tadqiq olunub. Sakil 9-da (RaO)x(SiO»)y
sisteminin elektrik kegiriciliyinin gamma siialanma dozasindan asililig
verilib.

3
-4.0

-4,2 A 2

1
-4.4 -

-1

46

1g(Om sm)

-4.8

-5,0

-5.2

5,4

T T T T T
10 20 30 40 50
T, saat

oooooo .

Sakil 9. (RaO)x(SiO2)y sisteminin elektirik kegiriciliyinin siialanma

miiddatindan asihihgy, T= 300 K , D = 0.38 Qr/san, 1-260 Bk/q, 2-
2500 Bk/q, 3-6100 Bk/q).

Gorlindiiyti kimi 1gd = f(D) asihiigi baglangic D<I0 kQr
oblastinda xotti xarakterli vo D = 10 + 50 kQr oblastinda statsionar
hala kecir. Alinmig naticolor asasinda (RaO)x(Si02)y sistemindo xarici
gamma-siialarin ~ tosiri  altinda  yilikdagtyicillarinin - omologolmo
stirotlorinin vo onlarin statsionar qatiliglari niimuns torkibindo
radiumun aktivliyi artdigca artmasi naticasine galmak olar. Alinmis bu
naticolor  osasinda  radiasiya-heterogen  proseslorin = mdvcud
mexanizmlari ¢arcivasinda (RaO)x(Si02)y sisteminin istirak: ilo suyun
radiasiya-kimyovi parcalanmasi noticosindo molekulyar hidrogenin
radiasiya-kimyovi c¢iximinin radiumun aktivliyi artdiqca artmasin
gozlomok olar.
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Dordiincii  fasilds ilkin olaraq radium torkibli silikatda daxili
slialanma  noticosindo  sistemo  verilo  bilocok  enerjinin
giymatlondirilmasi aparilib.

Radium - U sirasmin qiz elementi olub osason alfa parcalanma
ilo radioaktiv radon qazi verir. Radium-radon parcalanmasinda osrlik

tarazliq hal1 osason 7 > 1OT% miiddotindo alinir. Tocriibi miigahidolor
2

gostorir ki, 7 =15 vaxtlarinda tarazlia meyllilik miisahido olunur:

Bu zancir iizrs radioaktiv parcalanma naticosinds yaranan Rn
aktivliyinin ana izotop ilo tomas vaxtindan asililig1 asagidaki empirik
ifads ila toyin edilo bilar:

222

A(Rn) = A(Ra)(1 — e??) )

Burada A(Ra) — almman radonun aktivliyi, A(Ra) -niimunads
Ra??® aktivliyi, T — miisahido vaxt;, A -Rn*?? parcalanma sabitidir. Bu

tonlikdon goriindiiyii kimi, togribon ¢, = %Ty giymotlorindo Rn?*? -nin
2

aktivliyi ilkin Ra®*® -nin aktivliyino toqribi boraber olur. Suyun
torkibinds radium saxlayan silikat sisteminin istiraki ilo parcalanmasi
proseslorinds  tadqiqi tizro tocriibalordo  (RaO)x(SiO2)y + H20
sisteminin qapali qalma miiddatlori Tsialanma Vaxtina uygun oldugundan
ampula daxilindo Ra — Rn radioaktivlik par¢alanmasinda tarazli hal
olmasimi gobul etmok olar. Tacriibo soraitinde bu vaxt orzinde Rn?** -
nin par¢alanma proseslori do bas verir:

Rn*?* - Po®*® +a (10)

Noticado reaktor daxilindo yaranan radon gazinin emmonasiyasi
bas verir. Bu parcalanma sirasina baxsaq osrlik tarazliq sorti Po?'8- o
kimi totbiq oluna bilor. Belo ki, (5) sirasina baxsaq oasrlik tarazliq {igiin
osas olan T1/ (ana) >> T1/ (qiz) sorti Po?'® omolo golono kimi

Odonilir. Odur ki biz, asrlik tarazliq sortino gora birinci ii¢ parcalanma
liciin asagidaki ifadoni yaza bilorik:

MN1=2N2 = A3Ns (1T)
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Osr tarazliq sortino uygun olaraq, miioyyon vaxtdan sonra T >>
T1/, (Rn) >> T1, (Po) sistemindo méveud olan Rn??? vo Po?'® hor bir

maddodo miqdarlart tayin oluna biler. Bunun ii¢iin izotoplarm 71 /y ™

giymatlari asasinda asagidaki ifads {izro onlarin radioaktiv parcalanma
omsallar1 toyin oluna bilor:
A= —Of% (12)
b
Tacriibo soraitindo movcud olan radioaktiv izotoplarin radioaktiv
parcalanma sabitlori vo miqdarlar asagidaki cadval 5-do verilib.
Cadval 5. 9sr tarazhgr halinda izotoplarin reaktorda

miqdarlar

Izotopun adi A,Bk/q-san A, san™! N, Atom/qram
Ana izotop, Ra™ 6100 1356 101" 45107
R 6100 29-10° 21-10°

Po?!3 6100 3.79 - 107 1.61 - 10°

Suyun radiasion-katalitik parcalanmasinda reaksiya mohsulu
olan hidrogen katalizatorun vahid ¢akisino nisboton hesablandigindan
tarazligda olan izotoplarin vahid zamanda par¢alanma miqdarma goro
katalizatora verilon enerji hesablana bilor.

[lkin Ra?* torofindon vahid zamanda sistemo buraxilan alfa-
hissociklorin enerjisi asagidaki ifado ilo toyin edilo bilor:
E, =A-E, (13)

Burada E.yr - radium torafindan silikata alfa hissaciklor vasitasilo
verilon enerji, Eq -har alfa hissociyin enerjisi, A -aktivliyi
Tocriibolordo gotiiriilon niimunolorin maksimal aktivliyi A =
6100 Bk/q-san lictin verilon enerjini qiymatlondirak:
E(Ra) = 6100 - 4.77MeV = 2.92-10* MeV/q-san (14)
Uygun olaraq diger izotoplar torofindon silikata verilon enerji
giymatlondirilo bilor:
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 parcalanmasi zamam buraxilan gamma vo
beta siialarin enerjilori nisbaton ki¢ik oldugunadan nozoro alinmayib.
Umumi alfa aktiv izotoplar torafindon daxilden silikata verilen enerji:

20




2Ei(0)=2.92- 10* +3.41-10* +3.33-10* = 9.66 - 10* MeV (17
TEi()=9.66-10'°eV/q-san (18)

Bu hallarda enerji dasiyicist He:[2 oldugundan, onlarn silikat

sistemlori ilo qarsiligh tosiri zamani ionlagma, hoyacanlanma vo
sturuktur defektlorinin yaranmasi daha ehtimalli olacaqdir. Tadgiqat
zamani xarici stialanmanin intensivliyi:

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

Lakin nozoro alsaq ki, xarici gamma-siialanma ilo katalizatorun
torkibina daxil olan element atomlari arasinda enerji miibadilasi asason
kompton sopilmasi ilo bas verir, daxili siialanmanin suyun radiasion
heterogen parcalanmasinda rolu gozlonilon olmalidir. Odur ki, bu tasiri
giymatlondirmak vo golocok golpa radioliz proseslorindo alfa-giialarin
rolunu aydinlagdirmaq iiciin suyun radium torkibli silikatin istirak: ilo
T= 300 K temperaturda gqamma radiolizindon hidrogenin alinma
kinetikas1 tadgiq olunub. Bu mogsadls xiisusi ampulalarda m = 4 -107
q radium torkibli silikat {izorino ampula hocmindo buxar sixhigr p = 5
mq/sm’ migdarina uygun su adsorbsiya qurgusunda adsorbsiya olunub,

qapali sokilde Co® -izotop menbayindo D = 0.15 Qr/san intensivlikdo
miixtalif vaxtlarda siialandirmagla prosesin kinetikas1 tadqiq olunub.

4-
= 3.5 3
=
g 3
5 2.5
s 2]
T 15 -
H 1
0.5 - 1
___‘______._Q— ¥ * *
0 T T T T T
50 100 150 200 250 300
1, dag

Sokil 10. Miixtalif aktivlikli (RaO)x(SiO2)y istiraki ilo suyun
radiasion Kkatalitik parcalanmasindan hidrogenin alinmasinin

kinetikasi, T=300 K, D = 0,15 Qr/s, p = 5 mg/sm?, 1.A=260 Bk/q;
2. A=2500 Bk/q; 3. A= 6100 Bk/q,
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Uygun metodika ilo miixtalif aktivlikli radium torkibli silikatin
istiraki1 ilo suyun radiasion-katalitik par¢alanmasindan hidrogenin
alinma kinetikasi todqiq olunub. Molekulyar hidrogenin almmasinin
radiasiya-kimyovi ¢iximi iki ciir hesablanib:

; W) 02
Gum(HZ) = Dkat n Dsu 10 (20)
Guas(Ho) =2 107 1)
Birinci komiyyot iimumi radiasion-heterogen proseslorin

effektivliyi, enerji ¢evrilmosinin faydali is omsalinin hesablanmasi
ticiin, ikinci komiyyot iso bork fazadan adsorbsiya olunmus fazaya
enerjl Otiiriilmosi proseslorini xarakterizo etmok iiciin hesablanib.
Tacriibi eksperimentlordon alinmis noticalor cadval 6-da verilib.

Cadval 6. Miixtolif aktivlikli (RaO)x(SiO2)y sistemlorinin istiraki ilo
suyun parcalanmasindan hidrogenin alinma Kinetikasinin
naticalari

- o W(Hy), Guas(Ho), Gim(Ho),
226

(Rao)isﬁlgf)? Slgl‘:/mi‘:s Ra molekul.q | molekul/100 | molekul/100
yL B ! san’! eV Y

260 (D=0.5 Qr/san) 0.28-10" 1.86 0.009

2500 (D=0.5 Qr/san) 0.21-10% 13.5 0.068

6100 (D=0.5 Qr/san) 0.35-10" 22.58 0.113

[Ikin silikat (SiO»), (D=0.28 Qr/san) 9-10" 10 0.05

Tomiz suyun homogen gamma i 0.45 i

radiolizindo Gim(Hz), molekul/100 eV )

Goriindiiyii kimi, ilkin silikat vo radium torkibli silikatin istiraki
ilo suyun radiolizi naticosinds hidrogenin c¢iximi tomiz suyun
radiolizindon 4 + 50 dofo yiiksokdir. Bu da onu gostorir ki, silikat vo
radium torkibli silikat suyun radioliz prosesinde radiasion-katalitik
aktivliyo malikdir. Radium torkibli silikatda radiumun aktivliyi
artdiqca radiasion-katalitik aktivlikdo artir. Bu artim osason iki
sobobdoan izah edils bilor:
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- radium Ra*? kationunun su molekullar iiciin giiclii adsorbsiya
morkazi rolu oynamasi naticasindo enerji Otiiriilmasi iiglin olverisli
sorait yaradilmast,

- radium vo onun qiz pargcalanma izotoplarinin verdiyi slavo
enerji noticosindo parcalanma prosesinin siirotlonmasi.

Radium torkibli silikatin istiraki ilo suyun radiolizi prosesindo
hom daxili, hom do xarici siialanma naticasindo tipik dielektrik olan
silikat sistemlorindo osas enerji dastyicilart  olan geyri-tarazli
yiikdasiyicilar1 vo hoyocanlanmis hallar yaranir (7-ci tonlik iizro).

Sathi saviyyada adsorbsiya olunmus su molekullart ilo yaranmis
vo sothi soviyyayo miqrasiya etmis yiik dastyicilart vo hoyacanlanmig
hallarin qarsiligh tosiri naticosinde su molekullart asagidaki sxemlor
lizro parcalanmaya ugrayir:

H2Os + p—H204* (22)
HeOst + e—Hx0;" (23)
HO,"— H + OH (24)
H>0; + ex—H,0" — H+ OH (25)

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

H+H—-H; (26)
Bu zaman boyiik ehtimalla
H + OH—H,0 27)

oksina proses do bag verir.

Qadagan olunmus zona eni togribon Eg = 10 V-3 uygun olan
silikat sistemlorindo geyri-tarazli yiikdasiyicilarinin omolo golmosinin
hadd enerjisinin  En =2 E; oldugunu nazoro alsaq, xarici qamma
stialarin tosiri altinda onlarin ¢ciximi G(n,p) = 4-5 ciit/100 eV gozlonilir.
Bu ¢iximla n,p ciitlilylinun istiraki ilo yuxarida gostorilon sxem iizra
hidrogenin ¢ixim1 G(H») = 2-2.5 molekul/100 eV olmali idi. Miisahido
olunmus GumH) giymatlori gostorir ki, T = 300 K-do suyun radium
torkibli silikatlarin istiraki ilo radiolizindo daxili vo xarici siia
enerjilorinin hidrogena ¢evrilmo proseslorinin effektivliklori nisboton
asagidir. Bunun osas sobablorindon biri kimi yaranan ikinci
elektronlarin tomas miihitino emissiyasi ola bilor. Bu faktoru nazars
almaq icilin silikat sisteminin suda emulsiya halinda radiolizindon
hidrogenin alinmasmin kinetikas1 todqiq olunub. Todqiqatlar ilkin
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Si0; ilo on yiiksok aktivlikli radium torkibli silikat timsalinda suyun
sotho adsorbsiya olunmus vo emulsiya (m=0.2q H>O) hallarinda
miiqayisali aparilmigdir. Alinmis kinetik oyrilor asasinda T = 300 K-do,
D=0.28 Qr/san intensivlikli gamma-siialanma rejimindo molekulyar
hidrogenin alinmasinin kinetik parametrlori toyin edilib vo cadval 7-do
verilib.

Cadval 7. Ilkin SiO: ilo an yiiksok aktivlikli radium tarkibli
silikatin suyun satho adsorbsiya olunmus vo emulsiya hallarinda

miiqayisali alinms qiymoatlori

Katalizator niimunalori b T W(H,), Guas(H2), Gim(Hp),
va suyun radioliz Qr/san K, molekul.q | molekul/100 | molekul/100
soraitinda hali Lsan™! eV eV

Silikat + HiOuws (Mizo= | g 5g | 300 | 91101 10 0.005

5.10%q)

Sitikat +  HaOemusiva | 95| 300 | 0.33.101 0.9 0.18

(mH20= 02q)

Radium torkibli silikat,

A= 6100 Bk/g:san + | 0.28 | 300 | 2.44-10" 28 0.14

HOus. (mipo=5 - 102 q)

Radium torkibli silikat

A= 6100 Bk/g:san + | 0.28 | 300 6.9-10"2 2 0.40

Hzomaye (mH20= 0.2 q)

Alinmis naticolor asasinda katalizator + su sistemindo xarici siialanma
naticosindo  tomas miihitino emissiya olunan ikinci elektron
stialanmasinin vo daxili stialanmanin suyun heterogen radiolizindo
rolunu qgiymatlondirmak olar. Silikat sisteminds tomas miihiting
emissiya edon elektronlar vasitosi ilo hocmdo qgalan vo sathi soviyyado
istifads olunan enerjidon 3.6 dafa cox enerji dasinir:

G im.emis.(H2)

G iim.hacm.(H2) =36 (28)
Radium torkibli silikatin istiraki ilo suyun radiolizinds (A = 6100
Bk/qgr) tomas miihitino hacmdon togribon 3 dofo cox enerji elektronlar
vasitosi ilo emissiya olunur. Radium torkibli silikat (A = 6100 Bk/qr)
ilo ilkin tomiz silikatin suyun radiolizindo radiasion katalitik aktivliyi
daxili siialanma naticasinda taqriban 2.2-2.8 dafo artir.

Radium torkibli silikat istiraki ilo suyun radiolitik

parcalanmasinda geyri-tarazl yiikdastyicilarinin rolunu
miioyyanlosdirmok maogsadi ilo EPR metodu ilo T=77K-do D=0.38
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Qr/san intensivliklo siialanma noticosindo paramaqnit morkozlorin
omologalma kinetikasi tadqiq olunub. Radium torkibli silikatin hidrat
ortilylindon gismon tomizlonmis niimunolorinin EPR  spektrindo
elektron, desik markazlor va H-o xas xatlor miigahids olunub.

Radium torkibli silikatin sothindo su molekullar1 oldugu halda
spektrda elektron va desik morkazlori, OH qrupuna aid xatlorlo yanasi
H atomlarma xas dublet do miisahido olunur.Sothi soviyyado su
molekullar1 olduqda desik morkazlorine xas xattin intensivliyi kaskin
sokildo azalir vo miioyyon vaxtdan sonra miisahido olunmaz olur.
Radium torkibli silikat 77 K-do gqamma siialanma zamanmi desik
moarkazlorin omalogalmas kinetikasi todqiq olunub va radiasiya kimyavi
ciximin qiymati G(DM)=0.31 hissacik/100 eV toyin edilib.

Alinmis naticolor osasinda gamma siialarin radium torkibli silikat
+ su sistemind tosiri zamani, paramagnit hissaciklorin alinmasi
mexanizmi asagidaki sokildo toklif edilib:

(Ra0)x(S102)y—(Ra0)x(Si02)y+n+p (29)
n+La—L,  _elektron morkoz (30)
P+Lp—Lp _ desik morkoz 3D
H205+p_> H>Oq* (32)
H>0Os +e— H,Os*—H+OH (33)
H+S—H; — H atomlan (34)
OH+S—OH; — OH qrupu (35)

Besinci fasildo niivo pargalanmasindan alinan golpalorin  kinetik
enerjisi osason miihitdo istilik enerjisino ¢evrildiyindo, suyun silikat vo
radium-silikat ~ sisteminin  sothindo  parcalanmast  naticosindo
molekulyar hidrogenin amologalma proseslorina tempuraturun tosirinin
tadqgigindon bahs olunub. Odur ki, galpa radioliz proseslarinda reaksiya
miihitindo temperatur faktoru nozoros alinmalidir. Bu maogsadlo
dissertasiya isindo radium torkibli silikat sisteminin istiraki ilo suyun
radiolizindon molekulyar hidrogenin omologolmo  proseslorino
temperaturun tasiri T=300-673K oblastinda tadqiq olunub.

Miioyyon edilib ki, statistik goraitdo Kkatalizatorun sabit
miqdarinda suyun radium torkibli silikat istiraki ilo radiolitik
parcalanmasindan ~ molekulyar hidrogenin alinma prosesi asasan
temperatur (T), siia udulma dozasi (D) vo suyun reaksiya miihitindo

25



buxar sixlig (pmo= mgq/sm’) kimi faktorlardan asihdir. Qamma
stialarin sabit intensivliyinde udulma dozasinin tasiri silalanma vaxti ilo
xarakterizo olunaraq kinetik oyrilordo ifado olunub. Alinmig naticolor
gostorir ki, miloyyon temperaturdan sonra istifado olunmus
katalizatorlarin istiraki ilo suyun termo-katalitik par¢alanma proseslori

bas verir (T > 473K):
T2473K
Katalizator + HHO — H + OH (36)
Odur ki, katalizatorlarin termokatalitik aktivliyo malik oldugu
temperatur oblastinda radiasiya-katalitik aktivlik eyni soraitdo

aparilimis radiasiya-termik vo termik proseslorin siirotlori forgindon
tayin edilib va sokil 11-da gostarilib:

Wr(Hz2)= Wrr(H2) - Wr(H>) (37)

N(H2)+10", molekul/q

0 100 200 300 400 500 500
T.dag

Sokil 11. (RaO)x(SiO2)y miihitindd suyun (H2Obuxar) radiasiya-
termiki (2) vo termiki (1) parcalanmasi naticasindo hidrogenin
amoalagalmo Kinetikas, T=573K, D=0,28Qr/s, pr20=SmQ/sm?

Radiasiya-katalitik proseslorin siirotlorinin giymatlori asasinda
hidrogenin radiasiya-kimyovi ¢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 proseslarin kinetik ayrilori asasinda
tayin edilib vo coadval 8 -do verilib.
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Cadval 8. Temperaturun suyun radium tarkibli silikatin va SiO: -
nin istiraki ilo radiasiya-katalitik parcalanmasi zamam oamoalo
gdlon molekulyar hidrogenin ¢ciximina tasiri

. P2 Wrr(Ho),| Wt(Ho), | Wr(H2), | Gass(H2) | Gim(H2)
(31;9(23(11(13:;1 112 mq/s Q?/s imolekul.gmolekul.qmolekul.q molekul/10{molekul/10

Y m? an Isan! | Lsan! | “lsan’ OeV OeV
(Ra0)«(Si02)y

1 +H,O 3731 5 (0.28 - - 1.67-101 191 0.96
A=6100 BK/q
(RaO)(SiO2)y

2 +H,O 473 5 10.28] 5.5-101% | 2.2-102 | 3.3-10%3 379 1.89
A=6100 Bk/q
(RaO)«(Si0y)y

3 +H,O 573| 5 [0.28| 8.3-101 | 2.5-10 | 5.8-10"3 667 3.33
A=6100 Bk/q
(RaO)«(Si0y)y

4 +H,O 673| 5 (0.28/1.03-10'%0.28-10%| 7.5-10"3 862 431
A=6100 Bk/qr

5| Si0,+H0 |673] 5 [0.28] 3.8-10 |3.30-10%| 5.0-10% | 560 2.8

Goriindilyti kimi, temperaturun T=300+673K oblastinda artmasi
hidrogenin ¢iximini toqribon 38 dofo artirir.

Nozora alsaq ki, suyun termoradiolizinds T > 673K-do araliq
hidrogen atomlar1 hidrogen molekuluna asagidaki reaksiya {iizro
cevrilo bilar vo ¢ixim Grom(H2) = 8 molekul/100 eV-a cata bilor.T=
673 K-do Gaas(H2) /Ghom(H2)=108 dofs cox olmast naticosing
golmok olar:

H + H,O — H> +OH (38)

Homin cadvaldo miiqayise liciin tomiz SiOz-nin istiraki ilo eyni
soraitdo aparilmig suyun radiasion-katalitik parcalanmasindan
molekulyar hidrogenin alinmasimin kinetik parametrlori gostorilib.
Goriindilyii kimi silikatin torkibino radioaktiv Ra*?® izotopunun
daxil edilmasi suyun radiasion-termokatalitik parcalanmasindan
hidrogenin alinmasinin radiasiya kimyovi ¢iximini ~1,5 dofo artirrir.
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Nozoro alsaq ki, movcud energetik niivo reaktorlarin aktiv
zonalarinda temperatur T= 673 K-o yaxin qiymatlords olur alinmis
naticalar real golpo radiolizi prosesloring aid oluna bilar.

Ra?* torkibli silikatlarin istiraki1 ilo suyun radiasion-
termokatalitik parcalanmasindan molekulyar hidrogenin alinmasi
prosesinin kinetik parametrlorine T=373 K vo T= 473 K -do
reaktorda suyun sixliginin tosiri todqiq olunub. Miioyyon olunub ki,
hidrogenin radiasiya kimyavi ¢ixim1 Lengmiiir kinetikasi tizro bas
verir vo asagidaki tonliklo ifado olunur:

G(H,) = 22820, (39)

1+bpp20

burada k - prosesin siirat sabiti, b-verilims soraitds suyun adsorbsiya
tarazliq omsali, pa2o-reaktorda su buxarinin sixligi.

Son noticado silikat sisteminin elektrofiziki xassalarini
nozoro almaqla xarici vo daxili siialanmanin tosiri altinda suyun
heterogen radiolitik parcalanma proseslarinda enerji dasiyicilarinin
omolo golmosi, lokallagsma, rekombinasiya vo diffuziya proseslorini
nazara almagla proseslorin mexanizmi toklif olunub.

OSAS NOTiCOLOR

1. Torkibindo miixtolif qatihiqda Ra®*® olan silikat sistemi
sintez olunub. Qamma spektrometrik metodla sintez olunmus silikat
sistemlorindo  radiumun  aktivliklori toyin edilib, qurulus
xiisusiyyotlori todqiq olunub. Silikat sistemlorino daxil edilmis
Ra?*, onun quz parcalanma mohsullar1 vo onlarin arasinda osrlik
tarazliq sorti ilo buraxdiglar1 daxili siialanma proseslori naticosindo
ayrilan enerjilor toyin olunub.

2. Daxili vo xarici gamma siialanma noticosindo radium
torkibli silikat sisteminin hidrat Ortiiylindo bas veran proseslor
Furye-IQ spektroskopik vo derivatoqrafik iisullarla todqiq olunub.
Miioyyan olunub ki, silikatin torkibindo Ra*?°-min aktivliyi artigda
hidrat ortiiyii adsorbsiya olunmus molekulyar suyun hesabina
koskin artir. Xarici qamma siialanmanin tosiri altinda radium
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torkibli silikatlarda siirotli dehidratasiya vo parcalanma proseslori
bas verir. Miixtalif xarakterli adsorbsiya olunmus su molekullarinin
parcalanma vo desorbsiya proseslori daxili siialanma ilo stimullasir
va alava OH qgruplarinin amalagalma proseslari bas verir.

3. Miioyyon olunub ki, radioaktiv radiumun yaratdig daxili
stialanmanin tosiri altinda hidrat ortiiklii silikatin elektrik keciriciliyi
artir. Temperatur artdiqgca dehidratasiya prosesi vo daxili
stialanmanin tesiri altinda yaranmis qeyri-tarazli yiik dasiyicilarinin
rekombinasiya proseslori noticasindo elektrik kegiriciliyi azalir vo
T>550°C-do silikata moxsus kegiriciliysa barabar olur. Xarici
siialanmanin  tosiri altinda silikat sistemino xas elektrik
kecriciliyinin artimi daxili stialanma ilo stimullasir.

4. Radium torkibli silikat sistemlori suyun radiolitik
parcalanmasinda radiasion-katalitik aktivliys malikdir. Ra*?%-nin
silikatda aktivliyi artigca onlarin istiraki ilo suyun radiolitik
parcalanmasindan hidrogenin alinma siirati vo radiasiya kimyovi
ciximlarinda artim miisahido olunur. Bu artim daxili siialanmalarin
stimullagdirici tasiri naticasinda bas verir.

5. Xarici qgamma siialanmanin tosiri altinda radium torkibli
silikat sistemindon emissiya olunan ikinci elektron siialarinin suyun
radiolitik parcalanmasindan hidrogenin omolo golmo proseslorindo
rolu toyin edilib. Miioyyon edilib ki, A=6100Bk/qr-s olan silikat
sisteminin istiraki ilo suyun heterogen qamma radiolizindo tomas
miihitino emissiya olunmus elektronlarin istiraki ilo hidrogenin
ciximu sathi soviyyads radiolitik parcalanmadan alinan hidrogenin
ciximindan togribon  3-4 dofo coxdur. Yoni gamma-siialarin
radioaktiv silikat sistemina tosiri zamani1 amala galon ikinci elektron
selinin asas hissosi tomas miihitino emissiya edir.

6. Suyun radioaktiv silikat sisteminin istiraki ilo heterogen
radiolizindon hidrogenin alinmas1 prosesino temperatur vo reaksiya
miihitinds suyun buxar sixligiin tosiri qanunauygunluglar askar
olunub. Miioyyaon edilib ki, radium torkibli silikat sistemi T>473K
temperatur oblastinda suyun parcalanmasinda termokatalitik
aktivliyo malikdir vo bu proseslorin rolu temperatur artdigca artir.
Temperaturun T=300+673K oblastinda artiminda suyun torkibindo
A=6100 Bk/qr-s aktivlikdo Ra%**® olan silikatin istiraki termo-
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radiasion katalitik par¢alanmasindan molekulyar hidrogenin ¢iximi
togribon ~30 dofo artir. SiOz-nin torkibino A=6100 Bk/qr-s
aktivlikdo Ra??* daxil edildikdo T=673K-do suyun termo-radiasion
katalitik parcalanmasindan hidrogenin ¢iximi radioaktiv olmayan
SiO2-yo nisbaton ~1,5 dofo artir ki, bu da daxili siialanmanin
stimullasdirici tosiri ilo izah oluna bilor. Alinmis naticalor asasinda
suyun radioaktiv silikatlarin istiraki ilo radiasion- vo radiasion-
termokatalitik parcalanma proseslorinin mexanizmi verilib.
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