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KORDIYERIT MULLIT ESASLI KARBUR KATKILI SIVI METAL
FILTRELERI

(0Y/

Bu doktora tezi kapsaminda, kordiyerit ve mullit esasli seramik filtre
malzemelerin iiretimi ve karakterizasyonu ile s6z konusu malzemelerde karbiir
katkilarinin nihai iiriin 6zelliklerine etkileri arastirilmistir. Kordiyerit ve mullit esash
filtre malzemelerin iiretiminde Seydisehir aliiminasi, kaolen, kuvars, sinter
magnezya, gibsit gibi yerel hammadde kaynaklarinin kullanimi, karbiir katkis1 olarak
da partikiil halinde silisyum karbiir kullanimi esas alinmistir. Seramik filtre
tiretiminde iskelet yapiy1 teskil edecek polimer siinger malzeme seciminde cesitli
siinger Orneklerinin yiizey kalitesi, yapisal parametreleri ve termal davraniglar1 gibi
teknik ozelliklerinin belirlenmesi tizerine caligsmalar yapilmistir. Kordiyerit ve mullit
fazlarin1 olusturacak hammadde karisim oranlarinin ve faz sentezi i¢in gerekli olan
151l iglem parametrelerinin belirlenmesi, bu hammadde karisimlarinin sulu sistemde
seramik soliisyon haline getirilmesi ve replikasyon yontemi icin uygun kati/su orani
ile birlikte dagitict tiirii ve katki oranlarmin belirlenerek soliisyonlarin reolojik
ozelliklerinin optimizasyonu calismalar1 yapilmistir. Sekillendirme asamasinda
yapilan 0n c¢aligmalar ile silisyum karbiir katkisinin soliisyonlarin reolojik
ozelliklerine ve malzemelerin sinterleme davranisi iizerine etkileri dikkate alinarak
uygun katki orani araligi belirlenmistir. Kordiyerit ve mullit esash silisyum karbiir
katkili soliisyonlardan hazirlanan numuneler s6z konusu fazlarin doniigiim sicaklig
ve siirelerinde sinterlenmesi ile karakterizasyon numuneleri elde edilmistir. Bu
numuneler iizerinde yapilan fiziksel ve mekaniksel testler ile birlikte mikro yap1 ve
faz analizleri neticesinde silisyum karbiir katkisinin kordiyerit ve mullit esash
seramik filtrelerin kii¢iilme davranisi, yogunluk ve basma mukavemeti ile birlikte faz
yapisindaki degisim ve mikroyapisal gelismede Onemli etkiye sahip oldugu
belirlenmistir. Basma mukavemeti {izerinde silisyum karbiir katkisinin etkileri bagil

yogunluk ve strut mukavemeti ile iligkili olarak detayli olarak tartigilmistir.

Anahtar Sozciikler: Kordiyerit, mullit, silisyum karbiir, replikasyon, seramik filtre
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CARBIDE CONTAINING CORDIERITE-MULLITE BASED FILTERS FOR
LIQUID METALS

ABSTRACT

In this thesis, production and characterization of cordierite and mullite based
filters and the effect of the carbide additives on the properties of these filters have
been investigated. The natural raw materials such as Seydisehir alumina, kaolin,
quartz, sintered magnesia and gibbsite have been used to produce of cordierite and
mullite filters and also silicon carbide has been used as carbide additive. In the
selection of suitable sponge, which determines skeleton structure of ceramic filters,
properties of the different sponge samples, such as surface quality, structural
parameters and thermal behavior, have been investigated. The mixture proportion of
raw materials, and sintering parameters to produce cordierite and mullite phases have
been determined. Preparation of slurry from these mixtures, and optimization studies
of rheological properties of the slurries to suit the replication process, on the basis of
solid content, dispersant amount and type, have been performed. Following the initial
studies in the shaping stage, the range of silicon carbide addition has been
determined on basis of its effect on the rheological properties of the slurry and
sintering behavior of the materials. The characterization samples have been obtained
by sintering in the phase transformation conditions of cordierite and mullite.
Evaluating the results of physical and mechanical tests, and also microstructure and
phase analysis, it is concluded that silicon carbide has a significant effect on the
shrinkage, density, compressive strength, phase transformation and microstructures
of cordierite and mullite foam filters. Effect of silicon carbide on the compressive
strength of foam filters is discussed in detail in relation to relative density and strut

strength.

Keywords: Cordierite, mullite, silicon carbide, replication, ceramic filter
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BOLUM BiR

GIRIS

Yiiksek oranda gozeneklilik ihtiva eden metal, seramik ve polimerlerin kullanimi
giiniimiizde gittikce yayginlasmakta ve bu tiir malzemeler {iizerinde ozellikle
mikroyap1 ile malzeme 6zellikleri arasindaki iligkiye yonelik aragtirma faaliyetleri de
artmaktadir (Colombo, 2005). Metalik ve polimerik gozenekli yapilarin aksine,
kirilgan olmalar1 nedeniyle seramik malzemelerde gozeneklerden kacinilir. Yine de,
son yillarda 6zellikle yiiksek sicaklik, asindirici ve korozif kosullarin yer aldigi
ortamlarda gozenekli seramige ihtiyag¢ duyulan uygulamalarin sayisinda artis

goriilmiistiir (Studart, Gonzenbach, Tervoort ve Gauckler, 2006).

Gozenekli seramikler diisiik yogunluk, termal iletkenlik ve dielektrik sabiti ile
birlikte yiiksek termal sok dayanimi, gecirgenlik ve ozgiil ylizey alan1 gibi
ozelliklerinin essiz kombinasyonu ile baz1 miithendislik uygulamalarinda vazgecilmez
olmakla birlikte metal ve polimerlere kiyasla yiiksek sicaklik dayanimi ve cevresel
kararlilik gerektiren uygulamalarda avantajlar sunmaktadir. Gozenekli seramikler,
kendine has oOzelliklerinden dolayr sivi metal ve egzoz filtrelerinde, briilor
isiticilarda, 1s1  degistiricilerde, katalizor tasiyict ve kemik yerini alan bio
malzemelerde, termal yalitm malzemelerinde, polimer ve metal matriksli kompozit
malzemeler gibi bircok uygulama alaninda son zamanlarda biiyiik ilgi ¢cekmektedir.
Ayrica hafif zirh malzemelerinin matriks yapisinda ve bio malzemelerin iiretiminde

son zamanlarda biiyiik arastirmalar yapilmaktadir (Colombo, 2005).

Gozenekli seramiklerin uygulama alanlart gozenek yapilarina bagli olarak
degismektedir. Gozenek yapilart agik ve kapali olmak iizere iki temel sinifa
ayrilmaktadir. Kapali gbzenek yapisina sahip gézenekli seramikler refrakter astarlari,
termal yalittm malzemeleri ve hafif yapi malzemeleri olarak kullamlirken, agik
gozenekli seramik malzemelerin baglica kullanim alanlarini sivi metal ve gaz

filtreleri teskil etmektedir (Colombo, 2002).



Gozenekli seramik iiretimi i¢in en basit yontem baslangicta gozenekli toz
kompaktlarinin kismi sinterlenmesi veya kati hal reaksiyonlar1 neticesinde gozenek
olusturan toz karigimlarinin sinterlenmesidir (Studart ve diger, 2006). Giiniimiize
kadar bu yontem ile Al,Os, SiC, TiO, ve hidroksiapatit gibi gdzenekli malzemeler
basar1 ile iiretilmistir (Tang, Fudouzi, Uchikoshi ve Sakka, 2004). Bu yontem
genellikle mikro yap1 icinde homojen dagilmis diisiik gézeneklilik meydana getirir.
Bu basit iiretim yontemine ilaveten, gézenekli seramik iiretiminde bir diger yaygin
yontem ise seramik soliisyon igerisinde c¢oziinmeyen organik ucucu bilesenler
(nigasta, karbon siyahi, talag gibi) kullanarak bu bilesenlerin yapidan
uzaklastiklarinda geride gozenekli bir yap1 birakmasidir. Bu yontem ile yiiksek
oranda gozenekli yap1 eldesi i¢in nispeten yiiksek oranda ugucu bilesen kullanilmasi

gerekmektedir (Dhara ve Bhargava, 2003).

Gozenekli seramiklerin yeni potansiyel uygulamalarinin sayisindaki artisa yonelik
olarak, kontrollii mikroyapiya sahip gozenekli seramik iiretimi i¢cin pek cok yeni
yontem gelistirilmistir. Bu ¢ok yonlii tiretim teknikleri, porozite, gozenek morfolojisi
ve dagiliminin ayarlanmasina imkén verebilmekte ve buna ilaveten ¢ok farkli
kimyasal kompozisyonda seramik malzemelere uygulanabilmektedir (Studart ve

diger, 2006).

Acik gozenekli seramiklerin iiretiminde gelinen son nokta replikasyon yontemi
(polimer siinger yontemi) olarak adlandirilan polimer mengeli matriks yapinin uygun
seramik soliisyon ile kaplanip kurutularak ham mukavemet kazanmasi, polimer
matriksin 1s1l iglem ile yapidan uzaklastirilmasi ve sinterleme islemi ile nihai
mukavemette gozenekli seramiklerin elde edilmesidir. Bununla birlikte seramik
kaplamanin {iniform olmamasi, kurutma prosesinin kisa siirelerde ve kontrollii
yapilamamasi, baglayici ve polimer bazli matriks yapimin seramik biinyeden
uzaklastirilmas: proseslerinde mekanik o6zelliklerin olumsuz etkilenmesi bu konu

izerindeki arastirmalar1 yogunlastirmistir.



Bu doktora tezi kapsaminda, replikasyon yontemi ile yerel hammadde
kaynaklarindan kordiyerit ve mullit sentezlenerek agik gozenekli seramik kopiik
filtre malzemelerin liretimi ve partikiil karbiir katkisi ile o6zelliklerini iyilestirme

imkanlar1 arastirilmustir.

Calismanin baglangi¢ asamasinda, replikasyon yontemi ile acik gézenekli seramik
kopiik filtre iiretiminde iskelet yapiy1 teskil edecek polimer esasl siinger malzemenin
yapisal parametreleri ve termal davranislart gibi teknik 6zelliklerinin belirlenmesi
izerine ¢aligmalar yapilmistir. Sonraki asamada kordiyerit ve mullit faz sentezi igin
hammadde karisim oranlarinin ve gerekli 1s1l islem parametrelerinin belirlenmesi, bu
hammadde karisimlarinin sulu sistemde seramik soliisyon haline getirilmesi ve
replikasyon yontemi i¢in uygun reolojik 6zelliklerin saglanmasinda kati/su/dagitict
oranlarinin belirlenmesi {iizerine calismalar yapilmistir. Son asamada, seramik
soliisyon ile kaplanmis polimer siinger yapinin kurutulmasi, yapidan polimer siinger
matriksin yakilarak uzaklastirilmas1 ve sinterleme islemleri neticesinde deney
numuneleri elde edilmistir. Numuneler iizerinde uygulanan testler sonucunda,
silisyum karbiir partikiil katkisinin filtre malzemelerin 6zellikleri tizerindeki etkileri

irdelenmistir.

Birinci boliim icerisinde kopiik seramiklerin tanimi, iiretim yontemleri, kullanim
alanlar1, siv1 metal filtrasyonu ve kopiik seramik filtre uygulamalari, kordiyerit ve
mullit ile ilgili temel bilgiler verilmistir. Kopiik seramik filtre tiretiminde yaygin
olarak kullanilan replikasyon yontemi detayli bir sekilde anlatilmustir. ikinci
boliimde deney numunelerinin {iretilmesi dncesinde yapilan on hazirlik ¢alismalart
ve deney numunelerinin iiretilmesi ile ilgili bilgiler verilmistir. Ugiincii boliimde ise
on calismalardaki karakterizasyon sonuglart ile deney numunelerine uygulanan
testlerin sonuglar1 verilerek kordiyerit ve mullit esash filtrelere yapilan silisyum
karbiir ilavesinin filtrelerin mikroyapt ve faz yapisinda meydana getirdigi
degisiklikler ile mekanik ve fiziksel oOzelliklerine olan etkileri tartisilmistir.

Dordiincii boliimde ¢alisma sonucu varilan genel sonuglar ve oneriler verilmistir.



1.1 Kopiik Seramikler

Gozenekli seramikler sekillerine gore 2 genel kategoride siniflandirilabilir. Bunlar
petek sekilli (honeycomb) ve kopiik (foam) seramiklerdir. Petek sekilli seramikler
presleme ya da ekstriizyon yontemiyle iiretilen 2 boyutlu gozenek yapil
malzemelerdir (Woyansky, Scott ve Minnear, 1992). Petek sekillideki 2 boyutlu
dizilimin aksine kopiik seramikler i¢i bos poligonlarin 3 boyutlu diziliminden

olusmaktadir (Vedula, 1997).

Petek sekilli seramiklerde hiicreler, hexagonal, kare, iicgen veya diger sekillerde
diizenli olarak dizilimdedirler (Jain, Johnson, Ganesh, Saha ve Mahajan, 2003).
Presle sekillendirilmis petek seramiklerde hiicreler daire sekilli, ekstriizyonla
sekillendirilmis petek seramiklerde ise hiicreler kare sekilli yapilar olarak karakterize
edilirler. Kopiik seramikler ise rasgele dizilimde onikiyiizlii hiicreler ile karakterize

edilirler (Taslicukur, Balaban ve Kuskonmaz, 2007).

Ozellikle s1v1 filtrasyonuna yonelik uygulamalarda petek sekilli ve kopiik seramik
malzemelerin birbirinden ayrildiklarnn temel nokta gecirgenlik ve mukavemet
ozellikleridir. Gegcirgenlik, yiiksek oranda gozenek (% 70-90) ihtiva etmesinden
dolay1 kopiik seramiklerde yiiksek iken petek sekilli seramiklerde daha az
gozeneklilik oranindan dolayi diisiiktiir. Mekanik 6zellikleri agisindan irdelendiginde
kopiik seramiklerin iskelet yapiy1 olusturan seramik agin ince olmasi ve seramik ag
uclarinda olusan tiggen sekilli bosluklardan dolay1 petek sekilli seramiklere nazaran

daha diisitk mukavemetli oldugu goriiliir (Woyansky, Scott ve Minnear, 1992).

Kopiik seramikler genellikle 10 um—5 mm araliginda biiyiik bosluklar ihtiva eden
gozenekli malzemelerin bir sinifidir. Hiicre olarak adlandirilan bu bosluklar seramik
duvar ile ¢evrelenebilir (kapali hiicreli) ya da birbirleriyle temas halinde yalmz hiicre
uclarinda (strut) seramik bag ile baglanmasindan (ag¢ik hiicreli) olusabilir (Jayasinghe

ve Edirisinghe, 2002).



Kopiik seramiklerin kendisine has 6zellikleri, mikroyap1 ve kompozisyon kontrolii
ile spesifik uygulamalar icin tasarlanabilir. Ag¢ik ve kapali gozenek yapisinda,
gozenek boyut dagiliminda ve gozenek morfolojisindeki degisiklikler malzeme
ozellikleri iizerinde 6nemli etkiye sahip olabilir. Biitiin bu mikro yapisal 6zellikler
gozenekli malzeme {retiminde kullanilan {iretim yontemi tarafindan dogrudan
etkilenmektedir (Studart ve diger, 2006). Kopiik seramikler; ucucu partikiil katkilar,
polimer altliklar ve son zamanlarda sol-jel yontemi kullanilarak nanometre
mertebesinden milimetre mertebesine kadar genis bir gdzenek boyut araliginda
iiretilebilmektedir (Pradhan ve Bhargava, 2005). Ornegin, sol-jel yontemi ile iiretilen
kopiik seramikler nanometre boyutunda gozeneklilige sahip iken, replikasyon
yontemiyle iiretilen kopiik seramikler ise milimetre mertebesinde gozeneklilige
sahiptir (Peng, Fan ve Evans, 2000). Tamamen agik gdzenekli kopiik seramikler ise
iyi bilinen ve en yaygin yontem olan polimer siinger (replikasyon) yontemiyle

iiretilirler (Prabhakaran, Gokhale, Sharma ve Lal, 2005).

Tablo 1.1’de kopiik seramiklerin bazi karakteristik Ozellikleri verilmistir

(Colombo, 2002).

Tablo 1.1 Kopiik seramiklerin bazi karakteristik 6zellikleri

Bulk Yogunluk (gr/cm’) 0,1-1,5
Egme Mukavemeti (MPa) 0,5-30
Basma Mukavemeti (MPa) 0,5-80
Max. Kullanim Sicakligi (°C) 1000-2000
Termal Iletkenlik (W/m.K) 0,1-1
Termal Genlesme Katsayisi 1-9x 10°
Gozeneklilik (%) 80-90

1.2 Kopiik Seramik Uretim Yontemleri

Baslica kopiik seramik iiretim yOntemleri; replikasyon yontemi, dogrudan
kopiiklestirme ve  karbon  preformlarn CVD/CVI  (Chemical = Vapour
Deposition/Chemical Vapour Infiltration) yontemleriyle kaplanmasidir (Colombo,
2002).



Replikasyon yontemiyle; polimer menseli acik gozenekli siinger malzemenin
uygun seramik soliisyon ile kaplanmasi, fazla soliisyonun uzaklastirilmasi ve
kurutma iglemlerinden sonra siinger malzemesinin yakilarak yapidan uzaklagtirilmasi
neticesinde nihai sinterleme ile kopiik seramik tiretimi gergeklestirilir (Colombo,

2002).

Dogrudan kopiiklestirme yontemiyle; arzu edilen seramik komponentlerin ¢esitli
organik bilesenlerle karistinlip malzeme i¢inde gaz kabarcigi olusturacak bir gaz
hareketinin (kopiiklestirici katki, mekaniksel karistirma, gaz enjeksiyonu. vb)
saglanmasi ile kopiik yapi elde edilir. Nihai gozenekli seramik malzeme kurutulup
sinterlenir (Colombo, 2002). 1973 yilinda Sunderman tarafindan gelistirilen bu
yontemde, kopiiklestirici katkilarin ve surfektantlarin dikkatli bir sekilde secimi ile
tiniform kopiiklesme ve hiicre geometrisi ayarlanabilir (Sharafat, Ghoniem, Williams
ve Babcock, 2004). Bu proses ile hem acik hem de kapali gozenekli kopiikler
tiretilebilirken kapali gozenekli seramik malzemelerin iiretimi daha yaygindir
(Bhaduri, 1994). Seramik soliisyona kopiiklestirici madde katilarak mekaniksel
karistirma ile kopiik seramik iiretimine Ornek jel dokiim (gel-casting) yontemidir
(Luyten, Mullens, Cooymans, De Wilde, Thijs ve Kemps, 2009). Bu yontem ile %
90’1n tizerinde gozeneklilige ve 30-1000 um araliginda gozenek boyutuna sahip

kopiik seramik iiretimi gergeklestirilebilmektedir (Dhara ve Bhargava, 2006).

Sekil 1.1’de makro gozenekli seramik iiretiminde uygulanan bazi yontemlerin

sematik gosterimi verilmistir (Studart ve diger, 2006).
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Sekil 1.1 Makro gozenekli seramik iiretiminde uygulanan bazi yontemlerin sematik gosterimi.

Dogrudan kopiiklestirme yontemi ile iiretilen kopiik seramiklerin replikasyon
yontemiyle tretilen ag yapili kopiik seramiklere gore bir takim avantajlart vardir.
Bunlar; belirli sekillerde, kompozisyonda ve yogunluktaki yapinin kopiiklestirme
yontemi ile kolaylikla iiretilebilmesidir. Kiiciik gozenek capli kapali gozenekli

seramikler replikasyon yontemiyle iiretilememektedir (Woyansky ve diger, 1992).

Replikasyon yontemi ile iiretilen kopiik seramikler, yiiksek oranda ve iiniform
gozenek yapisinda olmalarina karsin, kiiclik gozeneklere sahip degildir.
Kopiiklestirme yontemiyle iiretilen seramiklerin mikrometre mertebesinde kiiciik
gozeneklere sahip olmasi genis bir yiizey alani saglar, ancak bu malzemelerde
gozeneklilik oram diisiiktiir. Ozellikle sivi metal filtrasyonu icin yiiksek oranda

gozeneklilik ve genis yiizey alanina birlikte ihtiya¢ vardir (Han, Li ve Chen, 2003).

Sekil 1.2’de farkli yontemlerle elde edilen kopiik seramiklerin gozeneklilik ve

ortalama gozenek boyutlarin1 gosteren grafik verilmistir (Studart ve diger, 2006).
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Sekil 1.2 Replikasyon, heba malzeme ile kaliplama ve dogrudan kopiiklestirme yontemleriyle

elde edilen malzemelerde gozeneklilik ve ortalama gozenek boyutu.

Sekil 1.2°de goriildiigi tizere, polimer replika yontemiyle iretilen makro
gozenekli seramiklerin acik gozeneklilik oram1 % 40-95 aralifinda gbzenek
bitytikliikleri ise 200 um—3 mm aralifinda degismektedir. Olduk¢a dar hiicreli
polimer siingerlerin seramik soliisyon ile emdirilmesindeki zorluklar nedeniyle
replikasyon yontemiyle iiretilen gdzenekli seramiklerin minimum gézenek boyutu

yaklasik 200 mikron ile sinirlidir (Studart ve diger, 2006).

Replikasyon veya dogrudan kopiiklestirme yontemleri toplam hacimde % 70’den
% 90’lara varan oranlarda gozeneklilige sahip seramik yap1 eldesine imkan verirken
bu iiretim yontemleri kopiik seramiklerin hiicre morfolojisinde oldugu kadar
ozelliklerinde de farkliliklar meydana getirir. Replikasyon yontemi ile elde edilen
kopiik seramikler, seramik soliisyon veya prekiirsor icerikli bir soliisyonun dogrudan
kopiiklestirilmesi ile elde edilen kopiik seramiklerle mukayese edildiginde diisiik
mekaniksel mukavemete ve yiiksek gecirgenlige sahiptir (Colombo ve Bernardo,
2003). Biitiin kopiik seramiklerin en Onemli karakteristiklerinden birisi bagil
yogunluklar (bulk yogunluklarinin kat1 yogunluguna olan orani) tipik olarak 0,3’iin

altindadir (Dhara, Pradhan, Ghosh ve Bhargava, 2005).



Karbon preformlarin CVD/CVI yo6ntemiyle kaplanmasi; termoset polimer (veya
polisilan/polikarbosilan) kopiiklerin pirolizi ile karbon iskelet yapisinin elde edilmesi
ve bu yapilara cesitli oksit dis1 seramiklerin CVD/CVI yontemleriyle kaplanmasi
prensibine dayanmaktadir (Colombo, 2002). Bu yontem, kopiiklerin sistem igerisinde
altlik olarak kullanilacagi bir CVD (Chemical vapor deposition) reaktorii gerektirir.
Piroliz edilmis kopiikler sistem igerisinde uygulanan reaktant gazlar ile iiniform
olarak kaplanirlar. Uniform biiyiikliikte gozeneklerin kontrollii bir sekilde iiretimi
miimkiin iken sinterleme prosesi siklikla yiiksek sicakliklar ve uzun siireler gerektirir
(Bhaduri, 1994). Tablo 1.2°de baz1 kopiik seramik iiretim yOntemlerinin

karsilastirilmasi verilmistir (Woyansky ve diger, 1992).

Tablo 1.2 Kopiik seramiklerin iiretim yontemlerinin karsilagtiriimasi

Uretim Gozenek Gozenek Gozenek Mekanik Malivet
Yontemi yapisli dagilm | biiyiikliigii | ozellikler y
. .. N RN Milimetre Mukavemet
Replikasyon | Agik gozenekli | Uniform mertebesinde diisiik Ucuz
Dogrudan Acik ve kapal1 | Kontrolii Mikron Mukavemet Pahali
kopiiklestirme gozenekli zor mertebesinde yiiksek

1.3 Replikasyon Yontemi ile Kopiik Seramik Uretimi

Replikasyon teknigi gercekte makro gézenekli seramik tiretimi i¢in kullanilan ilk
yontem olarak bilinmektedir. Bu yontem, orijinal gozenekli malzeme ile ayni
morfolojiyi sergileyecek makro gézenekli seramik malzeme iiretimi icin hiicresel bir
yapiy1 seramik bir soliisyon ya da prekiirsor (6nciil malzeme) soliisyonuna daldirma
prensibine dayanmaktadir. Orijinal bulus, 1960'1i yillarin baginda Schwartzwalder ve
Somers’in degisik gozenek biiyiikliiklerinde, porozitede ve kimyasal kompozisyonda
seramik malzeme iiretmek icin polimer siinger kullanmasiyla baslamistir. Replika
teknigi ile makro gozenekli malzeme iiretimi icin pek ¢ok dogal ya da sentetik
hiicresel yapilar althk malzeme olarak kullanilabilir. Makro gozenekli seramik
malzeme {iiretimi i¢in siinger replika teknigi en popiiler metot haline geldiginden bu
yana giiniimiizde sivi metal filtrasyonu i¢in seramik filtre iiretiminde endiistride
yaygin olarak kullanilmaktadir (Studart ve diger, 2006). Replika teknigi ile iiretimde
proses akim semasi Sekil 1.3’de verildigi gibidir (Scheffler ve Colombo, 2005).
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[ Siinger Malzeme Secimi| | Seramik Sofisyon Hazrlama | e Katlalar |

S Siingerin Soliisyona
Daldiriimas

Farzla Solisvonun
Uzaldagtmimas

| Kurutma |

| Stingetin Yalalarak Uzaklagtinlmasi |

| Sinterleme |

Sekil 1.3 Replikasyon yontemiyle kopiik seramik iiretim akim semast.

Arzu edilen performansa sahip kopiik seramik iiretimi icin; polimer altlik se¢imi,
seramik soliisyon hazirlama ve daldirma, kurutma, organiklerin yapidan
uzaklastirilmasi ve seramik yapinin sinterlenmesi asamalarimi kapsayan 1s1l islemler
gibi pek cok proses asamalarinin optimize edilmesi gerekmektedir (Montanaro,

Jorand, Fantozzi ve Negro, 1998).

Poliiiretan (PU), polivinil klorid (PVC), polysiterin (PS) ve seliilloz gibi ¢esitli
siinger tiirleri agik gdzenekli seramik malzeme {iretimi icin uygundur (Scheffler ve
Colombo, 2005). Siingerin gdzenek capi nihai iiriiniin pisme kiigiilmesinden sonraki
gozenek ¢apim belirleyici bir faktordiir. Replika tekniginin endiistride yaygin olarak
kullaniminin ana nedeni; bu yontemin en c¢ekici 6zelliklerinden birisi olan farkli
gozenekte siinger altliklarin se¢imi ile malzeme gozenek boyutunun kolaylikla
kontrol edilebilir olmasidir (Wen, Han, Liang ve Li, 2008). Gézenekli seramiklerin
gozenekliligi gozenek capr ya da inch basina diisen gozenek yogunlugu PPI (pores
per inch) ile ifade edilir. Tipik olarak gozenek capr 0,01 ile 2 mm arasinda
degisirken, gozenek yogunlugu da 10 ile 100 PPI arasinda degismektedir (Sharafat
ve diger, 2004).
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Diger taraftan, siinger malzemesi nihai seramik malzemenin sinterlenmesi icin
gereken sicakligin altindaki sicakliklarda yanip uzaklagmaktadir. Poliiiretan diisiik
yumusama sicakligina sahip olmasindan dolayr siinger malzemesi olarak ozellikle

tercih edilen bir malzemedir (Woyansky ve diger, 1992).

Replikasyon yontemiyle polimer matriks iizerine kaplanacak seramik soliisyon;
seramik partikiiller, su ve katki maddelerinden olusmaktadir. Seramik partikiiller
kullanim yerine has ve nihai {iiriiniin arzu edilen 6zelliklerde olmasina yonelik
secilirler. Ornegin, s1vi metal filtrasyonunda kullanilacak bir seramik filtre iiretimi
icin yiiksek sicakliklara ve sivi metalin kimyasal etkilerine kars1 dayanikli seramik
malzemeler secilir (Woyansky ve diger, 1992). Bu yontemle iiretilen godzenekli
seramiklere ornek olarak; kordiyerit, mullit, silisyum karbiir, aliimina, kismi stabilize
zirkonya, baz1 kompozit sistemler (SiC-aliimina, Aliimina-zirkonya, Aliimina-mullit,
Mullit-zirkonya) verilebilir (Zhu, Jiang ve Tan, 2002). Kullanilan seramik
hammadde partikiil boyutlar1 ¢cogunlukla 45 mikron altindadir. Soliisyon igerisinde
partikiil tasiyict olarak cogunlukla su kullamilir ve miktar1 toplam soliisyon
miktarinin % 10’u ile 40’1 arasinda degismektedir (Woyansky ve diger, 1992).
Seramik soliisyonun ihtiva ettigi kat1 yiizde oranm ¢ok degisken olup genellikle % 50—
70 araligindadir. Yiiksek kati konsantrasyonlarinda seramik soliisyon ¢ok asir1 viskoz
olur ve partikiiller bu durumda siinger yapisi icerisine girmekte zorlanir ve bu

nedenle de siingere kat1 yiiklemesi azalir (Montanaro ve diger, 1998).

Seramik soliisyonun siinger yapisina girisini kolaylastirmak i¢in katki maddeleri
kullanilir. Seramik soliisyon hazirlamada kullanilan baglica katki maddeleri;
baglayici, reolojik ozellikleri modifiye edici ve kopiiklesmeyi Onleyici katkilardir.
Baglayicilar, seramik yapinin polimer yiizeyine kaplanmasi ile kurutma islemi
sonras1 ham mukavemet ve polimer uzaklagtirma isleminde yapimin bozulmasini
onlemek amaciyla kullanmilmaktadir. Reolojik katkilar, seramik soliisyonun polimer
siingere emdirilmesi isleminde yeterli akiskanlikta olmasim saglamak amaciyla
kullanilmaktadir. Kopiiklesmeyi onleyici katkilar ise, gdzenekli yapida koprii veya
pencere olarak adlandirilan formda yapilarin olugma egilimini azaltmak amaciyla

kullanilmaktadir (Woyansky ve diger, 1992).
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Kaplama iglemi igin polimer siingerin se¢imi ve seramik soliisyonun
hazirlanmasindan sonraki proses siingere seramik soliisyon emdirilmesidir. Bunun
icin siinger sikistirilir, icerisindeki hava uzaklastirilip seramik soliisyona daldirilarak
geniglemesine miisaade edilir. Boylelikle seramik soliisyon siingerin acik hiicrelerine
infiltre olur. Bir sonraki asamada siinger icerisine infiltre olmus fazla soliisyonun
uzaklagtinlmas: i¢in santifiiriijleme veya silindirler arasinda sikistirma yapilir
(Woyansky ve diger, 1992). Silindirler arasinda sikistirma asamasinda, seramik
soliisyon icerisine daldirilmis polimer siinger silindirler arasindan gecirilerek fazla
soliisyonun siinger yapidan uzaklastirilmasi saglanir (Zhu ve diger, 2002). Bu
asamada silindirler tarafindan uygulanan kayma kosullar1 altinda seramik soliisyonun
siingerden kismen uzaklastirilabilir akigkanlikta olmasi ve yapi icerisinde kalan
seramik yas kaplamanin da damlamayacak kadar yeterli viskozitede olmasi

gerekmektedir (Studart ve diger, 2006).

Bir¢ok arastirmaci seramik soliisyonun reolojik 6zelliklerinin kopiik seramiklerin
kalitesine etki ettigine dikkat ¢cekmis (Buciuman ve Czarnetzki, 2003) ve polimer
siinger {izerindeki seramik kaplama kalitesinin kuvvetli bir sekilde seramik
solisyonun viskozitesine ve siingerin yogunluguna bagl oldugunu (Nor, Hong,

Ahmad ve Akil, 2008) ifade etmislerdir.

Polimer siinger althk iizerine seramik kaplamanin kaliteli bir sekilde
gergeklestirilebilmesi i¢in, seramik soliisyonun pseudo-plastik veya shear-thinning
davramisi gibi ©zel reolojik karakteristiklere sahip olmasi gerekmektedir. Bu
karakteristigin manas1 yiikksek bir kayma hiz1 (shear rate) uygulandiginda
viskozitenin diigmesi ancak kayma hiz1 diisiiriildiigiinde ise viskozitenin artmasi
demektir. Bu 6zellik altlik {izerine kolay kaplama saglarken diger taraftan kaplama
sonras1 seramik soliisyon viskozitesinin artmasi soliisyonun althik malzemesine
tutunmasinm saglar (Brown ve Green, 1994). Bir bagska yazarin ifadesine gore ise;
silindirler aras1 sikistirma isleminde seramik soliisyonun arzu edilen reolojik
ozelliginin tiksotropik ya da shear-thinning davramista olmasidir. Seramik
soliisyonun tiksotropik davranmisi genellikle akis egrisindeki gidis ve gelis yonii

arasindaki tiksotropik dongiiniin ol¢iimii ile karakterize edilir. Soliisyon igerisindeki
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bag zincirlerinin kirilmas1 ve deflokiilasyon olaymin gerceklesmesinden dolay1 gelis
yoniindeki egride shear stres (kayma gerilmesi) azalacaktir. Bunun manasi1 seramik
soliisyon igerisine polimer siinger daldirildiginda soliisyonun siinger ag yapisi
icerisine girebilecek, doldurabilecek ve yapiy1 iiniform olarak kaplayabilecek yeterli
akigkanlikta olmas1 ve akabinde statik kosullar altinda siinger igerisinde kalabilmesi

icin yeterli viskoziteye gelebilmesi demektir (Negahdari ve Solati, 2005).

5 5! shear rate’de 10-30 Pa.s viskoziteden 100 s shear rate’de 1-6 Pa.s’e azalan
viskoziteye sahip soliisyonlarin bu proses i¢in uygun oldugu goriilmiistiir. Bu shear-
thinning davranisi, kil, kolloidal silika, karboksil metil seliiloz ve polietilen oksit gibi
tiksotropik ve kalinlastirici katkilarin dagiticilar (dispersantlar) ile kombinasyonu

neticesinde saglanabilmektedir (Studart ve diger, 2006).

Polimer siinger iizerine soliisyon yiiklemesi silindirler aras1 mesafeye ve gecirim
(sikistirma) sayisia baglidir. Bu parametrelerin optimizasyonu genis ¢apta iiniform
ozellikte acik gozenekli seramik malzeme iiretimi icin Onemlidir. Genis c¢apta
tiniform 6zellik, numunenin farkli bolgelerinde kaplama kalinliginin degiskenligi ve
kapal1 hiicre ya da hiicre duvarlar1 olarak ifade edilir. 12 mm kalinlikta dikdortgen
sekilli numuneler icin, en iyi sikistirma iglemi silindirler aras1 mesafenin numuneyi
% 75-87 arasinda sikistirmasimi saglayacak aciklikta ayarlanarak 2 ya da 3 kez
gecirilmesinden olugmaktadir. Sikistirma yiizdesindeki degisim, ilk sikistirma
isleminde siingerden uzaklastirilan soliisyonun miktarin1 degistirmektedir. Ilave
sikistirma islemi daha az soliisyon uzaklastirir fakat siklikla iceride kalan soliisyonu
yeniden dagitarak genis capta iiniform 6zelligi arttirir. Bununla birlikte, dolu hiicreler
ve hiicre ylizeyleri siklikla sikistirma boyunca silindirlere dik olan numune
yiizeylerinde ya da yakininda kalir. Bu ylizeyler ¢ogu zaman tekrarlanan sikistirma
islemlerinden sonra bile dolu hiicre yapisin1t muhafaza eder. Bu durum muhtemelen
bu dik yiizeyler boyunca uzaklastirilan soliisyonun fazlaligindan kaynaklanir ancak
kalan soliisyonun siinger yapidan uzaklastirilmasi igin yeterli kuvvet yoktur. Bu
nedenle, silindirler arasina sokulan numunenin cevrilerek gegirilmesi ilk gecirimdeki
sikistirilan yiizeyler ile ikinci gecirimdeki dik yiizeylerin birbirleriyle baglantil
olmasina ve boylelikle de genis capta iiniform 6zellige katki saglamaktadir (Brown

ve Green, 1994).
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Fazla soliisyonun yapidan uzaklastirilmast sonrast seramik kapl siinger
kurutularak seramik partikiillerin siinger yiizeyinde toplanmasi saglanir. Kurutma
islemi acik havada, kurutucu firin icerisinde veya mikrodalga isitma yontemiyle
gerceklestirilir. A¢ik havada kurutma islemi 8 ile 24 saat arasinda, kurutucu firinda
15 dakika ile 6 saat arasinda iken mikrodalga ile kurutma isleminde bu siire 5 ile 30
dakika gibi kisa bir siire olarak karsimiza ¢cikmaktadir (Senguttuvan, Kalsi, Sharda ve

Das, 2001).

Kurutulan seramik kapli stinger diisiik sicakliklarda polimer siingerin yakilmasi
amactyla 1s1l isleme tabi tutulur. Eger 1sitma hizi ¢ok hizli olursa, polimer kiitle
geride bosluklar ve kusurlar olusturarak buharlasir. Eger 1sitma hiz1 ¢ok yavas olursa
bu durumda proses ekonomik olmayan uzun siirelerde gerceklesir. Polimer siingerin
yapidan uzaklastirilmasindan once diferansiyel termal analiz (DTA) ¢alismalarinin
yiiriitiilerek polimer siingerin uzaklastigi sicaklik araliklarinin belirlenmesi avantaj
saglamaktadir (Bhaduri, 1994). Isitma hiz1 genellikle, polimer malzemenin seramik
kaph strut icerisinde gerilim olusturmadan difiizyonu ve pargalanabilmesi igin 1
°C/dakika’dan daha yavas bir hizda uygulanmir. Polimer malzemenin yanma
sicakliklarinda strutlarin catlamasini Onleyecek yeterli direnci saglamak amaciyla
soliisyon agamasinda baglayici ve plastiklestirici katkilar ilave edilebilir. Aliiminyum
orto fosfat, potasyum ve sodyum silikat, magnezyum orto borat, hidrate aliimina,
kolloidal silika, polivinil biitral tipik olarak kullanilan baglayicilardir (Studart ve
diger, 2006).

Gozenekli seramik yapinin eldesinde nihai agsama sinterleme islemiyle seramik ag
yapinin yogunlastirilmasidir. Sinterleme sicakligi, siiresi ve atmosferi kullanilan
seramik baslangic malzemesine ve arzu edilen nihai 6zelliklere bagh olarak secilir

(Woyansky ve diger, 1992).

Basit, cok yonli ve ucuz bir yontem olan replikasyon yontemi milimetre
mertebesinde kopiik seramiklerin iiretimini miimkiin kilarken beraberinde i¢i bog
strutlar meydana getirir (Oliveira, Dias, Vaz ve Fernandes, 2006). Ayrica yapidaki

seramik agm inceliginden dolay1 polimer siinger yontemiyle iiretilen gozenekli
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seramikler diisiik mukavemet ve kirilma toklugu degerlerine sahip olmaktadir (Zhu,
Jiang, Tan ve Zhang, 2001). S6z konusu bu olumsuzluklar kopiik seramikleri yapisal
gerilmelere karsi hassasiyetli ve uygulama alanlarin1 smirlayict yapmaktadir
(Sharafat ve diger, 2004). Kopiik seramiklerin 6zellikle filtrasyon uygulamalarinda
sicak s1vi metal veya gazlarin korozif ortamina, yiiksek sicakliklara ve termal soklara
dayanabilecek yeterlilikte mukavemete sahip olmasi biiyikk Onem arz eder

(Woyansky ve diger, 1992).

Sekil 1.4 ve 1.5’de replikasyon ve dogrudan kopiiklestirme yontemleriyle iiretilen
kopiik seramik filtrelerin sirasiyla makro ve mikro boyutta goriintiileri verilmistir

(Colombo, 2002).

Sekil 1.4 Replikasyon yontemiyle iiretilmis SiC kopiik seramik filtre (a), silikon reginenin dogrudan

koptiklestirilmesiyle iiretilmis SiOC seramik filtre (b).

Sekil 1.4 a’da replikasyon yontemiyle iiretilen birbirine bagli agik hiicreli seramik
ag yapisi gozlenirken 1.4 b’de ise dogrudan kopiiklestirme yontemiyle iiretilen agik
ve kapali gozeneklere sahip hiicre yapisi gozlenmektedir. Iki yapi arasindaki bir
diger onemli fark Sekil 1.5 a’daki gibi replikasyon yontemi ile iiretilen kopiik
seramiklerde polimerin yanma sonrast yapida geriye kalan keskin koseli ve i¢i bos
seramik hiicre uglari mevcut iken Sekil 1.5 b’de ise dogrudan kopiiklestirmeyle

iiretilen seramiklerde daha yogun bir hiicre yiizeyi gozlenmektedir (Colombo, 2002).
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Sekil 1.5 Replikasyon yontemiyle iiretilen kopiik seramik mikroyap:r goriintiisii (a), dogrudan

kopiiklestirme yontemi ile iiretilen kopiik seramik mikroyap1 goriintiisii (b).

Strut kusurlar1 polimerden tiiretilmis gdzenekli seramiklerin basma dayanimlarini
acik gozenekli seramik malzemeler icin hesaplanan teorik degerin altina
disiirmektedir. Bu kusurlar1 onlemek amaciyla, bir takim katkilar ile siinger
yiizeyindeki seramik soliisyonun 1slatilabilirliginin arttirilmasi, seramik strut
icerisindeki aciklik ve catlaklarin ikinci bir kaplama ile doldurulmasi ve fiber

takviyesi gibi bir takim yaklagimlar ortaya konulmustur (Studart ve diger, 2006).

Replikasyon yontemiyle iiretilen kopiik seramiklerin mukavemetini arttirmak icin

gelistirilen baslica teknikler;

- Seramik soliisyona fiber takviyesi

- Yeniden kaplama ile kaplama kalinliginin arttirilmasi

- Reaksiyon bagli seramik iiretimi

- Seramik soliisyon yerine polimerik seramik prekiirsor soliisyonu kullanimi
- Kontrollii sinterleme

- Proses parametrelerinin optimizasyonudur.

Kopiik seramiklerin mekanik ozelliklerini iyilestirmede uygulanan yontemlerden
en yaygin olanlarindan birisi seramik yapi icerisine fiber takviyesidir. Tipik olarak,
seramik soliisyon ya da kimyasal karisim icerisine yaklasik % 1,5 oraninda fiber
takviyesi yapilir. Alimina silikatlar, karbon, grafit, zirkonya, silisyum karbiir ve

alimina gibi cesitli fiberler kopiik seramiklerin mukavemetlerini arttirmada
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kullanilmigtir. Bununla birlikte, fiber icerikli bir seramik soliisyonun polimer siingere
tiniform olarak emdirilmesi zor olmasina ragmen infiltrasyon iglemi boyunca vakum
uygulama ve soliisyonun siinger iizerine spray teknigi ile kaplanmasi gibi cesitli

yaklagimlar uygulanmistir (Nangrejo, Bao ve Edirisinghe, 2000).

Seramik kaplama kalinliginin arttirilmasi i¢in pek ¢ok yontem denenmistir. Bu
yontemler; siingeri piiskiirtme ile veya emdirme sonrasi tekrar daldirma ile yeniden
kaplamadir. Ancak siinger altlik iceren kurumus biinyenin piiskiirtme veya daldirma
yontemiyle tekrar kaplanmasi olduk¢a zordur. Ciinkii piiskiirtme veya daldirma ile
onceden kaplanmis seramik yapinin bir kismi1 suyla ayrisabilir ve yap1 zayiflayabilir
(Zhu ve diger, 2001). Ayrica, ilk kaplamadaki acikliklarin doldurulmasi ve ince
bolgelerin kaplanmasi amaciyla diisiiniilen ikinci kaplama isleminin uygulanabilirligi
orijinal ilk kaplamanin sikistiritlmasi durumunda yap1 bozulacagi i¢in olduk¢a zordur.
Bu nedenle ikinci kaplamada kullanilacak soliisyonun siingeri sikistirmaksizin
yercekimi kuvvetiyle kendi halinde siiziilebilecek yeterli akigskanlikta olmasi
gerekmektedir. Eger soliisyon ¢ok fazla yogun ise fazla soliisyon yapi igerisinde
kalarak 6zellikle numunenin orta kismina yakin bolgelerdeki hiicrelerin kapanmasina
neden olabilir. Eger soliisyon c¢ok akiskan ise bir onceki seramik kaplamanin

¢Oziinmesine neden olabilir (Brown ve Green, 1994).

Reaksiyon bagli seramik iiretimi ilgili yaklasim ince taneli yapi1 olusturarak
malzeme mukavemetini arttirmay1 amaglar (Luyten, Cooymans ve Wilde, 2002). Son
zamanlardaki arastirmalar geleneksel Al,Oz toz malzemesi yerine reaksiyon baglh
Al,Os3 kullanildiginda yiiksek mukavemet elde edildigini gostermistir. Mukavemette
faydali etki tane sinirlarinda ¢ok az ya da hi¢ cams1 faz olmaksizin daha ince tane
boyutlu yap1 eldesi ile agiklanmistir. Bu malzemeler Al/Al,O3 toz karisimlarinin
etkin Ogiitme islemi ile ve sekillendirme sonrasi oksitlenmesi ile {iretilmistir.
Aliiminyumun oksitlenmesi kuvvetli ekzotermik reaksiyon ile gerceklestiginden bu
durum 1s1l islem siirecinde strut igerisinde catlamalara sebebiyet verebileceginden
reaksiyon bagh kopiik seramik iiretiminde kritik asamalardan birisidir (Luyten, Thijs,

Vandermeulen, Mullens, Wallaeys ve Mortelmans, 2005).
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Replikasyon yontemiyle genellikle seramik soliisyonun polimer siinger iizerine
tiniform olarak kaplanamamasinin neden oldugu bosluklar ve strut catlaklarindan
dolay1 iretilen kopiik seramikler diisik mukavemetlidir. Edirisinghe, seramik
soliisyon yerine polimerik seramik prekiirsor soliisyonu kullanarak bu kusurlarn
ortadan kaldirmistir. Diger taraftan prekiirsor metodu pahali bir yontem olup ve
genellikle yiiksek oranda karbon ihtiva eden prekiirsorun pirolizi ile iretilen
seramiklerin yiiksek sicakliklardaki mukavemetini diisiirmektedir (Jayasinghe ve

Edirisinghe, 2002).

Sinterleme sicakligi, sinterleme derecesini ve gozenekliligi belirledigi icin kopiik
seramiklerin mukavemetinde 6nemli bir etkiye sahiptir. Kontrollii sinterlemenin
aliimina kopiiklerin mukavemeti iizerindeki etkileri kiigiilme, gbzeneklilik ve tane
boyutu agisindan tartisilmistir. Sinterleme sicakliginin artig1 ile birlikte ag yapi
icerisindeki merkezi bosluklarin kiiciilerek, aliimina partikiillerin birbirine yaklastig
ve temas ettigi boOylece aliimina kopiiklerin giderek kiigiildiigii goriilmiistiir.
Kiiciilme ile birlikte gdzenekler azalmis ve bu suretle mukavemet artig1 saglanmistir.
Diger taraftan sinterleme sicakliginin artis1 ile birlikte gozenekliligin cok az
degisiminin yaninda tanelerin irilesmesi ve iri tanelerin birbirlerine kati olarak
baglanmasi1 ile birlikte mukavemet artmistir. Sinterleme sicakliginin daha da
arttirnlmas1 neticesinde diger tanelere nazaran bazi1 tanelerde asir1 biiyiime

mukavemette biraz diisiise neden olmustur (Han, Li, Wei, Tang, 2002).

Brezny, acik gozenekli kopik seramiklerin mekanik  Ozelliklerinin
iyilestirilmesinde strut Ozelliklerinin optimizasyonunun kilit bir faktér olduguna
dikkat cekmistir. Strut mukavemeti; ¢atlaklar, bosluklar ve biiyiik kusurlar gibi ¢esitli
mikroyapisal hatalardan kuvvetli bir sekilde etkilenmektedir. Strut catlaklari proses
parametrelerinin optimizasyonu ile Onlenebilir. Strut catlagindan ziyade strut
icerisindeki biiyiik bosluklar strut mukavemetini 6nemli derecede etkiler. Bu biiyiik
bosluklarin énemli nedenlerinden birisi seramik soliisyon hazirlamada olusan hava
kabarciklaridir ve bu olusumu 6nlemek amaci ile kopiik kesici maddeler kullanilir.
Slip dokiim ve serit dokiim gibi yiiksek performanshi malzeme iiretiminde kopiik

kesiciler yetersiz oldugundan vakum uygulamasi yapilir (Zhu, Jiang ve Tan, 2001).
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1.4 Kopiik Seramik Kullanim Alanlari

Kapali hiicreli seramik kopiikler termal yalitm malzemesi olarak firinlarda ve
uzay sanayiinde, atesten koruyucu malzemeler, diisiik kiitleli firin yardimeci
malzemeleri ve briilorler gibi ¢esitli uygulamalar i¢in kullanimi miimkiindiir. Ag¢ik
hiicreli kopiik seramiklerin ise en yaygin uygulamalart sivi metal ve dizel motor
egzoz filtreleri, katalist destekleyicileri ve endiistriyel sicak gaz filtreleridir.
Genisleyen uygulamalar arasinda elektronik ve biyomedikal alanlar da yer

almaktadir (Montanaro ve diger, 1998).

Tablo 1.3’de kopiik seramiklerin bazi kullanim alanlar1 verilmistir (Colombo,

2002).

Tablo 1.3 Kopiik seramiklerin uygulama alanlar1

Acik Gozenekli Kapali Gozenekli

S1v1 metal ve gaz filtreleri Hafif sandvi¢ panelleri
Katalizor tastyicisi Firin yardimci1 malzemeleri
Gozenekli yanma hiicreleri Termal yalitm malzemeleri

Kemik yerini alan malzemeler | Isitic1 elemanlar

Kompozit matriks yapisi olarak | Darbe absorblayicilar

1.4.1 Termal Yalitim

Kopiik seramiklerin termal yalitm malzemesi olarak iiretiminde temel uygulama
bu tiir malzemelerin sahip oldugu termal kararlilik, diisiik termal iletkenlik, diisiik
yogunluk, termal cevrimlere kars1 direng, termal sok direnci, diisiik gaz adsorpsiyonu
ve absorbsiyonu, diisiik 6zgiil 1s1 gibi spesifik karakterlerle birlikte farkli boyutlarda
ve konfigiirasyonda elde edilebilir olmasidir. Zirkonya kopiiklerin NASA’nin uzay
mekiklerinde 550 °C iizerindeki uygulama sicakliklarinda kullandig1 koruyucu termal
plakalarinkine esdeger termal yalitim sagladigi kamtlanmistir. Bu konuda pek ¢ok
refrakter kompozit kopiikler (karbon, oksit ve oksit dis1 malzemeler) ile ilgili

arastirmalar yapilmistir (Montanaro ve diger, 1998).
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1.4.2 S Metal Filtrasyonu

Seramik kopiik filtreler metal dis1 inkliizyonlan temizlemek vasitasiyla dokiim
metallerinin {iiretiminde verimlilige ve kalite artisina katkida bulunmaktadir

(Montanaro ve diger, 1998).

Avrupa’da, otomotiv endiistrisinde s1vi metal filtreleri olarak ara¢ basina ortalama
4,5 filtre kullanilmaktadir. Bu oran Ferrari firmasinda ara¢ basina 70 filtreye kadar
ulagmaktadir. Dokme demir filtrasyonunda 140 milyon filtre/yil, aliiminyum
dokiimde 20 milyon filtre /y1l ve ¢elik dokiimde 2 milyon filtre/y1l olmak iizere filtre
malzemesi olarak gézenekli seramiklerin kullanimi, pazar pay1 yilda % 3,5 oraninda

artarak devam etmektedir (Jaunich, Aneziris ve Hubalkova, 2004).

1.4.3 Sicak Gaz Filtrasyonu

Seramik filtrelerin yiiksek sicakliklarda yiiksek performansta partikiil kontrolii
sadece kat1 yakit proses teknolojilerinde sagladigi avantajlarla sinirli olmayip aym
zamanda ¢op yakma proseslerinde ve dizel yakit dumanlarimin filtrasyonunda da
avantajlar saglamaktadir. Gelismis diizeyde partikiil uzaklastirilmasinda gézenekli
filtrelerin basarili bir sekilde kullamimi ve uygulamasindaki kriter seramik
malzemenin sadece termal, kimyasal ve mekaniksel dayanimi degil ayn1 zamanda
uzun siireli yapisal dayanikliik (>10,000 saat) ve entegre proses Ozelliklerinin
yikksek emniyetine baghdir. Bu tiir filtreler yiiksek akig kapasitesi ve partikiil
uzaklastirma etkinligini siirdiiriiyorken bile akiskan gazin kimyasal degisikliklerine,
sicaklik ve basincindaki dalgalanmalara karsi dayanikli olmak zorundadir. Bu tip
uygulamalarin temel malzemeleri aliimina, mullit, kordiyerit, silisyum nitriir ve

silisyum karbiir icermektedir (Montanaro ve diger, 1998).

Acik gozenekli seramik kopiiklerin diger potansiyel uygulamalarina 6rnek iki
fazli, 3 boyutlu bagh kompozitlerin metal infiltrasyon teknigi ile tiretimidir. Seramik
kopiik kullanimi kompozit malzemesi igerisinde takviye elemaninin dagiliminin

kontroliinde etkin bir yol saglar (Peng ve diger, 2000).



21

1.5 Sivi Metal Filtrasyonu ve Seramik Filtre Kullanimm

Cogu s1vi metal prosesi uygulamalarinda, arzu edilen sekilde iiriin dokiimii igin
metalin alasimlandirma, ergitme ve tagima gibi islemlerinde istenilmeyen metal dig
inkliizyonlar (safsizliklar) sivi metalin icerisine karisabilir. Eriyik metaller oldukca
reaktif olup, proses asamalar1 boyunca refrakterlerle ve gazlar ile etkileserek
istenilmeyen sivi ya da kati safsizliklar icerisine alabilirler. Bu tiir safsizliklara
ornek olarak, s1v1 aliminyumun havadaki oksijen ile reaksiyonu neticesinde olusan
kat1 aliiminyum oksit veya s1vi dokme demirin havadaki oksijenle reaksiyonu sonucu

olusan s1vi ciiruf fazi verilebilir (Scheffler ve Colombo, 2005).

Baz1 durumlarda inkliizyonlar dokiim pargasinda tespit edilemeyecek kadar kiiciik
veya az sayida olabilir ve bu suretle olusacak hatalar sekillendirme ve isleme
asamasma kadar goriilemeyebilir (Scheffler ve Colombo, 2005). Partikiil
inkliizyonlar hem estetik hem de fonksiyonel problemler yaratmakla birlikte
nihayetinde 1skarta iiriinler ya da ekstra prosesler nedeniyle maliyet artisina sebep
olmaktadir. Sonu¢ olarak, metal dokiim endiistrisinde bu tiir inkliizyonlarin {iriin
icerisindeki miktarlarinin azaltilmasi biiyiikk 6nem arz etmektedir. Malzemelerde,
proses ve metal islemedeki gelismeler ile mevcut inkliizyonlarin miktarinda azalma
saglaniyorken, hala en etkin temizleme filtrasyon ile saglanmaktadir (Brockmeyer ve

Aubrey, 1987).

[k kullanilan filtrasyon malzemeleri celikten iiretilen basit siizgec tipi (elek ve ya
1zgara benzeri) filtreler ile celik tellerle oOriilmiis celik orgii filtrelerdir. Metalik
filtrelerin kimyasal olarak kararli olmamalari, korozyon problemleri, diisiik
sicakliktaki dayanimlarma ragmen bu Ozelliklerini yiiksek sicakliklarda
koruyamamalari, arastirmalari yeni filtre alternatiflerine yoneltmistir. Seramikler
yiikksek ergime sicakliklar, yiiksek sicaklik kararliliklart ve mukavemetleri, eriyik
kompozisyonlarindan etkilenmemeleri, kimyasal kararliliklar1, korozyon direngleri,
yiiksek 1s1] sok dayanimlar1 ve oksit bazli kompozisyonlar1 sayesinde oksit ve ciiruf
temizliginde etkin rol oynamuslardir. Uretilen ilk seramik filtreler, sekilsel olarak

metalik filtrelere benzemektedir. En yayginlar silika ve aliimina karisimindan presle
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hazirlanmis ¢ekirdek (veya tabaka) tip filtrelerdir. Gelistirilen yeni filtre tiirlerinin
(hiicresel ve kopiik filtreler) daha yiiksek eleme verimleri nedeniyle, cekirdek
filtrelerin uygulama alanlar1 oldukg¢a sinirli kalmistir. Cekirdek filtrelerin en yaygin
uygulama alanlar kiiresel ve lamel grafitli dokme demirlerdir. Celik tellerle oriilerek
hazirlanan o6rgii filtrelerin bir benzeri cam ve refrakterlerle gelistirilmistir. Cam
liflerle iiretilen orgii filtreler daha ¢ok aliiminyum gibi diisiik ergime sicakliklarina
sahip hafif metallerin, refrakter orgiiler ise kiiresel ve lamel grafitli dokme demirlerin
filtrasyonunda kullanilmaktadir. Ekstriizyon ile iiretilen hiicresel filtreler ile
replikasyon siireci ile iiretilen kopiik filtrelerin, filtrasyon verimleri bahsedilen diger
filtrelerden daha yiiksektir. Hiicresel filtreler sivi akisimi en iyi homojenlestiren
ozelligi ile diger filtrelere {iistiinlilkk gosterirken, kopiik filtreler eleme verimleri

acisindan en iyi filtrelerdir (Goren ve Marsoglu, 1998).

Filtrelerin filtrasyon amach kullanimlarinda bireysel avantaj ve dezavantajlar

Tablo 1.4’de 6zetlenmistir (Géren ve Marsoglu, 1998).
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Avantajlar

Dezavantajlar

¢ Daha ekonomiktir ve kullanim

* Gozenekliligi az, gozenek boyutu

kolaydir. goreceli olarak biiylik oldugundan eleme
* Erozyon problemi olmadigindan verimi diistiktiir.
Cekirdek
Filtreler metalleri kirletmezler. * Sadece fiziksel bir eleme saglarlar.
* Mukavemetleri yiiksektir. * Belirli boyutlardaki safsizliklar
elediklerinden uygulama alani sinirhdir.
* Yolluk sisteminde kullanimi » Gozenekleri en biiyiik boyutlu filtreler
. kolaydir. olduklarindan eleme verimleri diisiiktiir.
.Orgu « Istenen boyutlarda kesilebilir. * Distorsiyon problemleri nedeniyle ergime
Filtreler » Kopiik ve hiicresel filtrelere oranla [sicakligi diisiik metaller icin uygun olup,
ekonomiktir. uygulama alanlar1 sinirhdir.
* Sabit hiicre geometrileri nedeniyle [ Goreceli olarak pahali olmalar1 nedeniyle
giivenli, homojen ve tiirbiilansiz akis |az sayida fakat yiiksek kalitede parcalarin
Hiteresel karakteristiklerine sahiptirler. dokiimiinde ekonomik olurlar.
i * Distorsiyon problemleri yoktur. * Hiicresel yapilar1 nedeniyle sivi akiginin
Filtreler * Yiiksek sicaklik dayanimina ve baglatilmasi ve akisin siirekli kilinmasi
kimyasal kararliliga sahiplerdir. zordur.
* Gozeneklilikleri yiiksektir. * Eleme verimleri genelde kopiik
filtrelerden daha diistiiktiir.
* En yiiksek gozeneklilik yiizdesine [* Pahalidir.
sahiptirler. * Keskin koseleri, ince aglar1 dolayisiyla
» U¢ boyutlu gozenek temaslari kirilip ufalanma ve dolayisiyla eriyik
nedeniyle sivilarin akiglarim kirletme potansiyelleri vardir.
dolambach yaparak safsizliklarin * Tikali gozenekleri veya filtrasyon
elenme ortamlarini arttirirlar. sirasinda gozeneklerin tikanma riski
_|* Kimyasal ve derin yatak filtrasyon |nedeniyle, akis siirekliligi ve filtre Smrii
Ifﬂ(t)felil;r ozelligine sahip tek filtredir. bakimindan olumsuzluklara neden

¢ Eleme verimi en yiiksek filtrelerdir.
* Diisiik 1s1l kiitle nedeniyle s1vi
akisini baslatabilme kolayligi
saglamaktadirlar.

« U¢ boyutlu gozenekleri nedeniyle

gaz kagisina olanak tanirlar.

olabilirler.
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1.5.1 St Metal Filtrasyonu Teorisi

Temelde iki belirgin sivi / kat1 ayristirma prosesi vardir. Bunlardan birincisi kati
ve sivi faz arasindaki yogunluk farkina bagh olarak gerceklesen, flotasyon, agirlik
cOkelmesi veya santrifiij ¢okelmesidir. Ancak bu ayristirma prosesi Stoke yasasina
gore kiigiik partikiiller veya sivi yogunluguna yakin yogunluga sahip partikiiller i¢in
olduk¢a yavas ve yetersiz bir prosestir. Sivi metalden uzaklastirilan c¢ogu
partikiillerin ¢ok kiiciik boyutta olmasi ve dokiim prosesinde uzun siire beklemeyi
engelleyen zaman sinirlamasindan dolay1 flotasyon ya da sedimantasyon alternatif
olarak kabul edilmemektedir. Ince partikiillerin uzaklastirilmasi igin filtrasyon
siklikla tercih edilen bir ¢6ziimdiir. Sivi akisi devam ediyorken kati parcaciklarin
filtre ile temas etmesi ve filtre tarafindan hareketinin zorlastirilmasi suretiyle

safsizliklar sivi metalden ayristirillir (Brockmeyer ve Aubrey, 1987).

Flotasyon ve sedimantasyon gibi siireglerde safsizliklar yiizeye almak icin siviya
kopiik yapicilarin  eklenmesi, sivi koruyucu atmosfer uygulamalart ve gaz
baloncuklar olusturup safsizliklan yiizeye alict sivi islemleri gerekmektedir. Oysa
filtrasyonda, mikron boyutlu safsizliklarin giderilmesi sirasinda siviya benzeri

miidahaleler gerekmemektedir (Goren, Ozsarag¢ ve Marsoglu, 1999).

Uc temel filtrasyon modeli vardir. Bir filtrasyon uygulamasinda bu ii¢ filtrasyon
mekanizmasi tek basina ya da kombinasyonu halinde uygulanir. Bunlar eleme, kek
olusumu ve derin yatak filtrasyonudur. Sekil 1.6’da bu ii¢ tiir filtrasyon modellerinin

sematik gosterimi sunulmustur (Scheffler ve Colombo, 2005).

T
gl o)
\_/ O 'f_ﬁ](:jv'%\}j S
7 7 2 7 20
Filtre — 7 Filtre—" 72 7 Filtre o
7 7 2 7 ° 7
Z 7 Z 7 A v
Eleme Kek Derin Yatak

Sekil 1.6 Filtrasyon modelleri.
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Eleme, partikiillerin filtre gozenek acikligindan biiyiik olmasi durumunda fiziksel
olarak filtre yiizeyinde tutunmasi ile gerceklesir. Bazi iri partikiiller i¢in etkili olsa da
eleme yontemi ince partikiiller i¢in kullanilamaz. G6zenek agikligi sivi metal akisina
miisaade edecek en kiiciik boyutta olmalidir. Sonugta elek filtreler nispeten etkisizdir

(Brockmeyer ve Aubrey, 1987).

Kek filtrasyonu partikiillerin filtre yiizeyinde sividan ayrilmasiyla olusur. Filtrenin
yiizeylerinde elenen safsizliklar zamanla bir kek tabakasi olusturup ikincil bir filtre
gorevi goriir. Her ne kadar bu kek tabakasi daha kiiciik safsizliklarin elenmesinde bir
avantaj olarak goriinse de filtrasyon uygulamalarinda bu kek tabakasinin olusumu
istenmez (Goren ve Marsoglu, 1998). Zira zamanla kekin efektif gozenek acikligi
hizli bir sekilde azalir ve kek tabakasinda ilave partikiillerin tutulmas: filtre dmriiniin

kisalmasina neden olur (Brockmeyer ve Aubrey, 1987).

Derin yatak filtrasyonunda, partikiillerin filtre duvarina tutunmasiyla birlikte filtre
omriiniin kullanilabilir ve basing kaybinin c¢ok olmadigi seviyeye kadar ince
partikiiller etkin bir bi¢cimde tutulurlar. Derin yatak filtrasyonu tortulu akis yolu ve
yiiksek yiizey alanlarindan dolay1 agrega katmanlarinda ve kopiik tipi yapilarda etkin
bir sekilde gerceklesir. Derin yatak filtrasyonunun gerceklesmesi icin, ilk olarak
partikiillerin filtre yilizeyine tasinmasi ve sonra da filtre yiizeyine tutunmasi
gerekmektedir (Brockmeyer ve Aubrey, 1987). Kopiik filtrelerin dolambaclh akig
yollarinda safsizliklar, ani yon degisimlerini karsilayamaz ve filtre hiicresi icinde s1v1
ve parcacik hiz dagilimlan1 gibi etkenlerle filtrenin catlak ve cukur bolgelerinde
cokelme ve yigilma, efektif gdzenek araliklarinda sikisma ve yilizey kuvvetleriyle
yiizeye tutunma seklinde elenir. Metalik sivilar, bu filtrelerin i¢inde akarken
gozeneklerin dolambach ortamlarinda siirekli yon degistirerek ilerler. Sivilarin
dolambagh akislari, safsizliklarin temas halinde olacag filtre ylizey ve ortamlarini
artirmaktadir. Safsizliklar filtrelerin dar ve c¢ukur bolgelerinde fiziksel olarak
siiziilirken, diger taraftan metalik olmayan safsizliklar 1s1 ve yiizey enerjileri
sayesinde sivi tarafindan 1slatilamayan yiizeylerde kimyasal etkilerle tutulur (Goren

ve Marsoglu, 1998).
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Cogu uygulamalarda, derin yatak filtrasyonu sahip oldugu biiyiik yiizey enerjisi
ve kiiciik boyutlardaki safsizliklar1 uzaklastirabilmesinden dolay1 bu sistemlerde
baskin mekanizmadir. Safsizlik filtre duvan ile etkilestiginde, adezyon kuvveti
metalin siirekli akis kuvvetine kars1 direng gosterebilecek yeterli biiyiiklitkte olmali
ve filtre duvarina tutunan safsizlik metal akisi ile siipiirillerek tekrar sivi metal
icerisine girmemelidir. Adezyon kuvveti inkliizyon/filtre, metal/filtre ve
metal/inkliizyon arasindaki ylizey enerjilerinin bileskesiyle iliskilidir. Bir
inkliizyonun eriyikten ayrisarak filtre duvarma tutunabilmesi icin serbest enerjideki

degisim asagidaki bagintida verildigi gibidir (Scheffler ve Colombo, 2005).

AG=yif-ymf-ymi (1)

Burada AG, Gibbs serbest enerjisi ve y'de ylizey enerjisidir. Safsizligin filtre
duvarinda tutulu kalabilmesi i¢in, serbest enerji 0’dan yeterince az olmalidir. Bu
durum filtre malzemesi ile safsizlik arasindaki reaksiyonla veya sivi metalin filtre ve
safsizlik maddesini 1slatmadan kalabilmesi ile saglanabilir. Sekil 1.7 sivi metalin
filtre veya safsizligt 1slatmamasindan dolayr araylizeyde geri cekilimini

gostermektedir (Scheffler ve Colombo, 2005).

Filtre ; r%m Metalin

Duvan

. Kalmti | Metal _geri gekilimi
Y
\&J/

Sekil 1.7 Filtre ve s1vi metal arasindaki arayiizeyde kat1 kalintinin sematik gosterimi.

Sekil 1.8, ¢esitli yiizey komponentleri arasindaki iligkiyi ve temas agis1 8 <90°
oldugunda 1slatma ve 6 >90° oldugunda islatmama durumunu gostermektedir
(Aubrey, Schmahl ve Cummings, 1993). Filtre malzemesi ve kati inkliizyon
partikiillerin eriyik metal tarafindan islatilmadigi kosullarda, inkliizyonlar eriyik

metalden ayrisacaktir.
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m: S1v1 Metal
s: Filtre veya Kalint1
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Sekil 1.8 S1vi damlanin oksit altlik {izerinde 1slatma ve 1slatmama durumlari.

Sonugta, Sekil 7°de de gosterildigi gibi filtre duvar1 ve kalinti arasindaki ara
bolgede eriyik metalin kapiler bir geri cekilimi olacaktir. Tablo 1.5°de eriyik celigin
cesitli kat1 refrakter oksit malzemeleri iizerindeki 1slatma temas agilar1 verilmistir

(Aubrey ve diger, 1993).

Tablo 1.5 Cesitli refrakter oksitler {izerinde eriyik ¢eligin 1slatma agis1

Refrakter oksit malzemesi | Sicaklik (C°) | Temas Acisi (0)
AlLO; 1600 135
SiO, 1600 115
CaO 1600 132
71O, 1550 122
MgO 1600 125

S6z konusu malzemelerin hepsinin temas agisinin 90”’den biiyiikk olmasindan
otirli bu malzemelerden iretilen filtreler benzer 1slatmaz oksit kalintilart

uzaklastirmada etkin malzemeler olacaktir (Aubrey ve diger, 1993).

Apelian, yaptig1 calismalar neticesinde sivi inkliizyonlarin uzaklastirilmasinin
eriyik hizina ve sivi inkliizyonun filtreyi 1slatabilirligine bagli oldugunu bulmustur.
Siv1 inkliizyonun filtre ylizeyine yapigmasi, yiiksek bir adezyon isi (WA) gerektirir.
Adezyon isi, fiziksel olarak sivi inkliizyonu filtre yiizeyinden ayirmak ve yeni
metal/filtre ve metal/inkliizyon ara yiizeyi olusturmak icin gereken is miktar1 olarak

tanmimlanmistir. Adezyon isi su sekilde ifade edilebilir (Aubrey ve diger, 1993):
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(WA)E = Ym1 + Y™F - YR ()

Burada, ymp: s1vi metal ve sivi inkliizyon arasindaki arayiizey enerjisi
YuME: s1v1 metal ve filtre arasindaki arayiizey enerjisi

Yer: filtre ve sivi inkliizyon arasindaki arayiizey enerjisi

2 esitligine gore iyi bir adezyon Yy ve Ymr degerlerinin Yp’ ye gore nispeten biiyiik

olmasiyla saglanir (Aubrey ve diger, 1993).

(WA)E = v (1+ CosOprmn) )

3 esitligi diisiik temas agisinda sivi inkliizyonun filtreye yapismasinin maksimum
seviyede olacagin1 veya bir baska ifadeyle, maksimum inkliizyon yapismasinin sivi
inkliizyonun filtreyi 1slattigi durumda saglanacagim ifade etmektedir. Genellikle
refrakter oksit ylizeyinde diisiik temas agisina sahip siv1 oksit inkliizyonlar filtrasyon
ile uzaklastirnlabilir. Tablo 1.6’da sivi oksit inkliizyonlarin cesitli kati refrakter

oksitler iizerindeki temas agilari verilmistir (Aubrey ve diger, 1993).

Tablo 1.6 Cesitli refrakter oksitler iizerinde s1vi1 oksit inkliizyonlarin temas agis1

S1v1 Oksit Refrakter | Sicaklik | Temas Agisi

Malzemesi Altlik (C% (0)

FeO- SiO, Aliimina 1250 <10
FeO-MnO-CaO- SiO,- AL,O; | Zirkonya 1500 5-20
FeO-MnO-CaO- SiO,- AL,O3 | Aliimina 1500 <10

Smith, Aubrey ve Miller dovme alagimlar icin sivi aliiminyum filtrasyonunda
seramik kopiik filtre kullanimu ile ilgili bir model sunmuslardir. Bu model, tutulan
partikiillerin ¢ogunun filtre gézenek boyutundan kiiciik olmast ve bu suretle filtre
yapisinin derinliklerinde tutulmasini seramik kopiik filtrenin derin yatak filtresi
fonksiyonu gordiigiinii varsaymaktadir. Seramik kopiik filtrelerin sahip oldugu
yiiksek yiizey alam1 ve kendine has tortulu akis yolundan dolay1r kalintilar filtre

duvarina kisa mesafede tasinmaktadir.
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Sekil 1.9, kopiik filtre kullanilarak derin yatak filtrasyonu ile filtre i¢ yiizeyinde
yiikksek konsantrasyondaki kalinti partikiillerin dis yiizeye dogru azalisini en iyi

sekilde gostermektedir (Scheffler ve Colombo, 2005).

| Metal Akis Yonii |

Filtre Ici

1 L

e Seramik

1d (A —
v a9 p

Sekil 1.9 Derin yatak filtrasyonunun sematik gosterimi.

1.5.2 Filtre Gereksinimleri

1.5.2.1 Genel Gereksinimler

Filtrasyon etkinligi siv1 metal filtrelerine duyulan tek gereksinim degildir. Etkin
bir filtre, akis Oncesi ve sirasinda olusabilecek termal ve mekaniksel gerilmelere
dayanmali ve de ne metal-ciiruf-filtre arayiizey etkilesimlerinden dolay1 korozyona
ne de dokiim prosesi boyunca filtre iizerinde olusan gerilimlerden dolay1 erozyona
ugramamalidir. Ayrica ince partikiillerin sivi metalden etkin bir sekilde
uzaklastirilmasi i¢in yalmizca derin yatak filtrasyonunun diisiiniilmesi gerekmektedir.
Bu ozellikleri saglayan filtreler, agrega katmanlari ve seramik kopiiklerdir

(Brockmeyer ve Aubrey, 1987).

1.5.2.2 St Metal Yiiklenmesindeki (Priming) Gereksinimler

Filtreler sivi metalin yiiklenmesi esnasinda termal/mekaniksel gerilmelere

dayanikli olmali ve dokiim siirecinde filtre yapisi i¢inde ya da iizerinde asir1 sicak
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kiitle katilagmas1 gostermemelidir. Filtre gozenek biiyiikliigii sivi taginimina imkan
taniyacak yeterlilikte ve arzu edilen akis hizim saglayacak agiklikta olmalidir. Sivi
metal ile filtre malzemesi arasindaki sicaklik farklilig: filtre yapisimin bir 6n 1sitma
islemiyle disiiriilebilir. Termal gerilmelere ilave olarak sivi metalin filtreye taginimi
siirecinde gelen metalin kinetik enerjisinden dolayi filtre mekanik gerilmelere maruz
kalir. Filtre kalinliginin arttirilmasi bu gerilmeyi azaltir ancak bu durum akigkan
metal basincindaki kaybi arttinir. Ayrica filtre kalmligmin filtrasyon etkinligi i¢in
optimum seviyeden fazla olmasi maliyeti arttirir. Sonugta bu parametrelerin ve filtre

malzeme Ozelliklerinin ayarlanmasi gerekmektedir (Brockmeyer ve Aubrey, 1987).

1.5.2.3 Dokiim Siirecindeki Gereksinimler

S1vi metalin filtreye taginimi sonrasi filtrenin dokiim prosesi boyunca dayanikli
olmas1 gerekmektedir. Korozif ataklar filtre malzemesinde bozulma veya hasara ya
da s1v1 metal icerisine istenmeyen malzemelerin girmesine neden olabilir. Siiriinme
filtre geciriminde sizinttya ya da filtre hasarina neden olabilir. Erozyon eriyik
icerisine partikiil karismasma ya da filtre hasarina neden olabilir (Brockmeyer ve

Aubrey, 1987).

Dokiim siiresi, baz1 dokiimler i¢in birka¢ saniyeden siirekli dokiimlerdeki gibi saat
ve giinlere kadar ve hatta basin¢ch dokiim uygulamalarinda oldugu gibi aylara varan
zaman aralifinda degisebilir. Dokiim esnasinda oldukca kompleks ve reaktif ortam
olusturan bazi metal ciiruf karisimi olusabilir veya filtre tamamiyla sivi metal ile
dolmamis ise metal hattinda ciiruf ataklar1 meydana gelebilir. Korozif ataklar ciiruf
olmaksizin da alasim ve filtre arasindaki reaksiyonlardan otiirli meydana gelebilir.
Sonugta miimkiinse filtre kompozisyonunun metal ya da ciiruf tarafindan
1slatilmamast arzu edilir. Filtre ayn1 zamanda kullanim esnasinda sizint1 ya da hasara
neden olabilecek asir1 siirlinmeye maruz kalmamalidir. Yiiksek sicakliklarda
siiriinme davranis1 giiniimiizde hala arastirma konusu olmakla birlikte yiiksek saflikta
hammadde kullanimi ve diisiik sicaklikta ergiyen ikincil fazlardan ka¢inmak suretiyle

siiriinme azaltilabilir (Brockmeyer ve Aubrey, 1987).



31

1.5.2.4 Filtrasyon Gereksinimleri

o Filtre Secimi

Dokiim uygulamalarinda uygun filtrenin hangisi olacagina karar vermek
arzulanan dokiim kalitesi ile dogrudan iliskilidir. Filtre se¢ciminde dikkate alinmasi

bazi gereken kriterler (Goren, Ozsarag ve Marsoglu, 1998);

e Filtre tiird,

* Filtre ve gozenek boyutlari,
* Metalik sivinin akiciligy,

* Metalik sivinin temizligi,

* Filtrasyondan beklenen verim olarak belirtilmistir.

a) Malzemeler

Filtre iiretimi icin hammadde se¢imi; dayaniklilik, yiliksek sicakliklarda kararlilik,
sivi metal ataklarina kars1 yiiksek kimyasal dayaniklilik, termal sok direnci, uzun
siireli temas gerektiren uygulamalarda maruz kalabilecegi mekanik gerilmelere karsi
direng gibi pek ¢ok gereksinimi karsilamak zorundadir. Ozel metal alagimlarmin
filtrasyonundaki agresif ortam ve sicakliklara yalmz yiiksek saflikta sinterlenmis
seramikler uygundur. En yaygin kullanilan seramikler; krom yada fosfat bagh
alimina, kordiyerit, mullit, kismi stabilize zirkonya ve aliimina zirkonya veya

aliimina-silisyum karbiir kompozitleridir (Paiva, Sepulveda ve Pandolfelli, 1999).

Cogu alasim sistemlerine uygun Ozellikte ¢ok cesitli seramik kopiik filtre
malzemeleri mevcuttur. Aliiminyum filtrasyonu i¢in fosfat bagh altimina veya
aliimina-krom filtreleri yillardir kullamlmaktadir. Ornegin oldukca reaktif lityum-
aliminyum alagimlarinin filtrasyonunda aliimina filtreler basarili bir sekilde
kullanilmaktadir. Fosfat bagh filtre malzemelerinin piring, bronz, ¢inko, kalay, bakir
gibi cesitli diisiik ergime sicaklikli alagimlar i¢in uygunlugu kanitlanmistir. Yiiksek
ergime sicaklikli veya daha reaktif alasimlar icin diger filtre malzemeleri gereklidir.

Sinter aliimina filtrelerin reaktif aliiminyum alagimlari, yiiksek ergime sicaklikli
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bronzlar, gri ve siinek dokme demir ve bazi paslanmaz celik uygulamalarinda
kullanildig: rapor edilmistir. Karbon celikleri ve siiper alasimlar gibi yiiksek sicaklik
uygulamalarinda oldukca talep edilen metaller genellikle kismi stabilize zirkonya
veya aliimina igerikli diger malzemeler ile kismi stabilize zirkonyanin karigimini

gerektirmektedir (Brockmeyer ve Aubrey, 1987).

b) Gozenek Boyutu

Filtre kompozisyonunun yani sira gozenek boyutu ve dagilimi da filtrasyon
etkinligini etkilemektedir (Paiva ve diger, 1999). Dogru gézenek boyutu se¢imi, s1vi
metal tasima kabiliyeti, filtre 6mrii, filtre etkinligi ve ekonomiklik dikkate alinarak
yapilmalidir (Brockmeyer ve Aubrey, 1987). Gozenek boyutu, eriyigin filtre yiizeyi
ile temas halinde kalacag siire zarfinda kabul edilebilir basin¢ kaybina kadar eriyik
akisi siirdiirecek biiyiikliikte olmalidir. Strut duvarinda gozeneklilik ve sivi fazin
varlign kimyasal ataklara olan egiliminden dolay1 sivi metal filtrasyonunda arzu

edilmez (Paiva ve diger, 1999).

Aliiminyum birincil dokiim filtrasyonu i¢in, 20 ve 30 PPI yaygin olarak kullanilan
filtrelerdir. Bununla birlikte, ince filtrasyon i¢in 40 ve 50 PPI, kaba filtrasyon i¢in 10
PPI kullamilmaktadir. Bakir ve bakir alagimlan i¢in 40 PPI ve daha ince gozenek
capinda filtreler kullamlmaktadir. Bakir igin siirekli dokiimde uzun filtre Omrii
gerektiginden filtrenin erken tikanmasini dnlemek icin siklikla 30 PPI gibi iri filtre
kullanilir. Baz1 siinek demir alagimlar i¢in kullanilan filtreler 3 PPI gibi iri iken, bazi
gibi dokme demir i¢in 30 PPI kadar incedir. Karbon ¢eliklerinin diisiik akiskanlig
taginizi giiclestirir. Sonugta, genellikle 10 PPI veya daha iri gozenekli kaba filtrelere
ihtiya¢ duyulur. Paslanmaz celiklerde biraz daha ince filtre kullanilabilir. Bu genis
araliktan otiirli, gézenek boyutu, giren metalin kalitesine, dokiim kosullarina, arzu
edilen nihai metal kalitesine ve maliyete bagli olarak dikkatli secilmelidir

(Brockmeyer ve Aubrey, 1987).
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c¢) Filtre Boyutu

Eger spesifik akis hiz1 yiikksek olacak ise, filtre kesit alam1 da bu akig hizim
saglayacak yeterli biiyiikliikte olmak zorundadir. Eger filtrelenecek metalin toplam
agirhig fazla ise ve filtre degisimi yapilamiyor ise, bu durumda tikanmay1 6nlemek
icin genis bir filtre kesit alanina ihtiya¢ vardir. Nispeten, kirli metaller i¢cin temiz
metallere gore daha genis filtre alanina gereksinim duyulmaktadir. Filtre boyutu
belirlemede filtre yerlestirimi ve dokiim denemeleri etkili olacaktir (Brockmeyer ve
Aubrey, 1987).

1.5.3 Ticari Uygulamalar

Geligmis cogu modern iiretim sistemleri, verimliligi arttirmak ve gelistirmek igin
dokiim hatalarimi tamamen ortadan kaldirmaya dayanmaktadir. Bu suretle, hatasiz
metal dokiim verimliligi i¢in metal dist kalintilarin eriyikten uzaklastirilmasi
gerekmektedir ve bu islevi gerceklestirmede en etkili metotlardan birisi seramik
kopiik filtre kullanimidir. Seramik kopiik filtreler 1974 yilinda dovme aliiminyum
alagimlarinin iiretiminde sivi aliiminyum filtrasyonunda kullanilmaya baslanmistir.
Aliiminyum endiistrisinde ticari olarak uygulama 1976 yilinda baslamistir. Tek parca
kaliplarin dokiim filtrasyonlar1 da aliiminyum ile birlikte 1977 yilinda baglamis ve
1983 yilinda dokme demir ile devam etmistir. Giiniimiizde dovme aliiminyum
dokiimlerinin % 50’sinden fazlasinda yillik yaklasik 650.000 seramik filtre
kullanilmaktadir. Bu uygulamalarda kullanilan filtre boyutlari 18 ile 66 cm?®
araliginda ve standart kalinliklar1 da 5 cm’dir. Dokme demir parcalarinin iiretiminde
filtre kullanimu ikinci biiyiik degere sahiptir. Dokme demir parcalarinin % 50’sinden
fazlas1 seramik kopiik filtre ile filtrelenerek iiretilmektedir. Yillik filtre kullanimi
yaklagik 400.000.000 olup kullanilan filtre boyutlar1 35 cm® ile 150-300 mm
araliginda, kalinliklar1 ise 13-32 mm araliginda degismektedir. Aliiminyum dokiim,
celik dokiim, bakir alasgimlarinin ve yiiksek sicaklik siiper alagimlarmin dokiimii gibi
diger metal iriinleri de rutin bir sekilde seramik kopiik filtre ile filtrelenmektedir

(Scheffler ve Colombo, 2005).
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1.5.3.1 Aliiminyum

Aliiminyum eriyigi igersindeki filtrasyon ile uzaklastirilabilen yaygin
inkliizyonlar; oksit tabakasi, magnezyum aliimina spineller ve boridleri gibi katilar
ile magnezyum klorid tuzlarn ve tuz-oksit aglomeralar1 gibi sivilardir (Scheffler ve
Colombo, 2005). Sivi aliiminyumu temizlemede en yaygin olarak kullanilan filtre,
yiikksek porozite ve sivi aliiminyum ataklarma karsi yiiksek direncinden dolay1
alimina filtrelerdir. Replikasyon yoOntemi ile iiretilen aliimina filtrelerin diisiik
mukavemet ve kirilma toklugu degerlerinden dolayr mekanik ozellikleri fiber
takviyesi ile iyilestirilir. Seramik soliisyona yaklasik % 1-5 oraninda ilave edilen
fiber takviyesi ile basma mukavemeti degerleri sivi aliiminyum filtrasyonu ig¢in
yeterli olan 1-2 MPa degerine kadar arttiritlir (Han ve diger, 2002). Fosfat ve/veya
silika baglayicilar1 aliimina agregalarimi filtre malzemesine doniistirmek igin
kullanilan en yaygin baglayicilardir. Filtre kompozisyonu % 80-90 aliimina ile
birlikte yeterli oranda fosfat ve/veya silika baglayicisi igerir. Dovme aliiminyum igin
kopiik filtre gbzenek biiyiikliigii 20 PPI’dan 70 PPI’ya kadar degismektedir. Gozenek
biiytikliigii secimi dokiim metalin kalitesine ve nihai iirtin gereksinimine baglidir.
Genel uygulamalarda 20-40 PPI, yiiksek kalitedeki iiriinlerde 50-70 PPI filtre
kullanilir. Dovme aliiminyum alasimlarinin filtrasyonu 5-1200 kg/dakika akis
hizinda gergeklestirilir. Filtrasyon islemi yolluk sisteminde filtreyi destekleyecek ve
aym zamanda sivi metal temasindan O6nce On 1sitma islemi yapabilmek icin 6zel
ekipmanlar kullanimimi gerektirir. Sivi aliiminyum genellikle ciddi termal soka
dayanacak sekilde tasarlanmamig diisiik maliyetli aliimina filtrelerle 750-800
°C’lerde filtrelenir. Bu nedenle sivi metal geldiginde filtrenin termal sok nedeniyle
hasara ugramasini engellemek icin dikkatli ve kontrollii bir sekilde 6n 1sitma islemi
gerekmektedir. 60 cm’ ve daha biiyiik filtreler i¢in On 1sitma kritikdir. Patentlenmis
kademeli filtrasyon sisteminde seri olarak iki filtre kullanimi tasarlanmistir. Bu
sistemler yaygin olarak dovme aliiminyum iiretiminde kullanilmaktadir. 60 cm’lik
filtre iri gozeneklere sahip olup iri boyutlu kalintilar1 eriyikten uzaklastirirken 50
cm’lik filtre ise daha ince gozeneklere sahip olup 60 cm’lik filtreden kagan kiiciik

boyutlu kalintilar tutarak eriyikten uzaklastirir (Scheffler ve Colombo, 2005).
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1.5.3.2 Demir Dokiim

Demir dokiim parcalar1 otomotiv ve makine parcalar gibi pek ¢ok uygulamalarda
kullanilmaktadir. Motor bloklari, krank milleri ve fren disk balatalar1 gibi genis ¢apta
tiretilen karmasik sekilli pargalarin kalite gereksinimlerini karsilamak i¢in filtrasyon
islemi gereklidir. Bu parcalar ayr1 kum kaliplarda ayrn ayn dokiiliir. Toplam dokiim
agirlig kalip basina 2 ile 200 kg araliginda degisir ve bir kalip bir veya birden fazla
parca icerebilir. Filtreler kalip icerisinde yolluk sistemine yerlestirilirler. 35-185
mm® boyutlarinda ve 3 PPI’ dan 20 PPI’ ya kadar gdzenek capli silika veya kil bagl
silisyum karbiir filtreler kullanilir. Dokme demir genellikle az miktarda inkliizyon
icerdiginden dolay1 0,35-0,5 MPa araliginda yiiksek filtre sarjina sahip olup 10-20
PPI araliginda ince gozenek capl filtre kullanilir. Filtre sarji basit ifade ile birim
filtre alanina dokiilebilir metal agirligidir. Siinek demir ise daha fazla inkliizyon
icermesinden dolayi, filtre sarji daha diisiik ve filtre gbzenek capi iri olmalidir. Tipik
olarak filtre sarji 0,21-0,28 MPa olup kullanilan filtre gozenek capi 3—-10 PPI
araligindadir. Sivi inkliizyonlar demir dokiimde oldukca yaygindir. Eriyikteki
silisyumn, demir ve mangan oksitlenerek SiO,-FeO-MnO ciirufu formuna
doniigebilir. Bu oksitlerden olusan ciiruf 1170 °C gibi diisiik sicakliklarda ergiyebilir.
Yiiksek sicakliklarda yiiksek mekanik yiikleme sonrasi filtre hizli bir sicaklik
salinim ile kars1 karsiya kalmasindan dolayr sivi demir dokiimii zor bir islemdir.
Dokiim siiresi yalnizca 45 saniye kadardir ancak sivi demirin sicakligi 1400 °C’nin
izerindedir. S1vi demir filtre i¢ine dokiildiigiinde 1sitilmaz bodylece sicaklik tirmanigt
20-1400 °C’e kadar ¢ok hizli gerceklesir. Silika bagh silisyum Karbiir filtre demir
filtrasyonu icin milkkemmel bir malzemedir. Filtre ©n 1sitma isleminden
gecirilmediginden dolay1 dnemli derecede termal sok direncine sahip olmalidir ki bu
ozellik silisyum karbiiriin yliksek termal iletkenligi ile saglanir. Kompozisyon iyi
tasarlandiginda silika matriks ve silisyum karbiir agregalar1 kuvvetli yiiksek sicaklik
bagi meydana getirir. Hoffman ve Olson’a gore formiilize edilmis filtreler sicaklik
1428 °C’ye tirmandiginda 45 sn dokiim siiresinde 0,7 MPa’dan yiiksek kirilma

mukavemetine sahip oldugu test edilmistir (Scheffler ve Colombo, 2005).
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1.5.3.3 Celik Dokiim

Celik giiniimiizde pompa ve valf parcalar gibi karmagik sekilli makine parcalar
icin yaygin olarak kullanmilmaktadir. Celik dokiimii demir dokiimde bahsedildigi gibi
kum kaliplara dokiiliir. Celik kum dokiimii, filtrelerin pratik uygulamalarda 6n 1sitma
islemine tabi tutulmasi kadar dokiim sicakliginin 1560 °C’yi ge¢cmesi ve diisiik metal
akisindan dolay1 filtrasyon gerektiren uygulamalarin en dnemlilerinden birisidir. Bu
nedenlerden dolayi filtre kompozisyonu secimi kismi stabilize zirkonya ile sinirlidir.
Magnezyum yaygin olarak kullanilan stabilizator maddesidir. Filtredeki zirkonyanin
stabilizasyon derecesi filtre performansini etkileyen kritik bir faktordiir. Eger
zirkonya stabilizasyonu c¢ok fazla ise termal sok olayindan otiirii filtre hasara
ugrayabilir. Eger stabilizasyon derecesi yetersiz ise zayif yiiksek sicaklik
mukavemetinden dolayi filtre malzemesi hasara ugrayabilir. Bu iki olaydan dolay1
meydana gelebilecek hatalar engellemek icin kompozisyon ve iiretim optimal olarak
dizayn edilir. Celik dokiimlerin filtrasyonu yiizeydeki ve yiizey altindaki oksit makro
inkliizyonlarin, islenebilirligi ve mekanik 6zellikleri olumsuz etkilemesinden dolay1
olduk¢a 6nem arz eder. Oksit makro inkliizyonlar dokiim esnasinda Oncelikli olarak

reoksidasyondan dolay1r meydana gelir (Scheffler ve Colombo, 2005).

Bu inkliizyonlarin kalip bosluguna girmeden once yolluk agzinda tutulmasi
gerekmektedir. Toplam dokiim agirligr 2 ile 2000 kg arasinda degisirken bir kalip bir
veya daha fazla parga icerebilir. Filtre boyutu 5-20 cm’ ve kalinligr 2 veya 3,8 cm’
dir. Yaygin filtre gozenek cap1 3-5 ile 6-10 PPI’dir. Filtre boyutlandirilmasi dokiim
oncesi celik tiiriine 6nemli derecede baghdir. Aliiminyum ile sondiiriilmiis celikler
0.17 MPa’da filtrelenirken, silikonla sondiiriilmiis ve paslanmaz c¢elikler 0,7 MPa’a
kadar dokiilebilmektedir. Kat1 ve s1v1 inkliizyonlarin her ikisi de siv1 ¢elik igerisinde
bulunabilir. Celigi sondiirmede aliiminyum kullanildiginda aliimina partikiilleri
olusur. Kolaylikla aglomera olabilen bu ince aliimina partikiilleri ve kalsiyum
alliminat ciirufu gibi yaygin olarak olusan sivi oksit ciiruflart yiiksek sicakliklarda
olusan biiyiik yiizey enerjisi ile filtre tarafindan tutulabilir (Scheffler ve Colombo,

2005).
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1.6 Kordiyerit ve Mullit

1.6.1 Kordiyerit

MgO-Al,03-Si0, faz sistemi seramik endiistrisinde biiyiik bir oneme sahiptir.
Yiiksek sicaklik firinlarinda refrakter malzemesi olarak kullanilan SiO,, Al,Os,
forsterit (2Mg0.Si0;), mullit (3A1,03.2S10;) ve spinel (Mg0.Al,03) icerikli ¢cogu
kompozisyonlar bu sistemde yer alirlar. Kordiyerit (2Mg0.2Al1,03.5Si0;) diisiik
termal genlesmesi ve milkkemmel termal sok direnci ile bu sistem icerisinde yer alan

diger bir onemli refrakter malzemedir (Richerson, 1992).

MgO-Al,03-Si0, faz sisteminde kordiyerit inkongrent ergiyen faz olup igerisinde
mullit kat1 ¢6zeltisi ihtiva eden bir bilesiktir. Kordiyerit 3 polimorfik formda olusur

(Goren, Ozgur ve Gocmez, 2006);

@) 1450 °C’nin altinda kararli yiiksek sicaklik formu olan indialit olarak
adlandirilan o ya da hexagonal kordiyerit,

(i1) 1450 °C ile ergime sicakhig arasinda kararli (1460 °C) ortorombik
kordiyerit olarak adlandirilan B-kordiyerit,

(iii)  Ozel kosullar alinda ortorombik formda olusan diisiik sicaklikta yari

kararl1 p-kordiyerit fazidir.

Kordiyerit sentezi igin kat1 hal reaksiyonlari, sol-gel yontemi ve cam
kristalizasyonu gibi pek ¢ok yontem vardir. Bu metotlar icerisinde oksit tozlarin kati
hal reaksiyonlar1 veya cam tozlarin kristalizasyonu en yaygin olanlaridir. Sol-gel gibi
kimyasal yontemler ile sentezleme genellikle yiiksek saflikta kordiyerit eldesi saglar.
Kordiyerit seramiklerin refrakter uygulamalarindaki gibi endiistriyel iiretimlerinde

dogal hammaddeler siklikla kullanilir (Goren, Gocmez ve Ozgur, 2006).

Kordiyerit iiretimi asagidaki karigimlardan direk olarak gerceklestirilebilir

(Yalamag ve Akkurt, 2006);
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(1) Tek bilesenliler: saf oksitler, hidroksitler ve karbonatlar
(i1) Iki bilesenliler: kil, talk, steatit, sepiyolit, spinel, mullit, forsterit
(iii)  Ug bilesenliler: klorit

Sinterleme sicaklik araliginin dar olmasi, yiliksek viskoziteye sahip olmalar1 ve
yogunlasma i¢in yiiksek sicaklifin gerekmesi nedenleriyle kordiyerit tiretimi diger
geleneksel malzemelerle karsilastirildiginda daha zordur (Topates, 2003). Bununla
birlikte sinterleme katkilar1 olmaksizin tamamen yogunlagmasi zordur. Diisiik
yumusama sicaklikli cam tozlar1 (genellikle boro silikat camlar1) daha yogun bir yap1
eldesi ve sinterleme sicakliginin diisiiriilmesi amaciyla sitokiyometrik kordiyerit

icerisine ilave edilir (Mei, Yang ve Ferreira, 2001).

Kordiyerit seramikler sahip oldugu diisiikk termal genlesme katsayisi, yiiksek
kimyasal kararlilik, diisiik dielektrik sabitesi, yiiksek termal sok direnci ve {istiin
refrakterlik oOzelliginden dolayr pek c¢ok uygulamalar i¢in aday malzemelerdir.
Uygulamalarindan baz1 6rnekler; elektro porselenler, otomobil egzoz gaz kontrolii
icin Kkatalitik konvertorler, gaz tribiin motorlarinda 1s1 degistiriciler, endiistriyel
firinlar, metal iistii refrakter kaplamalar ve entegre devre altliklar1 verilebilir (Goren

ve diger, 2006).

1.6.2 Mullit

Mullit (3AL1,0;.2510;) geleneksel ve teknik seramiklerde yaygin olarak
karsilagilan  bir bilegiktir. Mullit, 3Al,0:.2Si0, denge diyagraminda oda
sicakligindan yiiksek sicakliklara kadar kararli olan tek kristal fazdir. Mulliti
olusturmak icin Al,Os3; ve SiO, igeren dogal veya yapay farkli baslangic
hammaddeleri kullanilmaktadir. Kuvars, a- Al,Os, y-AlbO3, kaolin, silimanit grubu
mineraller, boksit, bohmit baslica hammaddelerdir. Bununla birlikte kimyasal yollar
kullanilarak yiiksek saflikta mullit elde edilmektedir. Bu hammaddeler arasinda
silimanit grubu mineraller (silimanit, andalusit, disten) ve kaolin, yapilarinda var
olan AI-O-Si baglarn nedeniyle daha diisiik sicakliklarda mullit olusturmakta oldukca
avantajhidir. Fakat her iki grup hammadde de dogal kaynakli oldugu igin
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beraberlerinde ergitici 6zellikteki oksit safsizliklart  (NayO, KO, Fe0s)
barindirmaktadir. Bu nedenle yiiksek sicaklik refrakterlik 6zellikleri olumsuz yonde
etkilenmektedir. Kuvars ve aliiminadan mullit olusturmak daha yiiksek sicaklik ve
daha uzun siireleri gerektirdigi halde azalan safsizlik nedeniyle daha iyi yiiksek
sicaklik refrakterlik 6zelliklerine ulasilmaktadir. Mullit sentezinde karsilasilan en

3 44
1™ ve Si™ atomlarinin

onemli problemlerden birisi de mullitin yogunlasmasidir. A
mullit i¢indeki diisiik difiizyon hizi, mullit fazinin olusumu esnasinda meydana gelen
hacimsel genlesme ve mullitin morfolojisi yogunlagsma probleminin ana nedenlerdir

(Baspinar, 2005).

Yiiksek ergime sicakligi (1828 + 10 °C), diisiik siiriinme hizi, iyi termal sok
direnci ve kimyasal kararlilifi nedeniyle yiliksek sicaklik yapisal seramik
uygulamalarinda yaygin kullanim alam bulmaktadir. Bununla birlikte porselen
biinyelerden elektro seramiklerdeki altlik uygulamalarina kadar uzanan birgok

seramik iiriinde mullit kullanilmaktadir (Bagpinar, 2005).

Dogada mullitin ¢cok az bulunmasi nedeniyle, giiniimiize kadar mullit sentezi i¢in
bir¢ok farkli yontem kullanilmistir. Bu farkli yontemler sonucu elde edilen mullit 3

ana baslik altinda isimlendirilir (Baspinar, 2005);

1. Sinter mullit
2. Eriyik mullit

3. Kimyasal yollarla tiretilmis mullit (yiiksek safliga sahip mullit)

Toz halindeki baslangic hammaddelerinin karigtirllmas1 ve yiiksek sicaklikta
reaksiyona girmesi sonucu elde edilen mullit “Sinter mullit” olarak adlandirilir.
Mullit olusumu hammaddeler arasinda meydana gelen kati-kat1 veya gegici siv1 faz

reaksiyonlar1 sonucu gergeklesir (Baspinar, 2005).

Reaksiyon sinterlemesiyle mullit iiretiminde kaolin ve aliiminanin reaksiyonu ilgi
cekmektedir. Kaolinin 1sitma prosesinin baglangi¢ sathalarinda bir takim

reaksiyonlara ugradigi ve nihayetinde mullit ve SiO,’ye doniistiigii bilinmektedir.
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1300 °C’nin altindaki sicakliklarda kaolin ve aliimina arasindaki reaksiyon sinirlidir
ve bu agsamada meta-kaolinitin ayrismasiyla birincil (primer) mullit kristalleri olusur.
1400 °C’nin iizerindeki sicakliklarda, aliiminamin sivi silika gecis fazi icerisinde
¢Oziinmesinin ardindan mullit kristallerinin ¢okelmesi neticesinde ikincil (sekonder)
mullit olusumu meydana gelir. Ikincil mullit olusum hiz1 1587 °C’de 6tektik siv1 faz
olusumuna kadar olduk¢ca yavas ilerler ve 1600 °C’de olduk¢a hizlanir

(Viswabaskaran, Gnanam ve Balasubramanian, 2004).

Kaolinitin 1100-1200 °C arasinda 1sitilmasi ile olusan birincil mullit kristalleri,
kiip sekline yakin diisiik boy/en oranina (1-3:1) sahip morfolojileri ile tanimlanirken,
ikincil mullit kristalleri yiiksek boy/en oranina (3—10:1) ve prizmatik sekle sahiptir
(Baspinar, 2005).

Kaolinit-Al203 karigiminda 1sitmayla meydana gelen degisimler Sekil 1.10’da

ozetlenmistir (Baspinar, 2005).

- AlgOg
Birincil 1
Mullit s
Coziinme ve
Kaolinit  fufp| Metakaolin —|majpd Au+ ¢ |  Cokelme
Amor ; |
Silika
Birincil Mullit
Ikincil Mullit

Kalinti sivi faz

Sekil 1.10 Kaolinit-alumina karigiminin mullite doniigiim semasi.

“Eriyik mullit” {retimi ticari olarak baslangic hammaddelerinin elektrik ark
ocaklarinda 2000 °C’nin iizerinde ergitilmesiyle gerceklesir. Hammaddelerin
ergitilmesiyle olusan alumina silikat eriyik kaliplara dokiilerek veya firin iginde

katilagtirilarak oda sicakligina sogutulur (Bagpinar, 2005).
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Sol-jel, ¢oktiirme, hidroliz gibi “kimyasal toz {iiretim” yontemleri yiiksek
reaksiyon kabiliyetine sahip hammaddelerin iiretimine imkén vermesi nedeniyle son
yillarda mullit sentezi icin kullanilmaktadir. Kimyasal toz iiretim yontemleri
kullanilarak mullit sentezi diisiik sicakliliklarda gerceklesmesi nedeniyle Onemli
avantajlara sahiptir. Fakat baslangic hammaddelerinin yiiksek maliyeti, toksik
malzemelerle calisilmasi, uzun islem siiresi ve baslangic malzemelerindeki
safsizliklarin nihai mullit olusumunu etkilemesi gibi sinirlamalar1 vardir. Ayrica
islem asamalarinin hassas kontroller gerektirmesi (pH kontrolii gibi) kimyasal

yontemlerin énemli dezavantajlaridir (Baspinar, 2005).

Mullitin diisiik 1s1sal genlesme katsayis1 ve yiiksek termal sok direncinin essiz
kombinasyonu kadar yiiksek sicakliklarda gostermis oldugu miikemmel mekanik ve
kimyasal kararliligindan dolay1 son yillarda gézenekli mullit seramiklerin iiretimi ve
gelistirilmesine yonelik ilgi siirekli artmaktadir (She ve Ohji, 2003). Yiiksek sicaklik
uygulamalarindaki malzemelere aday silisyum nitriir ve karbiiriin Ozellikleri ile
mukayese edildiginde yiiksek ergime sicakligi, diisiik 1sisal genlesme ve yiiksek
termal sok direnci 6zelliklerinin yaninda diisiik yogunluk, yiiksek siiriinme direnci ve
kimyasal kararliliga sahiptir. Bu o6zelliklerinden dolay1, kordiyerit, silisyum karbiir
ve aliiminyum titanat gibi filtre ve dizel egzoz emisyonlar1 i¢in tasarlanmaktadir. Bu
filtreler ekstriizyonla sekillendirilen petek sekilli veya polimer siingerden iiretilen
kopiik yapilara sahiptir. (Montanaro, Tulliani, Perrot ve Negro, 1997). Diger taraftan
silisyum nitriir ve karbiir gibi oksit dis1 seramiklere nazaran mullitin oda sicakliginda
disiik kirllma tokluguna sahip olmasi uygulama alanlarim1 sinirlamaktadir. Kirilma
toklugunun arttirilmasina yonelik arastirmalar mullit matriks kompozitleri iizerinde
yogunlasmistir. Ornegin, SiC whisker, B-SisN, ve SiC whisker-Zirkonya partikiil
takviyeli mullit kompozitlerinden literatiirde bahsedilmektedir. Whisker kullaniminin
pahali ve sahip oldugu proses zorluklarinin aksine partikiil takviyeli mullit
seramikler iizerinde arastirmalar az sayida olup, karakteristik 6zellikleri heniiz net

olarak anlagilamamistir (Chu, Sato, Kobayashi ve Ando, 1996).



BOLUM iKi

DENEYSEL CALISMALAR

Bu tez caligmasinda, kordiyerit ve mullit esasli acik gozenekli seramik filtre
tiretimi replikasyon yontemiyle gerceklestirilmistir. Kordiyerit ve mullit fazlarini
olusturmak icin kaolen, sinter magnezya, kuvars, seydisehir aliiminasi, gibsit gibi
yerel hammadde kaynaklarindan yararlanilmistir. S6z konusu hammaddelerden
kordiyerit ve mullit fazlarinin sitokiyometrik oranlarinda karistirilarak sulu sistemde
seramik soliisyonlar hazirlanmistir. Filtre malzemelerinin 6zellikle mekanik
ozelliklerinin iyilestirilmesi amaciyla kordiyerit ve mullit esaslt soliisyonlara degisen
oranlarda silisyuam Kkarbiir partikiil takviyesi yapilmistir. Kordiyerit ve mullit
fazlarinin sinterleme sicakliklarinda gergeklestirilen sinterleme islemleri sonrasinda
elde edilen nihai filtre malzemelerine yapilan testler ile silisyum karbiir katkilarinin

malzeme Ozellikleri iizerindeki etkileri irdelenmistir.

Deneysel ¢alismalarin ilk boliimiinde; agik gézenekli yapiyi teskil edecek polimer
siinger malzeme secimi, seramik yapiy1 teskil edecek kordiyerit ve mullit esash
fazlarin in-situ sentezi i¢in uygun bilesim ve 1s1l islem parametrelerinin belirlenmesi,
kordiyerit ve mullit esash soliisyonlarin hazirlanmasina yonelik g¢alismalar

siirdiiriilmiigtiir.

Caligsmalarin daha sonraki boliimiinde, sekillendirme ve 6n sinterleme ¢aligsmalart
neticesindeki bulgular ile karakterizasyon asamasinda kullanilacak nihai filtre
orneklerinin hazirlanmasinda soliisyon reolojik 6zellikleri, kati oranlar1 ve silisyum
karbiir katki oranlar1 belirlenmistir. Silisyum karbiir katkili kordiyerit ve mullit filtre

numunelerin sinterlenmesi ile karakterizasyon numuneleri elde edilmistir.

Calismalarin son asamasinda nihai iiriinler fiziksel ve mekanik testler ile XRD ve

SEM analizleri ile karakterize edilmistir.
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2.1 Polimer Siinger Malzemesinin Karakterizasyonu ve Secimi

Acik gozenekli seramik yapinin iskeletini olusturacak polimer malzemenin se¢imi
icin Calligen (Hollanda), Teknofoam Izolasyon Sanayi A.S. ve Arslan Siinger A.S.
(Istanbul) firmalarindan temin edilen poliiiretan siinger malzemelerin 6zellikleri
karakterize edilmistir. Karakterizasyon calismalarinda referans malzeme olarak
metaliirji sektoriinde kullanilan agik gozenekli seramik filtrelerin iiretiminde
piyasada lider firmalardan FOSECO firmasinin AR-GE merkezi konumundaki
Freiberg Teknik Universitesinden (Almanya) temin edilen poliiiretan siinger

ornekleri kullanilmistir.

Karakterizasyon calismalart SEM, DTA/TG ve XRD analiz teknikleri ile
gerceklestirilmistir. Analiz sonuglart degerlendirilirken Calligen firmasina ait 10 PPI
yogunluktaki poliiiretan siinger (H), Freiberg Teknik Universitesi’nden alinan
poliiiretan siinger (G), Teknofoam izolasyon Sanayi A.S’ye ait siinger (T) ve Arslan
Siinger A.S. ’den temin edilen 10, 20 ve 30 PPI yogunluktaki siingerler (A)
harfleriyle kodlanmistir.

2.1.1 Polimer Siinger Malzemelerin Gozenek Boyutlarinin Tespiti
Siinger malzemelerin ii¢ boyutlu i¢yapilarimin analizinde hiicre boyut dagilimi,

hiicre morfolojisi, strut kalinligi, sekli ve uzunlugu, gozenek boyut ve tipi (agik,

kapal1) gibi ¢cok sayida parametre kullanilabilir (Colombo, 2005).

hiicre drvan
acik / kapah

yiizey

(b

Sekil 2.1 Siinger malzemede birim hiicre yapisinin bazi bilesenleri a) agik gdzenekli

b) kapal1 gézenekli.
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Politiretan siinger malzemelerin gozenek yapilarinin tespiti ve yogunluklarinin
belirlenmesi amaciyla temin edilen orneklerden yaklasik 1x1x1 cm’ ebatlarinda
numuneler kesilerek SEM analizi i¢in hazirlanmistir. SEM incelemeleri JSM—-6060
JEOL marka taramali elektron mikroskobu ile gerceklestirilmistir. Incelemeler
sonrasinda elde edilen goriintiiler karsilastirmali olarak biitiin siinger 6rneklerindeki
gozenek yapisi, maksimum ve minimum gézenek boyutu ile ortalama goézenek
boyutu ve strut (kenar) yapisi ve kalinliklart tespit edilmeye calisilmigtir. Ayrica
poliliretan siingerlerin yiizey Ozellikleri de SEM analiz goriintiileri {izerinde

degerlendirme yapilarak incelenmistir.

2.1.2 Polimer Siinger Malzemelerin Termal Davramslarimin Tespiti

Acik gozenekli seramik filtre malzemesi tiretiminde iskelet yapiyr olusturan
politiretan siingerin seramik bag olusmadan 6nce yapidan uzaklastirilmasi amaciyla
uygulanacak 1s1l iglem parametrelerinin belirlenmesi icin DTA-TG analizi

yapilmistir.

DTA-TG analizleri Shimadzu marka DTG-60H model cihazda 750 °C sicakliga
kadar, 10 °C/dk 1sitma hizinda biitiin ornekler i¢in azot gazi atmosferinde, H ve T

serisine ait ornekler i¢in de oksijen gaz1 atmosferinde gerceklestirilmistir.

2.1.3 Polimer Siinger Malzemelerin Isil Islem Sonras: Kimyasal ve Faz Analizi

Poliliretan siinger malzemelerin termal davramislarinin belirlenmesi amaciyla
yapilan TG analiz sonuglarinda goriilecegi iizere 1s1l islem ile siinger malzemelerin
tamamen yok edilemedigi anlasilmis ve yanmayan (yok edilemeyen) kismin (kiiliin)
kompozisyonunu belirlemek igin 1000 °C’de 1s1l igslem sonrasi elde edilen kiiliin
SEM-EDS ve XRD analizleri yapilmistir. SEM-EDS analizinde birden fazla partikiil
izerinde alan analizi yapilmistir. XRD analizleri Rigaku marka D/max-2200/PC
model XRD cihazinda yapilmistir.
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2.2 Kordiyerit ve Mullit Faz Sentezi Parametrelerinin Belirlenmesi

2.2.1 Kordiyerit Sentezi

2.2.1.1 Kullanilan Hammaddeler

Kordiyerit sentezi icin MgO kaynagi olarak Konya Krom Manzeyit A.S$.’den
temin edilen 63 mikron alti incelikte tane boyutuna sahip sinter magnezya ve
Canakkale Seramik fabrikasindan temin edilen 100 mikron alt1 incelikte tane
boyutuna sahip talk (3Mg0.4Si0,.H,0) kullamilmistir. Al,Os; kaynagi olarak
Seydisehir Aliiminyum isletmesinden temin edilen 149 mikron alt1 incelikte tane
boyutuna sahip metaliirjik altimina kullanilmistir. SiO, kaynagi olarak da Porland
Porselen A.S’den temin edilen 63 mikron alt1 incelikte tane boyutuna sahip kuvars ile
ALO; ve SiO,’yi aym anda bilesiminde bulunduran kaolen kullanilmistir.

Hammaddelerin kimyasal analizleri Tablo 2.1°de verildigi gibidir.

Tablo 2.1 Hammaddelerin kimyasal analizleri

Hammaddeler MgO A1203 SiOz CaO TiOz F6203 KzO Na20 A.Z

0,29

Magnezya 96,47 | 0,33 | 0,97 | 1,46 - 0,48 - -

Talk 19,48 | 6,53 | 66,49 | 0,73 | 0,24 | 1,25 | 0,05 | 0,09 | 4,90
Kaolen 0,28 | 36,83 | 48,34 | 0,08 | 0,04 | 0,70 | 1,86 | 0,04 | 12,14
S.Aliimina - 98,5 | 0,03 - - 0,035 - 0,50 -

Kuvars - - 99 - - - - - _

Kordiyerit sentezi i¢in kullanilan hammaddelerin tane boyut dagilimlar1 Malvern
marka Mastersizer—2000 model tane boyut dagilimi dl¢iim cihazinda ve 6zgiil ylizey
alanm1 analizleri de Quantachrome marka Nova-2200e model 6zgiil yiizey alam ve

gozenek boyut ol¢iim cihazinda yapilarak sonuglar1 Tablo 2.2°de verilmistir.

Tablo 2.2 Hammaddelerin tane boyut ve 6zgiil ylizey alani analizleri

Tane Boyutu (mikron) Ozgiil Yiizey Alam
Hammaddeler dos dos dos ( m/ o)
Magnezya 120,40 | 23,79 2,70 1,98
Talk 96,33 37,75 8,94 2,43
Kaolen 31,17 9,82 3,19 11,80
Seydisehir Aliimina | 110,65 | 60,21 28,44 56,63
Kuvars 71,66 | 25,69 5,48 0,59
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2.2.1.2 Regete Olugturma

Kordiyerit fazinin sentetik olarak elde edilmesi i¢in s6z konusu hammaddelerden
kordiyeritin kimyasal formiiliindeki (2MgO.2A1,05.5S10,) sitokiyometriye uygun
olarak hazirlanan tiim karisimlarda MgO:Al,03:Si0O; mol oranlarnn  agirlikca
13,7:34,9:51,4 olacak sekilde ayarlanmistir. Elde edilen karisimlarin % hammadde
oranlar1 Tablo 2.3 de verildigi gibidir.

Tablo 2.3 Kordiyerit sentezi i¢cin hazirlanan karisim oranlar1

Karisim S.Magnezya | Talk S.Altimina | Kaolen | Kuvars
MAQ 13.93 0 34.62 0 51.44
MKAQ 13,47 0 24,37 24,37 37,79
MKQ 12,37 0 0 82,24 5,38
TAQ 0 66.50 29.00 0 4.50
TKAQ 0 66,25 27,75 3,00 3,00
TKA 0 65,70 25,30 9,00 0

TMKAQ 11,05 11,05 20,85 30,50 26,55

2.2.1.3 Sekillendirme

Regetede verilen karisim oranlarina gore hammaddeler kuru olarak tartildiktan
sonra homojen bir karigimin saglanmasi icin belirli bir miktar su icerisine alinarak
sulu halde karistirilmis ve daha sonra etiiv igerisinde sabit agirlia gelinceye kadar
kurutulmustur. Homojenize edilen karigimlar sekillendirilmek iizere % 5—10 arasi su
piiskiirtiilerek nemlendirilmis ve sonra metalik kalip igerisinde kuru presleme
yontemiyle 1 cm capinda ve 0,5 cm yiiksekliginde 10 MPa pres basincinda

numuneler sekillendirilmistir.

2.2.1.4 Sinterleme

Kordiyerit sentezi icin sekillendirilmis numuneler sinterleme sicakliginin ve
bekletme siiresinin belirlenmesi amaciyla 10 °C/dk 1sitma hizinda 1300, 1350 ve
1400 °C’ lerde 1’er saat ve 1350 °C’de 3 saat bekletilmek suretiyle sinterleme

islemine tabi tutulmustur.
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2.2.1.5 Karakterizasyon

2.2.1.5.1 Kordiyerit Sentezi Icin Kullamilan Hammaddelerin DTA Analizleri.
Kordiyerit sentezi i¢in kullanilan hammaddelerin karakterizasyonu i¢in 10 °C/dk

1sitma hizinda yaklasik 1200 °C’ye kadar DTA analizleri yapilmustir.

2.2.1.5.2 Kordiyerit Sentezi I¢in Hazirlanan Karisimlarin DTA Analizleri.
Kordiyerit sentezi i¢in hazirlanan karisimlarin sinterleme islemi dncesinde kordiyerit
ve diger faz doniigiimlerinin belirlenebilmesi igin 10 °C/dk 1sitma hizinda yaklagik

1350 °C’ye kadar DTA analizleri yapilmustir.

2.2.1.5.3 Kordiyerit Sentezi Icin Sinterlenen Numunelerin XRD Analizleri. Tablo
2.3’de verilen karisimlardan hazirlanarak 1300, 1350 ve 1400 °C’ lerde 1 saat ve
1350 C’de 3 saat siire ile sinterlenen numunelerde olusan fazlarin belirlenmesi i¢in

XRD analizleri yapilmistir.

2.2.2 Mullit Sentezi
2.2.2.1 Kullanilan Hammaddeler

Mullit sentezi igin Seydisehir altiminasi, kaolen ve kuvars hammaddeleri
kullanilmistir. Hammaddelerin kimyasal analizleri, tane boyut dagilimlar1 ve 6zgiil

yiizey alanlar analiz sonuglar kordiyerit sentezi boliimiinde verilmistir.
2.2.2.2 Regete Olusturma

Mullit sentezi icin s6z konusu hammaddelerden mullitin kimyasal formiiliindeki
(3A1,05.25i0,) sitokiyometriye uygun olarak Al,03:Si0; mol oran1 agirlikca
71,83:28,17 olacak sekilde Tablo 2.4’deki karisimlar hazirlanmistir.

Tablo 2.4 Mullit sentezi icin hazirlanan karisim oranlari

Karisim S.Aliimina | Kuvars | Kaolen
AQ 71,62 28,38 0
AK 46,74 0 53,26
AKQ 60,06 14,85 25,10
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2.2.2.3 Sekillendirme

Recgetedeki oranlarina gére hammaddeler kuru olarak tartilip homojen bir karigim
haline getirebilmek icin sulu olarak karistirilmis ve daha sonra etiiv igerisinde sabit
agirhiga gelinceye kadar kurutulmustur. Homojenize edilen karisimlar
sekillendirilmek {izere % 5-10 arasi su piiskiirtillerek nemlendirilmis ve sonra
metalik kalip icerisinde kuru presleme yontemiyle 1 cm capinda ve 0,5 cm

yiiksekliginde 10 MPa pres basincinda numuneler sekillendirilmistir.

2.2.2.4 Sinterleme

Mullit sentezi i¢in sekillendirilmis numuneler sinterleme sicakliginin ve bekletme
siiresinin belirlenmesi amaciyla 10 °C/dk 1sitma hizinda 1400, 1500 ve 1600 °C’
lerde 1’er saat ve 1600 °C’de 3 saat bekletilmek suretiyle sinterleme islemine tabi

tutulmustur.
2.2.2.5 Karakterizasyon

2.2.2.5.1 Mullit Sentezi Icin Kullanilan Hammaddelerin DTA Analizleri. Mullit
sentezi i¢in kullanmlan hammaddelerden Seydisehir altiminasi, kuvars ve kaolen
hammaddelerinin karakterizasyonu igin 10 °C/dk 1sitma hizinda yaklagik 1200 °C’ye
kadar DTA analizleri yapilmistir.

2.2.2.5.2 Mullit Sentezi I¢in Hazirlanan Karigimlarin DTA Analizleri. Mullit
sentezi icin hazirlanan karisimlarin sinterleme islemi oncesinde mullit ve diger faz
doniigtimlerinin  belirlenebilmesi amaciyla DTA/TG cihazinda 10 °C/dk 1sitma

hizinda 1350 °C’ye kadar DTA analizleri yapilmstir.

2.2.2.5.3 Mullit Sentezi Igin Sinterlenen Numunelerin XRD Analizleri. AQ, AK ve
AKQ karisgimlarinin 1400, 1500 ve 1600 °C’de sinterlenmesi sonucu olusan fazlarin

belirlenebilmesi i¢in XRD analizleri yapilmistir.
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2.3 Kordiyerit ve Mullit Soliisyonlarin Reolojik Ozelliklerinin incelenmesi

Acik gozenekli seramik filtre malzeme 6n seklini teskil edecek poliiiretan menseli
siinger malzemesinin seramik soliisyon igerisine daldirildiginda, seramik soliisyonun
siinger malzemesinin tiim ylizeyini tamamen kaplayabilmesi ve gozeneklerine dolan
fazla kismimin geri bosaltilabilmesi i¢in yeterli bir akiskanlikta olmasi
gerekmektedir. S6z konusu bu akigkanligi saglarken seramik soliisyondaki kati
madde miktarinin yiiksek olmasi arzu edilir. Dolaysiyla yiiksek kati1 yogunlugunda ve
akigkan bir seramik soliisyonun hazirlanabilmesi i¢in dagitict (dispersant) katkilarina

ihtiya¢ duyulmaktadir.

Reolojik calismalarda kordiyerit ve mullit fazlarim olusturacak hammadde
karisimlarinin  yiiksek kati icerikli ve akiskan bir seramik sollisyonu haline
getirilebilmesi i¢in s6z konusu faz ve hammaddeler i¢in onceden denenmis dagitic

cesitleri iiretici firmalardan temin edilmistir.

DARVAN 821A (% 40 kati amonyum poliakrilat icerikli, molekiil agirligi: 3500
g/mol) ve DOLAPIX CE 64 (Karbonik asit temelli sentetik polielektrolit, etkin
madde igerigi: % 70) kodlu dagiticilar hazirlanan soliisyonlara % 0,2—1 araliginda 5
farkli katki oraninda ayri ayn ilave edilerek BOHLIN CVO marka reometre
cihazinda 1-1000 s™' shear rate (kayma hizi1) araliginda soliisyonlarin viskozite

degerleri Olciilmiistiir.

Her bir kati/su karisim oraninda degisen dagitict tiirii ve % katki oranina baglh
olarak viskozite-shear rate iliskisi grafige dokiilerek sonuglar irdelenmistir.
Degerlendirmeler sonucunda arzu edilen reolojik Ozellikte soliisyonlarin
hazirlanabilmesi i¢in en iyi dagitici tiirli, miktar1 ve karisimin kati/sivi orani

belirlenmistir.
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2.3.1 Kordiyerit Esash Soliisyonlarin Reolojik Ozelliklerinin Incelenmesi

Kordiyerit sentezi calismalari sonuglarinda belirtilen faz doniisiimiin en iyi
gerceklestigi serideki hammaddeler recetede belirtilen oranlarda kuru olarak tartilip
karistirildiktan sonra fakli kati/su oranlarinda sulandirilarak sulu soliisyonlar haline

getirilmistir.

Reolojik 6zelliklerin incelenmesi amaciyla yiiriitiilen ¢caligmalarin ilk agamasinda
dagitict katkis1 yapilmadan akigkanligin saglandigi en yiiksek kati madde icerikli
karisimin kati/su orani belirlenmeye calisiimistir. % 60 kati madde miktarindan
baslayan ¢alismalarda tanelerin su ile topaklagma egilimi gosterdigi ve yayilamadigi
dolaysiyla su miktarinin yeterli olmadig goriilmiistiir. Su miktarinin % 5’er oraninda
arttinlarak hazirlanan yeni karisimlardan % 50 kati madde miktarinda tane
yiizeylerinin tamamen su ile kaplanarak soliisyon kivamina geldigi ancak akigkanlik
icin su miktarmin hala yeterli olmadig1 goriilmiistiir. Ik akiskanlik kivami % 40 kati
madde igerikli kangimda gozlemlenmis ve dagitici katkisi bu karisim oranindan
itibaren ilave edilerek karigimin ihtiva ettigi kati madde miktar1 dagitici katkisiyla

arttinnlmaya caligilmistir.
Reolojik ozelliklerin incelenmesi icin hazirlanan karigimlarin  kati madde
miktarlarim1 ve dagitici igeriklerini gOsteren bir sistematik hazirlanmis ve Tablo

2.5’de verilmistir.

Tablo 2.5 Farkli kat1 miktari ile hazirlanan soliisyonlara katilan dagitict miktarlari

Dagitici miktar1 (%)
Kat1 miktar1 (%)
0,00 0,20 0,40 0,60 0,80 1,00
40 40K-0 | 40K-1 | 40K-2 | 40K-3 | 40K—4 | 40K-5
45 45K-0 | 45K-1 | 45K-2 | 45K-3 | 45K-4 | 45K-5
50 50K-0 | 50K-1 | 50K-2 | 50K-3 | 50K—4 | 50K-5

K: kat1 madde oram (%)
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2.3.2 Mullit Esash Soliisyonlarin Reolojik Ozelliklerinin Incelenmesi

Mullit sentezi c¢alismalart sonuglarinda belirtilen faz doniisiimiin en 1iyi
gerceklestigi serideki hammaddeler recetede belirtilen oranlarda kuru olarak tartilip
karnistirlldiktan sonra fakli kati/su oranlarinda sulandirilarak sulu soliisyonlar haline

getirilmistir.

Reolojik 6zelliklerin incelenmesi amaciyla yiiriitiilen ¢caligmalarin ilk asamasinda
dagitict katkis1 yapilmadan akiskanligin saglandigi en yiiksek kati madde icerikli
karistmin kati/sivi orani belirlenmeye caligilmistir. % 70 kati madde miktarindan
baslayan ¢alismalarda tanelerin su ile topaklagma egilimi gosterdigi ve yayilamadigi
dolaystyla su miktarinin yeterli olmadig1 goriilmiistiir. Su miktarinin % 5’er oraninda
arttinlarak hazirlanan yeni karisimlardan % 65 kati madde miktarinda tane
yiizeylerinin tamamen su ile kaplanarak yogun bir soliisyon kivamina geldigi ancak
karistirmaya kars1 yiiksek direng (viskozite) gosterdigi tespit edilmistir. % 60 kati
madde miktarinda ise soliisyonun diiz bir zemine birakildiginda yayilabilme 6zelligi
gosterdigi % 55 kati madde miktarma gelindiginde de soliisyonun kesik kesik
damlayabilecek kivama geldigi goriilmiistiir. Dagiticit katkilar1 % 55 kati icerikli
karisim oranindan itibaren ilave edilerek karisimin ihtiva ettigi kat1 madde miktar

dagitic1 katkisiyla arttirnllmaya calisilmistir.

Reolojik 6zelliklerin incelenmesi i¢in hazirlanan karisimlarin kati madde
miktarlarim ve dagitic1 igeriklerini gosteren bir sistematik hazirlanmis ve Tablo

2.6’da verilmistir.

Tablo 2.6 Farkli kat1 miktari ile hazirlanan soliisyonlara katilan dagitict miktarlari

Kat1 miktar1 (%) Dagitici miktar1 (%)
0,00 0,20 0,40 0,60 0,80 1,00
55 55K-0 | 55K-1 | 55K-2 | 55K-3 | 55K-4 | 55K-5
60 60K-0 | 60K-1 | 60K-2 | 60K-3 | 60K—4 | 60K-5
65 65K-0 | 65K-1 | 65K-2 | 65K-3 | 65K—4 | 65K-5

K: kat1 madde oram (%)
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2.4 Replikasyon Yontemiyle Seramik Filtrelerin Sekillendirilmesi

Kordiyerit ve mullit esash silisyum karbiir katkili filtrelerin sekillendirme
asamasinda bir takim 6n ¢caligmalar yapilmistir. Bu calismalarda elde edilen bulgular
literatiirde benzer konuda yapilmis calismalardaki bulgularla karsilastirilarak nihai
karakterizasyon numunelerinin sekillendirmesi icin kaplamaya elverisli soliisyon

ozellikleri ve kullanilacak silisyum karbiir katk1 oranlar belirlenmistir.

2.4.1 Kordiyerit Esasli Seramik Filtrelerin Sekillendirilmesi

Kordiyerit esash seramik filtrelerin hazirlanmasinda, faz sentezi ¢alismalarinda
doniisiimiin en iyi gerceklestizi MKQ serisi esas alimmistir. Ik sekillendirme
calismalarinda, reolojik Ozelliklerin incelenmesi asamasinda en iyi akiskanligin
saglandigr “% 50 kati-% 50 su” karisim oraninda ve % 0,6 oraninda DARVAN
821A kodlu dagitict ilavesi ile hazirlanan soliisyonlar kullanilmistir. Nihai malzeme
ozelliklerine etkisini incelemek amaciyla SiC tozu (dps: 40um; 6zgiil yiizey alani:
1,57 m2/g) hazirlanan bu soliisyonlara % 0, 5, 10, 20, 40, 60, 80 seklinde artan
oranlarda ilave edilmistir. Hazirlanan katkisiz ve silisyum karbiir katkili soliisyonlar
daldirma yontemi ile 20 PPI yogunluktaki siinger numuneleri iizerine kaplanarak ilk
sekillendirme islemleri  gerceklestirilmistir. ~ Sekillendirme sonrast  siinger
gozeneklerine dolan fazla soliisyonun bosaltilmasi icin numuneler Sekil 2.2°de

gosterilen basit bir merdane diizenegi arasindan gegirilmistir.

Sekil 2.2 Fazla soliisyonun sikigtirma ile uzaklastirilmasi.
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Sekillendirilen numunelerin ilk sinterleme c¢alismalart neticesinde kordiyerit
malzemeye ait bulk yogunluk degeri 0,25 g/cm’® ve basma mukavemeti degeri 0,08
MPa olarak Olciilmiistiir. Literatiirde benzer konuda yapilmis bir calismada hazir
kordiyerit tozu kullamilarak farkli kati-su karistm oranlarinda hazirlanan
sollisyonlardan 21 kg/m3 (20ppi) yogunluktaki poliiiretan siinger ile sekillendirilen
numunelerin 1350 °C’de 1 saat siirede sinterleme islemi sonrasi karakterizasyonu ile
elde edilmis bulgular irdelenmistir (Oliveira ve diger, 2006). Ilgili literatiirde % 50
kati icerikli soliisyondan iiretilen kordiyerit malzeme bulk yogunlugu 0,29 g/cm3 ve
basma mukavemeti 0,24 MPa olarak verilirken soliisyondaki kat1 oraninin % 50’den
65 oranmna kadar artirildiginda mukavemet degerlerinin 1,5 MPa seviyesine kadar

arttig1 belirtilmistir.

Ik sinterleme c¢alismalarinda elde edilen mukavemet degerlerinin literatiir
bulgular1 ile karsilastinldiginda oldukca diisiik olmasina neden olarak ag yapi
icerisindeki seramik kaplama kalinligimin yetersiz oldugu ve soliisyondaki kati
madde miktarinin arttirilmasi ile kaplama kalinligimin ve dolaysiyla mukavemetin
arttirilabilecegi diisiiniilmustiir. Bu dogrultuda kordiyerit esash soliisyondaki kati
oraninin arttirilmasina yonelik yapilan ¢alismalarda onceki ¢alismada % 50 olan kati
orant % 57’e kadar cikarilabilmistir. Silisyum karbiir katki oranina baglh olarak
ozellikle % 40 SiC katkisindan sonra soliisyonlarin viskozitelerinin azaldigi ve buna
bagh olarak da kaplama kalinliginin giderek azaldigi gozlemlenmistir. Bu nedenle
tiim numunelerde kaplama kalinliginin maksimum seviyede olmasi i¢in kaplamanin
gerceklestirilebilecegi en yiiksek kati oranlarinda soliisyonlar hazirlanmis ve bu
sollisyonlarda silisyum karbiir katki oranlar1 % 0, 10, 20, 30, 40, 50 olacak sekilde

ayarlanmistir.

% 50’lere varan oranlarda silisyum karbiir ilavesi ile soliisyondaki kat1 oraninin %
71,5 seviyesine kadar ulastigt ve numunelerde kaplama kalinhiginin arttig
gozlenmistir. Ancak katkisiz kordiyerit esaslt soliisyonda % 57 kat1 oraninin iizerine
cikilamamasindan dolay1r kaplama kalinliginin daha da artirilmasi amaciyla biitiin
numunelerde ilk kaplama sonrasi spray teknigi ile ikinci kaplama islemi

uygulanmistir. Bu kosullarda hazirlanan numunelerin Sekil 2.3’de goriildiigii gibi
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1350 °C’deki 1 saat siirede sinterleme islemi sonrasinda % 30 SiC katkisindan sonra
asirt sinterleme nedeniyle numunelerde kaynama sisme gibi kismen yapisal

bozukluklar goriilmiistiir.

Sekil 2.3 Kordiyerit esasli numunelerin 1350 °C’de 1 saat sinterleme sonrasi goriintiileri.

Numuneler iizerinde yapilan testlerde bulk yogunluklarin 0,41-0,48 g/crn3 ve
basma mukavemetlerinin 0,26-0,52 MPa araliginda degistigi tespit edilmistir.
Silisyum karbiir katkisiz kordiyerit malzeme bulk yogunlugu 0,47 g/cm3 ve basma
mukavemeti 0,27 MPa iken en yiiksek mukavemet degeri % 10 ve 50 SiC
katkilarinda elde edilmistir. % 10 SiC katkisinda 0,48 g/cm3 bulk yogunlukta 0,50
MPa mukavemet degeri elde edilirken % 50 SiC katkisinda 0,41 g/cm® bulk
yogunlukta 0,52 MPa olarak elde edilmistir. Mukavemet degerlerinin bir 6nceki
calisma ile mukayese edildiginde oldukc¢a arttii ve bu artista soliisyondaki kati
madde oraninin arttirillmasi ve spray kaplama ile ikinci kaplamanin etkili oldugu
anlasilmaktadir. Ancak bulk yogunluklar dikkate alindiginda genis aralikta degerlerin
elde edilmesi spray kaplama prosesinin bulk yogunluga bagl olarak ayrica kontrol
edilmesi gerektigini gostermistir. Bu ylizden nihai karakterizasyon numunelerinin

hazirlanmasinda spray kaplama teknigi uygulanmamastir.

Bu asamaya kadar yapilan 6n calismalar neticesinde elde edilen bulgular ile
karakterizasyon asamasina hazirlanacak numunelerde katkisiz  kordiyerit
soliisyondaki maksimum kat1 icerigi (% 57) esas alinmistir. Silisyum karbiiriin 6n
calismalardaki reolojik ozellikler ve sinterleme davraniglari iizerindeki etkileri g6z

Oniine alinarak katki oran1 % 0, 5, 10, 15 ve 20 olacak sekilde ayarlanmistir.
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Sekillendirmede kullanmilacak biitiin soliisyonlarin reolojik 6zelliklerinin aym
olmasi i¢in Sekil 2.4’de verilen akis egrilerinden yararlanmlarak silisyum karbiir

katkili soliisyonlarda kati-su oranlar belirlenmistir.
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Sekil 2.4 Silisyum karbiir katkisinin kordiyerit soliisyonlarin reolojik ozelliklerine etkisi.
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Sekil 2.4’de 1. durumda % 57 kati icerigindeki kordiyerit ve silisyum karbiir
katkili soliisyonlarin reolojik 6zelligini gosteren akis egrileri verilmistir. Tiksotropik
ozellikte olan kordiyerit soliisyonu artan silisyum karbiir katkisi ile birlikte bu
ozelligini yitirerek Newton sivist gibi davranmaya bagladigi goriilmektedir.
Tiksotropik o©zellik replikasyon yonteminde kaplama sonrasi siinger yiizeyine
kaplanan soliisyonun gozeneklerden akip gitmesini engellemek ve siinger yiizeyine
tutunmasini saglamak amaciyla arzu edilen bir durumdur. Bu suretle silisyum karbiir
katkil1 soliisyonlarda kordiyerit esasli soliisyondaki tiksotropik ozellie benzer
reolojik davranisi saglamak amaciyla soliisyonlardaki kati oranlarn ayarlanarak II
durumdaki gibi akis egrileri elde edilmistir. I. ve II. durumdaki soliisyonlarin kati

oranlar1 Tablo 2.7°de verilmistir.

Tablo 2.7 Kordiyerit esasli numunelerde kaplama yapilan soliisyonlarin % kat1 oranlar1

o Soliisyondaki % Kat1 Oranlari
Kod Bilesim
1. Durum 1I. Durum

CO % 100 Kordiyerit 57,14 57,14
C5 | % 5 SiC-% 95 Kordiyerit 57,14 59,70
C10 | % 10 SiC-% 90 Kordiyerit 57,14 61,54
C15 | % 15 SiC-% 85 Kordiyerit 57,14 63,09
C20 | % 20 SiC-% 80 Kordiyerit 57,14 65,00

Kordiyerit esasli ve silisyum karbiir katkili tiksotropik ozellikteki (II. durum)
sollisyonlardan daldirma ydntemi ile hazirlanan numuneler merdane sisteminden ilk
sikistirma islemi sonras1 90 derece dondiiriilerek ikinci sikistirma islemi ve ardindan
5 dakika bekletme sonrasi son kez silindirler arasindan gecirilerek kademeli ve yone

bagimli sikistirilarak sekillendirme islemi gerceklestirilmistir.

2.4.2 Mullit Esash Seramik Filtrelerin Sekillendirilmesi

Mullit esashi seramik filtrelerin sekillendirilmesinde, faz sentezi caligmalarinda
doniisiimiin tamamen gerceklestigi A2K-G serisi esas alinmistir. lk sekillendirme
calismalarinda, reolojik 6zelliklerin incelenmesi agamasinda en iyi akiskanligin elde
edildigi “%65 kati- %35 su” karisim oraninda ve % 0,8 oraninda DOLAPIX-CE64

kodlu dagitici ilavesi ile hazirlanan soliisyonlar kullanilmistir.
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Kordiyerit filtre tiretiminde 6n ¢alismalarda oldugu gibi nihai iiriin 6zelliklerine
etkisini incelemek amaciyla silisyum karbiir tozu hazirlanan bu soliisyonlara % 0, 5,
10, 20, 40, 60, 80 seklinde artan oranlarda ilave edilmistir. Ancak % 40 SiC ve
tizerindeki katki oranlarinda silisyum karbiir partikiillerinin ¢okelme egilimi
gostermesinden dolay1 soliisyonun reolojik 6zelliklerinin bozuldugu ve bu suretle
homojen bir kaplama yapilamadig goriilmiistiir. Bu katki oranina kadar hazirlanan
solisyonlardan 20 PPI yogunlukta poliiiretan siinger kullanilarak sekillendirilen
numunelerin ilk sinterleme calismalar1 sonrasi mullit malzemeye ait bulk yogunluk
degeri 0,21 g/cm3 ve basma mukavemeti degeri 0,005 MPa olarak Olciilmiistiir.
Literatiirde benzer konuda yapilmis bir calismada aliimina, silisyum karbiir ve kuvars
hammaddeleri kullanarak % 76 kati oraninda hazirlanan mullit esasl soliisyondan 20
PPI yogunluktaki poliiiretan siinger ile sekillendirilen numunelerin 1070-1670°C
sicaklik araliklarinda yapilan sinterleme islemi sonrasi karakterizasyonu ile elde
edilmis bulgular irdelenmistir (Negahdari ve Solati, 2005). 1lgili literatiirde 20 PPI
yogunluktaki siingerden iiretilen mullit malzeme bulk yogunlugu 0,21 g/cm® ve

basma mukavemeti 0,429 MPa olarak verilmistir.

Ik sinterleme c¢alismalarinda elde edilen mukavemet degerlerinin literatiir
bulgulart ile karsilastinldiginda oldukca diisiik olmasina neden olarak ag yapi
icerisindeki seramik kaplama kalnligimin yetersiz oldugu ve soliisyondaki kati
madde miktarinin arttirilmasi ile kaplama kalinligimin ve dolaysiyla mukavemetin
artirilabilecegi diisiiniilmiistiir. Bu dogrultuda mullit esash soliisyondaki kati madde
miktarinin arttiritlmasina yonelik yapilan ¢alismalarda onceki ¢alismada % 65 olan
kat1 oram1 % 67’e kadar c¢ikarilabilmistir. Silisyum karbiir katki oranina bagl olarak
kaplama kalinliginin % 20 SiC katkisindan itibaren azalmaya basladigi ve % 40 SiC
katkisindan sonra soliisyonun reolojik ©zelliginin bozulmasindan dolay1 silisyum
karbiir katkili soliisyonlarin da hazirlanirken kati igeriginin arttirilmasi gerektigini
gostermistir. Bu sebepten dolay1 tiim numunelerde kaplama kalinliginin maksimum
seviyede olmasi i¢cin kaplamanin gergeklestirilebilecegi en yiiksek kati oranlarinda
soliisyonlar hazirlanmis ve bu soliisyonlarda silisyum karbiir katki oranlan1 % 0, 10,

20, 30, 40, 50 olacak sekilde ayarlanmistir.
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% 50’lere varan oranlarda silisyum karbiir ilavesi ile soliisyondaki kati oraninin %
75 seviyesine kadar ulastigt ve numunelerde kaplama kahnlhiginin arttig
gozlenmistir. Ancak silisyum karbiir katkisiz soliisyonlarda literatiirde bahsedilen
degerlerden diisiik kat1 iceriginden dolay1 kaplama kalinliginin daha da artirilmasi
amactyla biitin numunelerde ilk kaplama sonras1 spray teknigi ile ikinci kaplama
islemi uygulanmistir. Bu kosullarda hazirlanan numunelerin Sekil 2.5’de gortildiigii
gibi 1550 °C’deki sinterleme islemi sonrasinda % 30 SiC katkisindan sonra asiri
sinterleme nedeniyle numunelerde agik gozeneklerin kapanmasi gibi yapisal

bozukluklar goriilmiistiir.

Sekil 2.5 Mullit esasli numunelerin 1550 °C’de 2saat sinterleme sonrasi goriintiileri.

Saglam numuneler iizerinde yapilan testlerde bulk yogunluklarin 0,42-0,51 g/cm3
ve basma mukavemetlerinin de 0,22-0,62 MPa araliginda degistigi tespit edilmistir.
Silisyum karbiir katkisiz mullit malzeme bulk yogunlugu 0,51 g/cm3 ve basma
mukavemeti 0,26 MPa iken en yiiksek mukavemet degeri % 30 silisyum karbiir
katkisinda 0,45 g/cm3 bulk yogunlukta 0,62 MPa olarak elde edilmistir. Ilk
calismalarda % 65 kat1 igeriginde hazirlanan mullit soliisyonlardan elde edilen
numunelerde bulk yogunluk degeri 0,21 g/cm3 iken kat1 oram1 % 67’e ¢ikarildiginda
0,51 g/cm3 bulk yogunluk degeri elde edilmesi ilk kaplamadaki kati oranindaki
artisgtan ziyade spray kaplamanin daha etkiligi oldugunu gostermistir. Ancak bulk
yogunluklar dikkate alindiginda genis aralikta degerlerin elde edilmesi spray
kaplama prosesinin ayrica kontrol edilmesi gerektigini gostermektedir. Bu yiizden
nihai karakterizasyon numunelerinin hazirlanmasinda spray kaplama teknigi

uygulanmamuistir.
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Bu asamaya kadar yapilan 6n calismalar neticesinde karakterizasyon igin
hazirlanacak numunelerde katkisiz mullit soliisyondaki maksimum kati icerigi (%
67) esas alinmis ve ilave edilecek silisyum karbiir orami reolojik o6zellikler ve
sinterleme davraniglar iizerindeki etkileri goz Oniine alinarak % 0, 5, 10, 15 ve 20
olacak sekilde ayarlanmistir. Sekillendirmede kullanilacak biitiin soliisyonlarin
reolojik oOzelliklerinin aym olmasi i¢in Sekil 2.6’da verilen akis egrilerinden

yararlanilarak silisyum karbiir katkili soliisyonlarda kati-su oranlar1 belirlenmistir.

[=—MO0 =M5  MI10 ~ M5 —==M20]

800

700

600 -
g 500
7
}=} 400 +
wn
g
& 300 A

200

100 A

0
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Shear Rate (1/s)
I.Durum
——MO M5  MI0 —~MI15 =—M20

800 -

700 +

600 +
@ 500 1
9]
% 400 1
g
E 300 A

200 +

100 A

0+ : : : : : : ; ; ; ‘
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Shear Rate (1/s)
II. Durum

Sekil 2.6 Silisyum karbiir katkisinin mullit soltisyonlarinin reolojik 6zelliklerine etkisi.
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Sekil 2.6’da I. durumda % 67 kati icerigindeki mullit ve silisyum karbiir katkil
soliisyonlarin reolojik o©zelligini gosteren akis egrileri verilmistir. Tiksotropik
ozellikte gosteren mullit soliisyonunun akis egrisindeki gidis ve gelis yonii arasindaki
mesafenin ve shear stres degerlerinin artan silisyum karbiir katkisi ile birlikte
azaldigr ve ozellikle % 15 ve 20 SiC katkilarinda tiksotropik 6zelligini yitirerek
Newton sivist gibi davranmaya basladigi goriilmektedir. Tiksotropik 6zelligin
replikasyon prosesinde arzu edilmesinden dolayr silisyum karbiir katkili
solisyonlarda mullit esasli soliisyondaki tiksotropik 6zellie benzer reolojik
davranisi saglamak amaciyla soliisyonlardaki kati oranlar1 ayarlanarak II. durumdaki
gibi akis egrileri elde edilmistir. I. ve II. durumdaki soliisyonlarin kati oranlar1 Tablo

2.8’de verilmistir.

Tablo 2.8 Mullit esasli numunelerde kaplama yapilan soliisyonlarin % kati oranlar:

. Soliisyondaki % Kati1 Oranlar
Kod Bilesim
I.Durum 1I. Durum

MO % 100 Mullit 67,00 67,00
M5 | % 5 SiC-% 95 Mullit 67,00 69,86
M10 | % 10 SiC-% 90 Mullit 67,00 70,10
M15 | % 15 SiC-% 85 Mullit 67,00 70,70
M20 | % 20 SiC-% 80 Mullit 67,00 71,10

Mullit esasli ve silisyum karbiir katkili tiksotropik o©zellikteki (II. durum)
sollisyonlardan daldirma ydntemi ile hazirlanan numuneler merdane sisteminden ilk
sikistirma igslemi sonras1 90 derece dondiiriilerek ikinci sikistirma islemi ve ardindan
5 dakika bekletme sonrasi son kez silindirler arasindan gecirilerek kademeli ve yone

bagiml sikistirilarak sekillendirme islemi gerceklestirilmistir.

2.5 Kordiyerit ve Mullit Esash Seramik Filtrelerin Sinterlenmesi

2.5.1 Kordiyerit Esasli Seramik Filtrelerin Sinterlenmesi

Sekillendirme sonrast1 oda sicakliginda kurumaya birakilan numunelerin
sinterleme islemleri, poliliretan siingerin yapidan uzaklastirilmast i¢in Onceden

yapilan DTA-TG analizlerindeki veriler dikkate alinarak siingerin yumusama
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parcalanma ve yanma sicakliklarinda kontrollii 1sitma ile birlikte kordiyerit faz

sentezi i¢in belirlenen sicaklikta ve siirede gerceklestirilmistir.

Sinterleme islemleri Heraeus marka BL1801 model yiiksek sicaklik firminda 1
°C/dk 1sitma hiziyla 600 °C’ye kadar, 5 °C/dk 1sitma hiziyla 1350 °C’ye kadar
isitilmis ve bu sicaklikta 1 saat siire ile bekletilerek sinterleme islemleri

gerceklestirilmistir. Sinterleme sonrasi numunelere ait makro boyuttaki resimler

Sekil 2.7°de verilmistir.
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Sekil 2.7 Sinterlenmis kordiyerit esasli numunelerin goriintiileri. a)C0, b)C5, ¢)C10, d)C15, )C20
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2.5.2 Mullit Esasli Seramik Filtrelerin Sinterlenmesi

Sekillendirme sonrast1 oda sicakliginda kurumaya birakilan numunelerin
sinterleme islemleri, poliiiretan siingerin yapidan uzaklastirilmasi igin ©nceden
yapilan DTA-TG analizlerindeki veriler dikkate alinarak siingerin yumusama
parcalanma ve yanma sicakliklarinda kontrollii 1sitma ile birlikte mullit faz sentezi

icin belirlenen sicaklikta ve siirede gerceklestirilmistir.

Sinterleme islemleri Heraeus marka BL1801 model yiiksek sicaklik firiminda 1
°C/dk 1sitma hiziyla 600 °C’ye kadar, 5 °C/dk 1sitma hiziyla 1600 °C’ye kadar
isitilmis ve bu sicaklikta 4 saat siire ile bekletilerek sinterleme islemleri
gerceklestirilmistir. Sinterleme sonrast numunelere ait makro boyuttaki resimler

Sekil 2.8’de verilmistir.
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Sekil 2.8 Sinterlenmis mullit esaslt numunelerin goriintiileri. a)MO0, b)M5, c)M10, d)M15, e)M20
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2.6 Karakterizasyon

Kordiyerit ve mullit esasl filtre numuneleri iizerinde kii¢iilme, yogunluk, ii¢ nokta
egme ve basma mukavemeti testleri, XRD ve SEM-EDS analizleri ile

karakterizasyon ¢aligmalar1 yapilmistir.

2.6.1 Kiiciilme Davramslarimin Tespiti

Kii¢iilme davranislarinin tespitinde her bir seri i¢in Scm x Scm x 2cm (uzunluk x
geniglik x yiikseklik) ebatlarinda 5’er adet numuneler hazirlanmistir. Numunelerde %
olarak kiigiilmelerin belirlenebilmesi i¢in uzunluk (L), genislik (b), yiikseklik (h) ve
diogonal (d) olarak her bir boyuttaki degisimler sekillendirme dncesi ve sinterleme
islemi sonrast 0,001 mm hassasiyetli kumpas yardimi ile Olciilmiistiir.

Numunelerdeki % kiiciilmeler;

[((ilk uzunluk-son uzunluk) / ilk uzunluk) x 100]

formiililne gore hesaplanmistir. Kiiciilme olayinin dogrusal degil hacimsel olarak 3
boyutta gergeklestigi dikkate alindiginda saglikli bir degerlendirme yapabilmek igin

numunelerden diogonal olarak alinan dl¢iimler % kiiciilme olarak verilmistir.

2.6.2 Yogunluk Testleri

Sinterleme islemi sonrasi elde edilen nihai numunelerin bulk (bosluklu) ve gercek
yogunluklan (bosluksuz) dlciilmiistiir. Ayrica bu iki yogunluk degerleri kullanilarak
numunelerin bagil yogunluklar1 hesaplanmistir. Bulk yogunluk tespitinde kii¢iilme
davraniglarinin tespiti i¢in hazirlanan kare sekilli numuneler kullanilmistir. S6z
konusu numunelerin sinterleme islemi sonrasi boyutlarinin olgiilerek geometrisine
bagli olarak hesaplanan hacimlerinin numune agirliklarina boliinmesiyle bulk

yogunluklar hesaplanmistir.
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Numunelerin gercek yogunluklar ise TSE 4400 standardinda belirtilen “Seramik
malzemelerin piknometre ile gercek yogunluklarinin tayini’ne gore yapilmistir. S6z
konusu standartta gercek yogunluk tespiti; sinterleme islemi sonrasi elde edilen
numunelerden alinan temsili 6rneklerin 63pum elekten gececek sekilde dgiitiilmesiyle
kati malzeme igerisinde hapsolmus gozeneklerin ortadan kaldirilarak bosluksuz
yogunluk Ol¢iimii prensibine dayanmaktadir. Toz haline getirilmis ve sabit tartima
gelinceye kadar etiivde kurutulmus numuneler, hacmi ve agirligi bilinen kalibre
edilmis bir piknometre ve yogunlugu bilinen bir sivi yardimiyla teste tabi tutularak

asagidaki formiil kullanilarak gercek yogunluklan belirlenmistir.

pt = Xpl

m; +m; —m,
P - Seramik malzemenin gercek yogunlugu (gr/cm3 )
p1 - Deney sivisinin yogunlugu (glr/cm3 )

m;: Numunenin kiitlesi (gr)

m;: Numune ve siviyla dolu piknometrenin kiitlesi (gr)

mj: Siviyla dolu piknometrenin kiitlesi (gr)

Gergek yogunluk tespitinde her bir seriye ait 5’er adet numune hazirlanmistir.
Deney sivist olarak saf su kullamilmistir. Her bir numune igin deney yapilirken
kullanilan suyun sicakligi termokupl ile Sl¢iilmiis ve s6z konusu sicakliktaki suyun

yogunlugu dikkate alinarak hesaplama yapilmistir.
Bagil yogunluk tespitinde numunelerin deneysel olarak olgiilen bulk ve gercek

yogunluk degerleri kullanilarak hesaplama yapilmistir. Numunelerin bagil

yogunluklar1 bulk yogunluklarin gercek yogunluga olan orani ile bulunmustur.
2.6.3 U¢ Nokta Egme Mukavemeti Testi

Uc nokta egme mukavemeti testi icin Scm x 2,5cm x 2cm ebatlarinda hazirlanan

deney numuneleri kullanilmistir. U¢ nokta egme mukavemeti testleri laboratuardaki
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cekme cihazi tizerinde 3 nokta egme diizenegi kurularak ve cihaz basma moduna
getirilerek yapilmistir. U¢ nokta egme deney diizeneginde mesnetler arasi mesafe
25,4 mm olup mesnetler 3 mm capinda silindirik ¢ubuktur. Yiik uygulayan mandrel
ucunun egrilik capt da 3 mm’dir. Deney 0,5 mm/dk hizda uygulanmistir.
Numunelerde iic nokta egme mukavemeti Olciimii icin her bir seriye ait 5 adet
numune kullanilmistir ve uygulamada kullanilan deney diizenegi ve numunelerin

yerlesimi ile ilgili goriintii Sekil 2.9°da verilmistir.

-

Sekil 2.9 Ug nokta egme mukavemeti testi diizeneginde numune goriintiisii.

2.6.4 Basma Mukavemeti Testi

Basma mukavemeti testleri laboratuardaki ¢cekme cihazi iizerinde standart basma
plakalart kullamilarak ve cihaz basma moduna getirilerek yapilmistir. Deney 0,5
mm/dk hizda uygulanmistir. Basma mukavemeti testi icin Scm x Scm X 2cm
ebatlarinda her bir seri i¢in 5’er adet numuneler hazirlanmistir. Uygulamada
kullanilan deney diizenegi ve numunelerin yerlesimi ile ilgili goriinti Sekil 2.10°da

verilmistir.
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Sekil 2.10 Basma mukavemeti test diizeneginde numune goriintiisii.
2.6.5 Faz Analizi
Kordiyerit ve mullit esasli seramik filtre iiretiminde silisyum karbiir katkisinin

malzemelerin teknik 6zelliklerinin yan1 sira faz yapilarina olan etkisini incelemek

amaciyla XRD analizi yapilmistir.
2.6.6 Mikroyapt Analizi
Kordiyerit ve mullit esasli seramik filtre iiretiminde silisyum karbiir katkisinin

malzemelerin mikroyapilarina olan etkisini incelemek amaciyla SEM incelemeleri

yapilmistir.



BOLUM UC

DENEYSEL SONUCLAR VE TARTISMALAR

3.1 Poliiiretan Siinger Malzemelere Uygulanan Analiz Sonuclari

3.1.1 Poliiiretan Siinger Malzemelerin SEM Inceleme Sonuglart

H, T ve G serisine ait siingerlerin SEM goriintiileri Sekil 3.1°de verilmistir.

Sekil 3.1 H, T ve G serisi poliiiretan siingerlerin SEM goriintiileri; a) H serisi b) T serisi ¢) G serisi

SEM mikrograflarindan poliliretan siinger malzeme Orneklerinin tamamen agik
gozenekli oldugu ve strut tipinin ici dolu oldugu anlagilmistir. Siinger malzemelerin

yapisal parametreleri ve yiizey piiriizliiliigii bulgular Tablo 3.1’de verilmistir.
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Tablo 3.1 H, T ve G serisi siingerlerin SEM incelemesi ile belirlenen yapisal parametreleri

Ozellik H T G
Gozenek yogunlugu (PPI) 10 - -
Gozenek yapisi Acik Acik Acik

En kiiciik gbzenek cap1 (mikron) 951 836 478

En biiyiik gozenek ¢ap1 (mikron) 2980 2910 2900
Ortalama gozenek boyutu (mikron) 1957 1775 1779
Ortalama strut kalinligi (mikron) 415 389 268

Strut sekli I¢i dolu Ici dolu I¢i dolu
Yiizey piiriizluliigii Az piiriizlii | Pirtizli | Cok az piiriizlii

Farkli yogunluktaki A serisi siingerlerin SEM goriintiileri Sekil 3.2’de verilmistir.

Sekil 3.2 A serisi poliiiretan siingerlerin SEM mikrograflari, a) 10PPI, b) 20PPI, c) 30PPI

A serisi siinger malzemelerin SEM mikrograflarinin incelenmesi ile hepsinin
tamamen acik gozenekli ve strut seklinin i¢i dolu oldugu anlasilmistir. Malzemelerin

yapisal parametreleri ve yiizey piiriizliiliigii bulgular1 Tablo 3.2’de verilmistir.
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Tablo 3.2 A serisi siingerlerin SEM incelemesi ile belirlenen yapisal parametreleri

Ozellik Ay A, A;
Gozenek yogunlugu (PPI) 10 20 30
Gozenek yapisi Acik Acik Acik
En kiiciik gbzenek cap1 (mikron) 741 549 413

En biiyiik gozenek ¢ap1 (mikron) 3100 1670 1340
Ortalama gozenek boyutu(mikron) 1898 1127 885
Ortalama strut kalinligi (mikron) 415 196 186
Strut sekli Ici dolu Ici dolu Ici dolu
Yiizey piiriizluliigii Az piiriizlii | Az piiriizlii | Az piiriizlii

3.1.2 Poliiiretan Siinger Malzemelerin DTA-TG Analiz Sonuclart

H ve T serisine ait numunelerin oksijen atmosferinde DTA/TG analizlerinde elde

edilen DTA grafikleri Sekil 3.3’de verilmistir.

-jD T T T T T T T T T T T T T T 1
0 30 100 150 200 230 300 330 400 430 500 530 600 630 Y00 750

Sicakhk (°C)

Sekil 3.3 H ve T serisi siingerlerin O, atmosferde DTA analizleri.

Sonuglar karsilastirmali olarak degerlendirilerek Tablo 3.3’de poliiiretan

siingerlerin O, atmosferdeki reaksiyon-sicaklik ve 1s1 degerleri olusturulmustur.



Tablo 3.3 H ve T serisi siingerlerin O, atmosferde DTA reaksiyon-sicaklik verileri

H T
Data 1.Pik | 2.Pik | 3.Pik 1.Pik | 2.Pik | 3.Pik
(End.) | (Ekz.) | (Ekz.) | (End.) | (Ekz.) | (Ekz.)
Baglangic (Onset) (°C) | 265,96 | 363,18 | 475,74 | 268,44 | 375,13 | 483,86
Son (Endset) (°C) 319,14 | 434,15 | 578,29 | 322,67 | 437,16 | 574,31
Pik (Peak) (°C) 301,93 | 401,59 | 497,06 | 302,26 | 402,55 | 511,55
Is1 (Heat) (J/g) -143,42 | 613,95 | 628,89 | -342,92 | 746,04 | 840,71

Not: Is1 degeri isareti cihaza gore olusturulmustur. End.: Endotermik, Ekz: Ekzotermik
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Oksijen gazi atmosferinde yapilan DTA analiz sonuclarinda, H ve T serisi siinger

orneklerinde meydana gelen reaksiyonlarin ayni tiir oldugu ve Tablo 3.3’de verilen

reaksiyonlarin baslangic-bitis sicakliklar1 karsilastirlldiginda her iki siingerin

reaksiyon sicakliklarinin birbirlerine yakin oldugu ancak T serisine ait siingerin

termal kararhiginin biraz daha fazla oldugu anlasilmaktadir. Reaksiyonlarin

gerceklestigi maksimum sicakliklar (Peak) dikkate alindiginda her iki siinger

orneginde meydana gelen 3 reaksiyonun sicakliklarinin yaklasik olarak 300, 400 ve

500 °C oldugu anlagilmaktadir. Bu reaksiyonlardan 400 °C civarinda meydana gelen

siddetli reaksiyonun siingerin oksijen ile yanma reaksiyonu oldugu anlasilmistir.

H ve T serisine ait poliiiretan siingerlere ait TG grafikleri Sekil 3.4’de verilmistir.

Sicakhk ("C)

0 30 100 150 200 230 300 330 400 450 300 330 600 650 700 730

Sekil 3.4 H ve T serisi siingerlerin O, atmosferde TG analizleri.
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H ve T serisine ait poliliretan siingerlerin oksijen atmosferdeki TG analizi
sonuclar degerlendirilerek Tablo 3.4’deki degisim sicakliklar1 ve agirlik kayiplarn

degerleri olusturulmustur.

Tablo 3.4 H ve T serisi siingerlerin O, atmosferde reaksiyon sicaklik-agirlik kayiplari

H T
Data 1.Pik | 2.Pik | 3.Pik 1.Pik | 2.Pik | 3.Pik
(End.) | (Ekz.) | (Ekz.) | (End.) | (Ekz.) | (Ekz.)
Baglangi¢ (Onset) (°C) 275,19 370,34 | 508,08 | 276,90 | 374,99 | 508,53
Son (Endset) (°C) 308,57 | 414,43 | 549,37 | 311,27 | 419,05 | 568,33
% Agirlik Kaybi 21,17 | 60,56 | 11,78 | 32,04 | 51,30 | 13,34
Toplam Agirlik Kaybi (%) 98,651 96,761

DTA analiz sonuglarma paralel olarak her iki siinger Orneginde 3 adimda
meydana gelen reaksiyonlar sonrast agirlik kaybi meydana gelmistir. Bu
reaksiyonlarin yaklagik 275-310, 370420 ve 500-550 °C sicaklik araliklarinda
gerceklestigi belirlenmistir. En fazla agirlik kaybi oksijenle reaksiyon sonrasinda
yanmanin gergeklestigi 400 °C civarindaki 1.Ekzotermik reaksiyonda % 50’den fazla

olarak tespit edilmistir.

Poliiiretan siingerlerin azot gaz1 atmosferinde yapilan DTA analiz egrileri Sekil
3.5’de goriilmektedir. H, T, G ve A serisi siinger ornekleri sonuglar incelendiginde
azot gazi atmosferinde meydana gelen degisimlerin (reaksiyonlarin) farkli siinger

malzemeleri i¢in ayni tiir oldugu goriilir.
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Sekil 3.5 H, T, G, A serisi siingerlerin N, atmosferde DTA analizleri.
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Bu sonuglarin degerlendirmesi ile Tablo 3.5 olusturulmustur. Tablo 3.5’de

gosterilen reaksiyonlarin baslangic ve bitis sicakliklar1 karsilagtirildiginda biitiin

siinger 6rneklerinde reaksiyon sicakliklarinin birbirlerine yakin oldugu ancak G ve T

serisine ait Orneklerin termal kararhi@inin H ve A serisine gore biraz daha fazla

oldugu anlasilmaktadir. Reaksiyonlarin gerceklestigi maksimum sicakliklar bazinda

degerlendirildiginde tiim 6rneklerde reaksiyonun sicakliklarinin yaklasik olarak 300

ve 400 °C oldugu goriilmiistiir.

Tablo 3.5 H, T, G, A serisi siingerlerin N, atmosferdeki DTA reaksiyon-sicaklik verileri

H T G A
Data 1.Pik | 2.Pik | 1.Pik | 2.Pik | 1.Pik | 2. Pik | 1.Pik | 2.Pik
(End.) | (End.) | (End.) | (End.) | (End.) | (End.) | (End.) | (End.)
Baslangi¢
267,73 | 380,48 | 269,81 | 390,76 | 269,52 | 395,67 | 260,46 | 391,18
(Onset) (°C)
Son (Endset) (°C) |322,58 (433,59 | 315,02 | 446,72 | 313,69 | 433,54 | 316,53 | 426,64
Pik (Peak) (°C) 306,33 | 411,13 | 302,92 | 420,59 | 300,59 | 415,42 | 300,56 | 412,92
Is1 (Heat) (J/g) 265,5 | -369,4 | 2263 | -156,9 | -160,3 | -96,41 | -245,8 | -90,06

Tiim politiretan siinger Orneklerinin azot atmosferinde yapilan TG analizleri

egrileri Sekil 3.6’da verilmistir. TG egrileri, DTA analiz sonuglarinda goriilen

reaksiyonlara paralel olarak iki agamadan olusan ve baglangicta yavas daha sonra

hizli meydana gelen agirlik kayiplar gostermektedir.
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Sekil 3.6 H, T, G, A serisi siingerlerin N, atmosferde TG analizleri.
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TG analizleri ile Tablo 3.6’da verilen degisim (reaksiyon) sicaklik ve agirlik

kayiplan elde edilmistir. Bu sonuglar incelendiginde en yiiksek agirlik kaybinin 2.

endotermik reaksiyonun olustugu sicakliklarda (~390-430 °C) meydana geldigi ve

bunun da % 50’den fazla oldugu goriilmiistiir.

Tablo 3.6 H, T, G, A serisi siingerlerin N, atmosferde reaksiyon sicaklik-agirlik kayiplart

H T G A
Data 1.Ppik | 2Pik | 1.Pik | 2.Pik | 1.Pik | 2.Pik | 1.Pik | 2.Pik
(End.) | (End.) | (End.) | (End.) | (End.) | (End.) | (End.) | (End.)
Baslangic (Onset)
©C) 277,92 | 392,54 | 285,16 | 395,10 | 273,84 | 393,33 | 273,15 | 382,42
Son (Endset)
°C) 312,33 | 424,79 | 311,20 | 430,10 | 305,96 | 426,45 | 309,21 | 423,47
% Agirhik Kaybt | 30,198 | 56,889 | 30,160 | 52,722 | 26,214 | 56,715 | 32,528 | 52,635
Toplam Agirlik
Kayb1 (%) 95,586 96,382 93,345 94,675
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3.1.3 Isul Islem Gormiis Polimer Malzemenin SEM-EDS ve XRD Analiz Sonuclart

Sekil 3.7°de verilen SEM-EDS analiz sonuglarindan siinger malzemesi kiiliiniin

agirlikli olarak C, O, Si, Al, P ve Mg elementleri ile birlikte eser miktarlarda K, Na,

Ca ve Fe elementleri icerdigi tespit edilmistir.
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Sekil 3.7 T serisi siingerin 1000 °C’de yakilmasi ile elde edilen kiilin SEM-EDS analiz sonuglari.
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SEM-EDS analiz sonuclarindaki verilerden yola c¢ikarak, XRD analizindeki

muhtemel fazlar Sekil 3.8’de verildigi gibi bulunmustur.

: Nag(AlSiOy)s

: C¢Fe,O;,-Demir Oksalat

: CaAl,O;-Grossit

. NazFe(PO,)(CO);-Bonshtedtite

3000 4

2500 A

o % < e

2000 A
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Y T T )
60 70 80 90
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Sekil 3.8 T serisi siingerin 1000 °C’de 1s1l islemi sonrasi elde edilen kiiliin XRD analizi.

Politiretan siinger malzemeleri iizerinde yapilan analizler neticesinde yapisal
parametreleri, yiizey piiriizliiliikkleri, termal davranislar ile ilgili elde edilen bulgular
bir arada degerlendirilmistir. H ve T serisine ait orneklerin referans olarak kullanilan
G serisine gore yapisal parametrelerinden biraz farkli oldugu ve yiizey piiriizliliigii
bakimindan referans malzemesine gore daha diisiik yiizey kalitesine sahip oldugu
anlasilmistir. Ayrica gbzenek yogunlugu bakimindan T serisinin gdzenek yogunlugu
degerinin bilinmemesi bu Ornekten hazirlanacak seramik filtre malzeme
ozelliklerinin literatiir bulgulariyla karsilagtirmada yetersiz kalacagi diistiniilmiistiir.
Gozenek yogunlugu bilinen A serisindeki 6rneklerin yiizey piiriizliiliigii bakimindan
G serisi ornekleri kadar yiizey kalitesine sahip olmasa da H ve T serisine kiyasla
benzer ve/veya daha iyi oldugu goriilmiistiir. Stinger malzemelerin oksijen ve azot
gazi ortamindaki termal davramiglar1i acisindan degerlendirildiginde benzer
davraniglar sergiledigi ancak termal kararliliklar1 acisindan oksijen atmosferde T
serisinin H serisine gore azot atmosferinde ise G ve T serisinin H ve A serisine gore

biraz daha fazla termal kararliliga sahip oldugu anlagilmistir.

Bu sonucglardan G serisi referans malzemenin termal kararlilik ve yiizey kalitesi

bakimindan nispeten daha iyi 6zelliklere sahip oldugu anlasilmistir. Ancak G serisi
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siingerler iiretici firmasinin bilinmemesi nedeniyle tedarik edilememistir. Diger
siinger orneklerinin termal kararlilik, yiizey kalitesi, arzu edilen gézenek boyutunda
tedarik edilmesi bakimindan degerlendirildiginde G ve A serisinin benzer
ozelliklerde olmasi ve yurt icinden kolaylikla temin edilebilmesinden dolayr A
serisinin bu caligmada seramik filtre {iretiminde altlik malzemesi olarak kullanimi

tercih edilmistir.

3.2 Kordiyerit Sentezinde Yapilan Analiz Sonuclari

3.2.1 Kordiyerit Sentezi Igin Kullanilan Hammaddelerin DTA Analizleri

Hammaddelerin Sekil 3.9’da verilen DTA analizlerinde, kuvarsta ~580 °C’de
B—a kuvars doniisiimii (endotermik), kaolende ~540 °C’de kaolinin dehidratasyonu
(endotermik) ve ~1000 °C’de Al-Si spinel faz olusumu (ekzotermik), talkta ~580
°C’de B—oa kuvars doniisiimii ve ~880-1050 °C arahginda talkin pargalanarak
magnezyum metasilikat (ensteatit), amorf silika ve su buharina doniisiim reaksiyonu

(ekzotermik) gozlenmistir.

‘ m Sinter Magnezya ss= Talk = Kuvars Kaolen

2H) i

DTA (uV)

-80 -

'100 T T T T T T T T T T T 1
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200

Sicaklik (°C)

Sekil 3.9 Kordiyerit sentezinde kullanilan hammaddelerin DTA analiz sonuglar1.
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3.2.2 Kordiyerit Sentezi Icin Hazirlanan Karigimlarin DTA Analizleri

Kordiyerit sentezi i¢in hazirlanan karisgimlarin Sekil 3.10°da verilen DTA
analizlerinde, B—a kuvars doniisiimii (biitiin karigimlarda), kaolinin dehidratasyonu
ve Al-Si spinel fazinin olugumu gozlenmistir. Kordiyerit faz sentezinde ~1280 °C’ye
kadar devam eden kati hal reaksiyonlar1 sonrasinda spinel (MgAl;O4) olusumu,
ensteatitin protoensteatite doniisiimii, amorf silikanin kristalleserek kristobalite
doniigiimii ve p—o kordiyerit doniisiimii reaksiyonlarinin gergeklestigi, 1280 °C’den
sonra kristobalit ve spinel fazlarimin kati hal reaksiyonu sonrasi kordiyerit fazi
olusumunun gergeklestigi literatiir bilgilerinden edinilmistir. Bu veriler esas alinarak
degerlendirme yapildiginda DTA egrilerinde; Magnezya icerikli M serilerinde ~1250
°C’ den sonra, talk icerikli T serilerinde ~ 1300 °C’ den sonra ve Magnezya ile
Talkin birlikte kullamldigi TMKAQ serisinde 1285 °C’den sonra degisimin basladig
belirlenmistir. Ozellikle MKQ serisinde 1277 °C’deki endotermik pik acik bir sekilde
goriilmektedir. Ilgili literatiirde, s6z konusu endotermik pikin meydana geldigi
sicaklikta bir kisim protoensteatitin ayrigarak sivi silikat fazi iginde ¢Oziinmesi
sonucu kordiyerit kristalizasyonu meydana geldigi belirtilmektedir (Goren ve diger,

2006).

|0 —MKAQ —MRQ ~TAQ —TRA —TRAQ ~TVKAQ |—104Q —MKAQ —NKQ —T4Q —TKA —TKAQ — VKA

73 T T T T T T T T L —— 15

0100 200 300 400 300 600 700 80 900 1000 1100 1200 1300 1400 1001125 1050 1175 1200 1225 1250 1275 1300 1325 1330
Stcaklk (C) Sicaldk (°C)

Sekil 3.10 Kordiyerit sentezi i¢in hazirlanan karigimlarin DTA analiz sonuglari.
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3.2.3 Kordiyerit Sentezi Icin Hazirlanan Karisimlarin XRD Analizleri

Tablo 2.3’de verilen karisimlardan hazirlanarak elde edilen numuneler 1300, 1350
ve 1400 °C’ lerde 1 saat ve 1350 C’de 3 saat siire ile sinterleme islemlerine tabi
tutulmustur. DTA analizinde kordiyerit kristalizasyonunu niteleyen endotermik pikin
acik bir sekilde goriildiigii MKQ kodlu seri esas alinarak s6z konusu sinterleme
kosullart sonrasi1 faz doniisiimii XRD analizi ile incelenmis (Sekil 3.11) ve en iyi
doniisiimiin ~ saglandigr sinterleme sicaklifi  ve siiresinde diger serilerdeki

numunelerin XRD analizleri ile (Sekil 3.12) karsilastirilmastir.
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Sekil 3.11 MKQ serisi numunelerinin farkli sicaklik ve siirede sinterleme sonrasi XRD analizleri.

MKQ serisine ait 1300 °C’de 1 saat siire ile sinterlenmis numunenin XRD
analizinde kordiyerit fazina ait ¢ogu piklerin olustugu ancak yapidaki mullit, korund,
spinel, forsterit ve ensteait fazlarin varligi ile faz doniisiimiiniin tamamlanmadigi
anlasilmustir. 1350 °C’de 1 saat siirede sinterleme sonrasi kordiyerit fazina ait tiim
piklerin ortaya ¢iktigi, mullit ve ensteatit fazlarina ait piklerin kayboldugu ancak hala
yapida ¢ok az da olsa spinel ve forsterit fazlarina ait piklerin var oldugu goriilmiistiir.

Ayni sicaklikta 3 saat siire bekletme ile yapilan sinterleme sonrasinda ise kordiyerit
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fazina ait baz1 pik siddetlerinde cok az bir artisa ragmen faz yapisinda bir degisiklik
olmadigi anlasilmistir. 1400 °C’de 1 saat siirede yapilan sinterleme sonrasi ise 1350
°C’deki faz yapisina gore bir degisiklik olmadigi ancak kordiyerit fazina ait piklerin
siddetlerinin azaldign goriilmiistir. Elde edilen bu sonuglardan en iyi faz
doniigiimiiniin gergeklestigi sinterleme sicakhigi olarak 1350 °C ve bu sicaklikta

bekletme siiresi olarak da 1 saat siirenin yeterli oldugu belirlenmistir.

Kordiyerit sentezi icin hazirlanan diger serilerde faz doniisiimiiniin tespiti i¢in
MKQ serisinde en iyi doniisiimiin saglandigi 1350 °C’de 1 saat siire sinterleme
kosullarinda hazirlanan tiim Orneklerin XRD analizleri karsilastirmali olarak

degerlendirilerek en iyi doniisiimiin gerceklestigi bilesim belirlenmistir.

c: Kordiverit q:Kuvars a:Korund k:Kristobalit m: Mullit s: Spinel f: Forsterit
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Sekil 3.12 Kordiyerit sentezi i¢in hazirlanan karigimlarda 1350 °C’de 1 saat sinterleme sonrast XRD

analizleri.

Kordiyerit sentezi icin 7 farkli receteden hazirlanan numunelerin yukarida

bahsedilen sinterleme kosullart sonrast XRD analiz sonuglan degerlendirildiginde;
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—MAQ serisinde kordiyeritin 20=10,4de olusan 100’liikk pik (d;0=8,48)
siddetinin diisiik oldugu, 20=21,6de kristobalit fazinin 100’liik pikinin (d;;;=4,11)
diger piklere oranla yiiksek siddette olustugu ve reaksiyona girmemis kuvars ve

korunda ait pikler ile birlikte mullit, spinel ve forsterit fazlarin varligi,

—MKAQ serisinde MAQ serisindeki faz yapisindan farkli olarak kordiyerit pik
siddetlerinin arttig1, 20=21,6"de kristobalit faz1 ile 20=26,6"de kuvarsa (d;o;=3,40)
ait 100’liik piklerin kayboldugu, 20=26,3"’de mullit fazimin 100’liik pik (d210=3,39;)

ve diger bazi piklerinin olustugu,

—TAQ serisindeki faz yapisinin MAQ serisindekine benzer yapida oldugu,
farklilik olarak ise bu seride mullit fazina ait piklerin olusmadigi ve kuvarsa ait
100’liik pik siddetinin MAQ serisindekine oranla daha yiiksek ve kristobalit pik

siddetinin ise nispeten daha diisiik oldugu,

—TKA serisinde ise MAQ, MKAQ ve TAQ serilerinde tespit edilen kuvars,
kristobalit ve mullit fazlarina ait 100’liikk piklerin olusmadigi ancak reaksiyona
girmemis korund ve kuvarsa ait diger pikler ile birlikte forsterit ve spinel fazlarina ait

piklerin kaybolmadigi,

—TKAQ serisinde MAQ ve TAQ serilerinde de tespit edilen kristobalit ve
reaksiyona girmemis kuvarsa ait 100’liik piklerinin diger piklere oranla yiiksek
siddette olustugu, korund, mullit, forsterit ve spinel fazlarina ait piklerin ise

kaybolmadigi,

—TMKAQ serisinde kordiyerit fazina ait pik siddetlerinin arttigi, kuvars,
kristobalit ve mullit fazlarina ait 100’liikk piklerin olusmadigi ve bazi forsterit
piklerinin kayboldugu ancak yine de korund, kuvars, spinel ve forsterite ait piklerin

yapidan kaybolmadigi goriilmiistiir.
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XRD analiz sonuglarindan elde edilen tim bu veriler bir arada
degerlendirildiginde kordiyerit faz sentezinde en iyi doniisiimiin yapisindaki az
sayida spinel ve forsterit fazlaria ragmen MKQ serisinde gerceklestigi goriilmiistiir.
1350 °C’de 1 saat siirede diger serilerde MKQ serisinden farkli olarak spinel ve
forsterit fazlarinin yani sira reaksiyona girmemis korund ve kuvars fazlarmin da

oldugu dikkat ¢cekmistir.

3.3 Mullit Sentezinde Yapilan Analiz Sonuclari

3.3.1 Mullit Sentezi Icin Kullamilan Hammaddelerin DTA analizleri

Mullit sentezi i¢in kullanilan hammaddelerden kaolen ve kuvars hammaddelerinin
DTA analiz sonuclar kordiyerit sentezi calismalarinda yapilan analiz sonuglarinda
Sekil 3.9°da verilmistir. Hammaddelerde meydana gelen degisimler ayni boliimde
aciklanmigtir.

3.3.2 Mullit Sentezi Icin Hazirlanan Karisimlarin DTA Analizleri

Mullit sentezi icin hazirlanan karigimlarin DTA analiz sonuglan Sekil 3.13°de

verilmistir.
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Sekil 3.13 Mullit sentezi icin hazirlanan karisimlarin DTA analiz sonuglart.
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DTA egrilerinde, AQ serisinde ~580 °C’deki B—a kuvars doniisiimii
(endotermik) ve ~1250 °C’de mullit kristalizasyonu baglangici (ekzotermik), AK ve
AKQ serilerinde bilesimdeki kaolenin ~540 °C’de dehidratasyonu (endotermik) ve
~1000 °C’de Al-Si spinel faz doniisiimii reaksiyonunu (ekzotermik) niteleyen pikler

tespit edilmistir.

3.3.3 Mullit Sentezi Igin Sinterlenen Numunelerin XRD Analizleri

AK Kkarigtminin 1400, 1500 ve 1600 °C’ de 1 saat ve 1600 °C’ de 3 saat siire ile

sinterlenmesi sonucu olusan fazlarin XRD grafigi Sekil 3.14’de verilmistir.

m: Mullit a:Korund kKristobalit

T
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Sekil 3.14 AK serisi XRD analiz sonuglari.

e 1400 °C’de sinterleme sonrast mullit fazina ait piklerin ¢ogunun olustugu
ancak yapida reaksiyona girmemis korund fazina ait ¢ok sayida pikler ve

kristobalit fazina ait pik oldugu,

e 1500 °C’de sinterleme iglemi ile mullit fazina ait pik siddetlerinin arttigi, 1400
°C’de olugmamug diger mullit fazi piklerinin de ortaya ¢iktigi, korund fazina ait

pik siddetlerinin ise azaldigi,
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e 1600 °C’de 1 saat sinterleme sonrasi, 1500 °C’den farkli olarak mullit ve
ozellikle reaksiyona girmemis korund fazina ait pik siddetlerinin arttig1, kristobalit

fazina ait pik siddetin ise azaldig,

e 1600 °C’de 3 saat sinterleme sonrasi, 1600 °C’de 1 saat sinterleme ile elde
edilen faz yapisina gore kristobalit fazinin pik siddetinin artis1 disinda bir farklilik

olmadigi anlagilmistir.

Bu sonuglardan AK serisine ait numunelerde mullit fazi1 doniisiimiiniin tam olarak
gerceklesmedigi reaksiyona girmemis korund fazina ait piklerden ve kristobalit
fazina ait 100’liikk pikten anlagilmaktadir. AQ ve AKQ kodlu serilerindeki faz
doniisiimiinii incelemek ve AK serisi ile karsilastirma yapabilmek amaciyla 1600

°C’de 1 saat siirede sinterleme sonras1t XRD sonuglar1 Sekil 3.15°de verilmistir.

m: Mullit a:Korund kKristobalit
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Sekil 3.15 AK, AQ ve AKQ serilerinde 1600 °C’de 1 saat sinterleme sonras1 XRD analiz sonuglari.

AK, AQ ve AKQ karisimlarinin 1600 °C’de 1 saat siire ile sinterleme sonrasi
mullit faz doniigiimii agisindan karsilagtinldiginda, bilesimde kaolen yerine kuvars

kullanildigr AQ serisinde AK serisindeki gibi reaksiyona girmemis korund fazina ait
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piklerin oldugu ancak siddetlerinin AK serisindekine oranla daha diisiik oldugu
anlasilmistir. Mullit pik siddetleri ac¢isindan degerlendirildiginde iki seri arasinda bir
farklilik olmadig1 ancak AKQ serisinde bu iki seridekinden farkli olarak mullit fazina
ait pik siddetlerinin arttig1 reaksiyona girmemis korund fazina ait pik siddetlerinin ise
AK serisindekinden kiiciik AQ serisindekinden ise biiyiik oldugu anlagilmistir. Bu

verilerden 3 seride mullit faz doniisiimiiniin tamamen ger¢ceklesmedigi anlagilmistir.

Mullit faz1 doniisiimiin tamamen saglanamamis olmasi; Seydisehir aliiminasinin
yaklagtk % 15 dolaylarinda alfa aliimina ile birlikte ihtiva ettigi gecis
aliminalarindan dolayr sinterlenme esnasinda aglomerasyona neden olmasindan
kaynaklandig diisiiniilmiistiir. Aglomerasyonu Onlemek ve bu suretle mullit faz
doniigiimiinii  tamamen saglayabilmek igin Seydisehir aliiminasinin karisimda
dogrudan kullanilmas1 yerine bir 6n 1sil islem ile tamamen alfa aliminaya
doniigtiiriilerek kullanilmasi gerektigi diistiniilmiistiir. 25 °C/dk 1sitma hizinda 1250
°C’ye ¢ikilarak 1 saat siire bekletme ile Seydisehir aliiminasiin alfa aliiminaya
dontistiiriilmesi saglanmistir. Alfa aliimina iiretimi i¢in baslangic malzemesi olarak
aym zamanda Gibsit (Al,03.3H,O) hammaddesi de kullamilmistir. Gibsit ve
Seydisehir aliiminanin kalsinasyon oncesi ve sonrasi faz yapilarindaki degisiklikler
referans alfa aliiminaya ait XRD analizi ile karsilastirmali olarak degerlendirilerek

(Sekil 3.16) irdelenmeye calisilmistir.

A A l ) A Ll__._h_l.__LL. R R Rt
PSR L s ) LAIL—JJ—-‘LA_A'\J. Kalsine Seydisehir A-1250 °C

A { l L-—ﬂ A lJ LL-.—I.—A—L Kalsine Gibsit-1250 °C
Wli_k_,sm‘__&._k_)‘\_-___ Seydisehir Aliimina
. | T &L.aiiﬂ! U - ‘ . Gibsit
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20

Sekil 3.16 Seydisehir aliimina ve gibsitin 1s1l islem Oncesi ve sonrast XRD analizleri.
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Gibsit hammaddesinin ihtiva ettigi gecis aliiminalarindan dolayr XRD paterni
digerlerinden farklidir. Yaklasik % 15 dolaylarinda alfa aliimina iceren Seydisehir
aliiminasinin referans alfa aliimina pikleriyle karsilastirildiginda ayni1 agida cakisan
piklerin disinda 20: 30-50 araliginda goriilen yayvan piklerin Gibsit hammaddesinde
de goriilen gecis aliiminalara ait olabilecegi diisiiniilmiistiir. Gibsit ve Seydisehir
alimina hammaddelerinin 1s1l islem sonrasi faz yapilariin referans alfa aliimina ile
karsilastirildiginda her iki hammaddenin tamamina yakini alfa aliiminaya dontistigi
belirlenmistir. Ancak kalsine gibsitte 20: 30-50 araliginda titremeler seklinde ¢ok
kiigiik pikler tespit edilmistir. Bu pikler sz konusu agilar aralifinda saf gibsit
hammaddesinde  goriilen gecis aliiminalarinin  tamamen alfa aliiminaya
doniismedigini gostermistir. Bu bulgudan yola c¢ikarak kalsinasyon islemi ile
Seydisehir aliiminasinin alfa aliiminaya doniisiimiiniin Gibsite gore daha iyi oldugu

anlagilmstir.

XRD analizinde kullanilan s6z konusu hammaddelerin BET cihazi ile 6zgiil ylizey

alanlar da o6lciilmiis ve analiz sonuclart Tablo 3.7°de verilmistir.

Tablo 3.7 Alimina hammaddelerin 6zgiil yiizey alan1 analizleri

Hammaddeler 1(2123%1?11 (?nlé/lge)y
Seydisehir Aliimina 56,629
Kalsine Seydisehir Aliimina (1250 C’de 1 saat) 5,503
Kalsine Seydisehir Aliimina (1250 C’de 1 saat)-3 saat 6giitme 9,130
Gibsit 300
Kalsine Gibsit (1250 C’de 1 saat) 3,501
Kalsine Gibsit (1250 C’de 1 saat)-3 saat 6giitme 4,983

Gibsitin ihtiva ettigi gecis aliiminalarindan dolay1 300 m2/g gibi oldukg¢a yiiksek
bir yiizey alanina sahip oldugu ancak 1250 °C’de yapilan kalsinasyon sonrasi yiizey
alaninin 3,5 m2/g degerine diistiigli belirlenmistir. Seydisehir aliiminasinin
kalsinasyon sonrasi 0zgiil yiizey alaninin kalsine gibsite gore daha yiiksek oldugu
goriilmiigtiir. Seramik bilyal1 jet degirmende yapilan 3 saatlik 6giitme sonrasi kalsine
gibsit yaklasik 5 m2/g ozgiil yiizey alanina ulasirken kalsine Seydisehir aliiminasi

9,13 m?/ g mertebesine ulagsmistir.
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Bu sonuglardan kalsinasyon islemi ile alfa aliiminaya doniistiiriilen Seydisehir
aliiminasinin gibsite gére hem XRD sonuglan agisindan alfa aliiminaya doniigiimiin
daha iyi oldugu hem de ozgiil yiizey alam degeri bakimindan daha yiiksek yiizey
alanina sahip oldugu tespit edilmistir. Dolaysiyla Seydisehir aliiminasindan

doniistiiriilen alfa aliiminanin sinterlemede daha reaktif olacag: diisiiniilmiistiir.

Alfa aliimina iiretiminden sonra mullit sentezi caligmalarinda AK serisinde A
yerine; Seydisehir aliiminasi alfa aliiminaya donistiiriilmiis haliyle kullanilmistir.
Ayrica mullit fazinin sinterlenmesi iizerine literatiirde yapilan ¢aligmalarda gibsit ve
MgO katkisinin faz doniisiimii tizerinde olumlu etkiler yaptigi ve bu amacla denenen
gibsit ve MgO katkili numunelerde % 5 oraninda gibsit ile % 1 oraninda MgO’nun
AK serisinde olumlu etki yaptig1 goriilmiistiir. Bu suretle AK serisinde gibsit ve
MgO sinterleme katkis1i olarak ayrica ilave edilerek hazirlanan A2K-G kodlu
numuneler 1600 °C’de 4 saat siire ile sinterlenmistir. Sinterleme islemi sonrasinda
Sekil 3.17°de verilen XRD analizinde mullit fazina doniisiimiin tamamen

gergeklestigi goriilmiistiir.
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Sekil 3.17 A2K-G serisine ait numunenin 1600 °C’de 4 saat sinterlenmesi sonrast XRD sonucu.
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3.4 Reolojik Calisma Sonuclari

3.4.1 Kordiyerit Esash Soliisyonlarin Reolojik Ozelliklerinin Degerlendirilmesi

Her bir kati/su karisim oraninda degisen dagitici (dispersant) katki madde
miktarma bagli olarak viskozite-shear rate iliskisi grafige dokiilerek sonuglar
irdelenmistir. Soliisyonlardaki kati madde miktarinin artmasiyla birlikte dagiticisiz
soliisyonlardaki viskozite degerinin dagiticili soliisyonlarin viskozitesi ile mukayese
edildiginde ilk Ol¢iimlerin ¢ok yiiksek degerlerden baslamasi nedeniyle elde edilen
verilerin karsilagtirllmasi saglikli olmamistir. Bu nedenle dagiticisiz soliisyonlarin
viskozite-shear rate iligskisini gosteren egriler dagiticili soliisyonlarin egrilerinden

bagimsiz olarak Sekil 3.18’de ayri bir grafik halinde verilmistir.

80 5 |—=—40k0 —=- 45k0 —= 50k0|
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Sekil 3.18 Farkli Kati/Su oranlarinda dagiticisiz soliisyonlarin viskozite-shear rate iliskisi.

Farkli kat1 madde miktarlarinda hazirlanan soliisyonlarin viskozitelerinin shear
rate oraninin artmasiyla birlikte azaldigi goriilmiistiir. Analiz baslangicinda 6lgiilen
viskozite degerlerinin 40k0’da 20Pa.s, 45k0’da 40Pa.s ve 50k0’da 80 Pa.s oldugu
dolaysiyla soliisyonlardaki kati madde miktarinin artmasiyla viskozite degerlerinin

arttig1 belirlenmistir.
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3.4.1.1 Darvan-821A Katkili Kordiyerit Esash Soliisyonlarin Reolojik Ozelliklerinin

Degerlendirilmesi

Darvan 821A kodlu dagitic1 kullanilarak hazirlanan kordiyerit esash soliisyonlarin

viskozite-shear rate iliskisini gosteren egriler Sekil 3.19°da verilmistir.

% 40 Kat1 icerikli 40kl ve 40k2 soliisyonlarinda viskozitenin 10s™ shear rate
oranina kadar diizenli bir sekilde azalarak yaklasik 2 Pa.s’e (40k2) kadar diistiigii
ancak bu shear rate oranindan sonra reolojik ozelliklerin bozuldugu goriilmiistiir.
40k3, 40k4 ve 40k5 soliisyonlarinda ise viskozitenin artan shear rate oranina bagl

olarak diizenli bir sekilde azalarak 0,05 Pa.s’e diistiigii tespit edilmistir.

% 45 Kati icerikli soliisyonlarda (45k) baslangi¢ viskozitesinin dagitict miktar
artisina bagh olarak 34 Pa.s’den (45k1) 13 Pa.s’ye (45k3) kadar azaldigi ancak
45k4’de 17 Pa.s’e ve 45kS5’de de 19 Pa.s’e arttign goriilmistiir. Diger taraftan
soliisyonlarin viskozitesinin 10s™ shear rate oramina kadar diizenli bir sekilde
azalarak yaklasik 0,15 Pa.s’e (45k3) kadar diistiigii ancak bu shear rate oranindan

sonra reolojik ozelliklerin kismen bozuldugu goriilmiistiir.

% 50 Kati icerikli soliisyonlarda (50k) baslangi¢ viskozitesinin dagitict miktar
artisina bagh olarak 42 Pa.s’den (50k1) 2,5 Pa.s’e (50k3) kadar azaldig1 goriilmiistiir.
50k1’deki yiiksek baslangic viskozite degerinden (40Pa.s) dolayr diger egrilerle
saglikli bir karsilastirma yapabilmek icin 50k1’e ait viskozite-shear rate egrisi
grafikten ¢ikartilmistir. Artan shear rate orani ile birlikte sollisyonlarin viskozitesinin
diizenli bir sekilde azaldigi ve 50k3 kodlu soliisyonda 0,1 Pa.s ile en diisiik viskozite
degerine ulastigi belirlenmistir. Sonu¢ olarak 50K kodlu soliisyonlarda optimum
dagitic1 miktar1 olarak 50k3 kodlu soliisyondaki miktar olan % 0,6 degeri tespit

edilmistir.

Elde edilen bu veriler 1s1ginda Darvan 821A kodlu dagitici kullanilarak en iyi
akiskanlhigin saglandigr yiiksek kati madde igerikli karistmin % 50 kati oraninda ve

optimum dagitict miktarinin % 0,6 oldugu belirlenmistir.
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Sekil 3.19 Farkli kati-su oranlarinda Darvan 821A katkili soliisyonlarin viskozite-shear rate iligkisi.
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3.4.1.2 Dolapix-CE64 Katkili Kordiyerit Esasl Soliisyonlarin Reolojik Ozelliklerinin

Degerlendirilmesi

Dolapix-CE64 kodlu dagitict  kullanmlarak  hazirlanan  kordiyerit esaslh

soliisyonlarin viskozite-shear rate iligkisini gosteren egriler Sekil 3.20°de verilmistir.

% 40 Kati icerikli soliisyonlarda (40k) viskozitenin 3,5 s shear rate oranina kadar
azaldig1 ancak bu degerden sonra reolojik Ozelliklerin bozuldugu goriilmiistiir. S6z
konusu shear rate oranina kadar soliisyonlarin viskozitesinin dagitict miktar1 artigi ile

birlikte 3,3 Pa.s’den (40k1) yaklasik 1,8 Pa.s’e (40k4) kadar azaldig1 belirlenmistir.

% 45 Kati icerikli soliisyonlarda (45k) baslangi¢ viskozitesinin dagitict miktari
artisina bagl olarak 25 Pa.s’den (45k1) 13 Pa.s’e kadar diistiigii goriilmiistiir. Artan
shear rate orani ile birlikte soliisyonlarin viskozitesinin diizenli bir sekilde azaldigi ve
45k2 kodlu soliisyonda 0,05 Pa.s ile en diisiik viskozite degerine ulastig
belirlenmistir. Sonug olarak 45K kodlu karisimlarda optimum dagitict miktar1 olarak

45k?2 kodlu karisgimdaki miktar olan % 0,4 degeri tespit edilmistir.

% 50 Kat icerikli soliisyonlarda (50k) viskozitenin 25 s shear rate oranina kadar
diizenli bir sekilde azaldig1 ancak bu degerden sonra reolojik 6zelliklerin bozuldugu
goriilmiistiir. S0z konusu shear rate oramina kadar soliisyonlarin viskozitesinin
dagitict miktar1 artis1 ile birlikte 40 Pa.s’den yaklasik 5 Pa.s’e kadar azaldigi

belirlenmistir.

Elde edilen bu veriler 1s181nda Dolapix-CE64 kodlu dagitici kullanilarak en iyi
akigkanligin saglandig1 yiiksek kati madde igerikli soliisyonun % 45 kati oraninda ve

optimum dagitict miktarinin % 0,4 oldugu belirlenmistir.
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Sekil 3.20 Farkli kati-su oranlarinda Dolapix-CE64 katkil1 soliisyonlarin viskozite-shear rate iliskisi.
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3.4.2 Mullit Esash Soliisyonlarin Reolojik Ozelliklerinin Degerlendirilmesi

Karigimlardaki kati madde miktarinin artmasiyla birlikte dagiticisiz karisimlardaki
viskozite degerinin dagiticili karigimlarin viskozitesi ile mukayese edildiginde ilk
Olctimlerin cok yiiksek degerlerden baglamasi nedeniyle elde edilen verilerin
karsilastirilmast saglikli olmamistir. Bu nedenle dagiticisiz karisimlarin viskozite-
shear rate iligkisini gosteren egriler dagiticili karisimlarin egrilerinden bagimsiz

olarak Sekil 3.21°de ayn bir grafik halinde verilmistir.
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Sekil 3.21 Farkli Kati/Su oranlarinda dagiticisiz karisimlarin viskozite-shear rate iliskisi.

Farkl1 kati madde miktarlarinda hazirlanan karisimlarin viskozitelerinin shear rate
oraninin artmastyla birlikte azaldigi goriilmiistiir. Analiz baglangicinda 6lgiilen
viskozite degerlerinin 55k0’da 50Pa.s, 60k0’da 150Pa.s ve 65k0’da 1200 Pa.s oldugu
dolaystyla karisimdaki kat1 madde miktarinin artmasiyla viskozite degerlerinin arttig

belirlenmistir.
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3.4.2.1 Darvan-821A Katkili Mullit Esasli Soliisyonlarin Reolojik Ozelliklerinin

Degerlendirilmesi

Darvan 821A kodlu dagitict kullanilarak hazirlanan mullit esash soliisyonlarin

viskozite-shear rate iliskisini gosteren egriler Sekil 3.22°de verilmistir.

% 55 Kati icerikli soliisyonlarda (55k) baslangi¢ viskozitesinin dagitict miktari
artisgina bagh olarak 5,3 Pa.s’den (55k1) 0,05 Pa.s’e (55k3) kadar azaldigi
goriilmiigtiir. Shear rate oranimin artistna bagli olarak 55k1 kodlu soliisyonda
viskozite diizenli bir sekilde azalirken diger soliisyonlarda ¢ok diisiik viskoziteden

dolayi ayirt edilebilir diizeyde bir degisiklik gozlenmemistir.

% 60 Kati icerikli soliisyonlarda (60k) baslangi¢ viskozitesinin dagitict miktar
artisina bagh olarak 0,2 Pa.s’den (60k1) 0,015 Pa.s’e (60k3) azaldig goriilmiistiir.
Soliisyonlarin viskozitesinin 200 s shear rate oranma kadar kismen diizenli bir
sekilde azaldigt ancak bu degerden sonra reolojik oOzelliklerin bozuldugu
goriilmiistiir. S0z konusu shear rate oramina kadar soliisyonlarin viskozitesinin

dagitict miktart artisi ile birlikte 0,01 Pa.s’e kadar (60k3) azaldig tespit edilmistir.

% 65 Kati icerikli soliisyonlarda (65k) baslangi¢ viskozitesinin dagitict miktar
artisgina bagh olarak 200 Pa.s’den (65k1) 0,8 Pa.s’e (65k3) azaldigi goriilmiistiir.
Yiiksek baslangi¢ viskozite degerinden dolay: diger egrilerle saglikl bir karsilastirma
yapabilmek icin 65k1’e ait viskozite-shear rate egrisi grafikten cikartilmistir.
Soliisyonlarin viskozitesinin 100 s shear rate oranina kadar diizenli bir sekilde
azaldig1 ancak bu degerden sonra reolojik ozelliklerin bozuldugu goriilmiistiir. S6z
konusu shear rate oranina kadar soliisyonlarin viskozitesinin dagitict miktar1 artigi ile

birlikte 0,5 Pa.s’e kadar (65k3) azaldig1 tespit edilmistir.

Elde edilen bu veriler 1s18inda Darvan 821A kodlu dagitici kullanilarak en iyi
akiskanlhigin saglandigr yiiksek katt madde igerikli karistmin % 65 kati oraninda ve
optimum dagitic1 miktarinin % 0,6 oldugu belirlenmistir. Ancak reolojik 6zelliklerin

200 s shear rate oranindan sonra bozuldugu dikkat cekmistir.
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Sekil 3.22 Farkli kati-su oranlarinda Darvan 821A katkili soliisyonlarin viskozite-shear rate iligkisi.
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3.4.2.2 Dolapix-CE64 Katkili Mullit Esash Soliisyonlarin Reolojik Ozelliklerinin

Degerlendirilmesi

Dolapix-CE64 kodlu dagitici kullanilarak hazirlanan mullit esash soliisyonlarin

viskozite-shear rate iliskisini gosteren egriler Sekil 3.23’de verilmistir.

% 55 Kati icerikli soliisyonlarda (55k) baslangi¢ viskozitesinin dagitict miktari
artisina bagh olarak 14 Pa.s’den (55k1) 4 Pa.s’e (55k5) kadar azaldigi goriilmiistiir.
Artan shear rate oram ile birlikte soliisyonlarin viskozitesinin diizenli bir sekilde
azaldig1 ve 55k5 kodlu soliisyonda 0,04 Pa.s ile en diisiik viskozite degerine ulastigi
belirlenmistir. Sonu¢ olarak 55K kodlu soliisyonlarda optimum dagitict miktart

olarak 55k5 kodlu soliisyondaki miktar olan % 1 degeri tespit edilmistir.

% 60 Kati icerikli soliisyonlarda (60k) baslangi¢ viskozitesinin dagitict miktar
artisina bagl olarak 26 Pa.s’den (60k1) 5 Pa.s’e (60k4) kadar azaldigi goriilmiistiir.
Artan shear rate oram ile birlikte soliisyonlarin viskozitesinin diizenli bir sekilde
azaldig1 ve 60k4 kodlu soliisyonda 0,2 Pa.s ile en diisiik viskozite degerine ulastigi
belirlenmistir. Sonu¢ olarak 60K kodlu soliisyonlarda optimum dagitict miktart

olarak 60k4 kodlu soliisyondaki miktar olan % 0,8 degeri tespit edilmistir.

% 65 Kati icerikli soliisyonlarda (65k) baslangi¢ viskozitesinin dagitict miktar
artisina bagl olarak 74 Pa.s’den (65k1) 28 Pa.s’e (65k4) kadar azaldig1 goriilmiistiir.
Artan shear rate oram ile birlikte soliisyonlarin viskozitesinin diizenli bir sekilde
azaldig1 ve 65k4 kodlu soliisyonda 1 Pa.s ile en diisiik viskozite degerine ulastigi
belirlenmistir. Sonu¢ olarak 65K kodlu soliisyonlarda optimum dagitict miktari

olarak 65k4 kodlu soliisyondaki miktar olan % 0,8 degeri tespit edilmistir.

Elde edilen bu veriler 1s181inda Dolapix-CE64 kodlu dagitici kullanilarak en iyi
akigkanligin saglandig yiiksek kati madde igerikli karistmin % 65 kati1 oraninda ve

optimum dagitict miktarinin % 0,8 oldugu belirlenmistir.
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Sekil 3.23 Farkli kati-su oranlarinda Dolapix-CE64 katkil1 soliisyonlarin viskozite-shear rate iliskisi.
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3.5 Karakterizasyon Sonuclari

3.5.1 Kordiyerit Esasli Numunelerde Karakterizasyon Sonuglart

3.5.1.1 Kiigiilme Test Sonuglart

Kordiyerit esasli ve silisyum karbiir katkili numunelerde sinterleme sonrasi

meydana gelen kiiciilmeler Sekil 3.24’deki grafikte verilmistir.

Kiiciilme Oram

Kiiciilme (%)

O T T T 1
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Sekil 3.24 Kordiyerit esasli numunelerde SiC katki oranina bagh % kiigiilme degisimleri.

Silisyum karbiir katkisiz numunelerde kiigiilme oraninin ortalama % 22 oldugu ve
bu yiiksek orandaki kiiciilmede en 6nemli etkenin kordiyerit sentezi icin bilesimde
yiiksek oranda kullanilan kaolenin 600 °C’lerdeki dehidratasyonu neticesinde

meydana gelen ~% 15 civarindaki agirlik kayb1 oldugu diistintilmiistiir.

Sekil 3.24°deki grafikte de goriilecegi iizere SiC katki miktarinin artis1 ile birlikte
kii¢iilme oraninin azaldigi ve bu azalmada etkin faktoriin artan katki miktan ile
birlikte bilesimdeki kaolen miktarinin azalmasi ve silisyum karbiiriin oksitleyici

atmosferde sinterlenmesi neticesinde olusan hacimsel artig oldugu diisiiniilmiistiir.
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3.5.1.2 Yogunluk Test Sonuglar

Sinterleme islemi sonrasi elde edilen nihai numunelerin bulk (bosluklu), gercek

(bosluksuz) ve bagil yogunluk degerleri Sekil 3.25, 3.26 ve 3.27°de verilmistir.

Bulk Yogunluk
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Sekil 3.25 Kordiyerit esasli numunelerde SiC katki oranina bagl bulk yogunluk degisimleri.

Sekil 3.25°de verilen sonuglar irdelendiginde, numunelerin bulk yogunluk
degerlerinin 0,37-0,44 g/cm’ araliginda degistigi, katkisiz numunede 0,37 g/cm’
olarak l¢iilen bulk yogunluk degerinin % 10 SiC katkisina kadar artarak 0,44 g/cm’

degerine ulastig1 ancak artan SiC katkisi ile birlikte nispeten azaldigi belirlenmistir.
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Sekil 3.26 Kordiyerit esasli numunelerde SiC katki oranina bagh gercek yogunluk degisimleri.
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Sekil 3.26’da  verilen sonuglar irdelendiginde, numunelerin  gercek
yogunluklarimin 2,62-2,71 gr/cm® arah@inda degistigi tespit edilmistir. Katkisiz
kordiyerit esashi numunelerde ger¢ek yogunluk degeri ortalama 2,71 gr/cm’ olarak
tespit edilmistir. Literatiirde saf kordiyeritin teorik yogunlugu 2,51 gr/cm’
dolaylarinda belirtilmistir (Richerson, 1992). Test sonucunda literatiirdeki degerden
yiikksek yogunluk degerinin elde edilmesi XRD analizi sonuglarinda da goriilecegi
tizere katkisiz kordiyerit malzeme yapisindaki spinel (3,58 gr/cm3 ) ve forsterit (3,2
gr/cm3) gibi kordiyerite gore nispeten yiliksek yogunluga sahip safsizliklarin varlig

ile aciklanabilir.
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Sekil 3.27 Kordiyerit esasli numunelerde SiC katki oranina bagh bagil yogunluk degisimleri.

Sekil 3.27°de numunelerin bagil yogunluk degerlerinin tipki bulk yogunluk
degerlerinde oldugu gibi % 10 SiC katkisina kadar arttig1 ve bu katki oranindan sonra
nispeten azaldigi goriilmektedir. Numunelerin bagil yogunluk degerlerinin bulk
yogunluk degerleri ile benzer degisim goOstermesinde etken faktoriin oOzellikle
silisyum karbiir katkili numunelerde gercek yogunluk degerlerinin ¢cok az degisim
gostermesi ve buna bagli olarak bagil yogunluk hesaplamasinda (bulk yogunluk /

gercek yogunluk) esas degiskenin bulk yogunluk degeri oldugu anlasilmaktadir.
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3.5.1.3 U¢ Nokta Egme Mukavemeti Test Sonuglar

Uc nokta egme mukavemeti test sonuclar1 Sekil 3.28°deki grafikte verilmistir.

Egme Mukavemeti

Egime Mukavemeti (MPa)
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Sekil 3.28 Kordiyerit esasli numunelerde SiC katki oranina baglh egme mukavemeti degisimleri.

Sekil 3.28’deki grafikte verilen sonuglar irdelendiginde, katkisiz kordiyerit
numunelerde ortalama 0,94 MPa olarak Ol¢iillen mukavemet degerinin % 5 SiC
katkisi ile 1,01 MPa’a arttig1 ancak % 10 SiC katkisinda 0,91 MPa’a diistiigii ve bu
katki oranindan itibaren tekrar artarak % 20 SiC katkisinda 1,1 MPa’a arttigi
goriilmiigtiir. Numunelerin egme mukavemeti degerlerinde silisyum karbiir katkist ile
ciddi bir artig gozlenmezken katki oranmina bagli olarak da diizenli bir degisimin
olmamasinin nedeni anlagilamamistir. Ancak burada 5 adet numuneden elde edilen
ortalama degerlerin yam sira standart sapmalar dikkate alinirsa goriilecegi iizere
Olciilen mukavemet degerleri yiiksek miktarda sapmaya sahiptir. S6z konusu sapma
bu malzemeler i¢in beklenmeyen bir durum degildir. Mukavemetteki bu farkliliga
neden olan faktorler arasinda, Sekil 2.7’de goriilecegi iizere seramik iskelet yapinin
modelini olusturan siinger malzemeden kaynaklanan gézenek biiyiikliik farkliliklari,
sinterleme sonras1 yilksek oranda gerceklesen kiiciilme ve bunun beraberinde
getirecegi numune yiizeylerinin diizgiinligtindeki ve gozenekler arasi seramik agin

morfolojisindeki degisimler ile strut kalinlig1 6rnek olarak gosterilebilir.
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3.5.1.4 Basma Mukavemeti Test Sonuglar

Basma mukavemeti test sonuglar1 Sekil 3.29°daki grafikte verilmistir.

Basma Mukavemeti

Basma Mukavemeti (MPa)
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Sekil 3.29 Kordiyerit esasli numunelerde SiC katki oranina bagli basma mukavemeti degisimleri.

Sekil 3.29’daki grafikte verilen sonuglar irdelendiginde, 0,51 MPa olarak 6l¢iilen
katkisiz kordiyerit numunedeki mukavemet degeri % 10 SiC katki oranina kadar
artarak 0,95 MPa degerine ulasmis ve bu katki oranindan sonra nispeten azalmasina
ragmen katkisiz numuneye oranla yine de yiiksek mukavemet degerleri elde
edilmistir. Basma mukavemeti degerlerinde gozlemlenen bu degisim benzer sekilde

bulk ve bagil yogunluk degerlerinde de elde edilmistir.

Literatiirde, Gibson ve Ashby tarafindan gelistirilen formiilde;
6er=C1.05. (pi/ps)™” 4)

Kopiik seramiklerin basma mukavemeti (G.r); birim hiicre geometrik faktoriine
(Cy), strut mukavemetine (Cy), bulk yogunluga (ps) ve strut yogunluguna (ps) bagh
olarak degistigi ifade edilmistir (Oliveira ve diger, 2006). Literatiirde C; sabitesi ile
ilgili detayli bilgi verilmemis ancak formiilde kopiik malzemelerin basma
mukavemetinin bagil yogunlugun (p¢/ps) iissel kuvveti ile dogru orantili olarak

e

degistigi goriilmektedir.
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Deneysel olarak elde edilen basma mukavemeti sonuglarinin formiilde verilen
bagintidaki gibi bagil yogunluk ile orantili degisim gostermesi (Sekil 3.30) silisyum
karbiir katkili kordiyerit filtre numunelerinde basma mukavemetlerinin 6nemli

derecede bagil yogunluga baglh oldugunu gostermistir.
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Sekil 3.30 SiC katkil1 kordiyerit esasli numunelerde basma mukavemeti- bagil yogunluk iligkisi.

Ayrica, CO ile C15’in ve C5 ile C20’in bagil yogunluk degerlerinin ayni olmasina
ragmen basma mukavemetlerinin silisyum karbiir katkisi fazla olan serilerde daha
yiikksek cikmasi strut mukavemetinin Onemini ifade etmektedir. Zira literatiirde
silisyum karbiiriin (1378 MPa) kordiyerite (344 MPa) gore daha fazla basma
mukavemetine sahip oldugu belirtilmektedir (Shackelford ve Alexander, 2001).
Diger taraftan egme mukavemeti sonuglar1 ile mukayese edildiginde silisyum karbiir
katkis1 ile mukavemet degerlerinde nispeten diizenli bir degisimin oldugu ve
ozellikle % 10 SiC katkisinda katkisiz numunelere gore yaklasik 2 kat artis
saglanmasinin yani sira standart sapmalarin da diisilk olmast basma mukavemeti

sonuclarinin daha giivenilir oldugu gostermektedir.
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3.5.1.5 XRD Faz Analizi Sonuglar

Silisyum karbiir katkisinin kordiyerit esasli seramik filtre numunelerin faz
yapilarinda meydana getirdigi degisimleri incelemek ve karsilastirmak amaciyla

yapilan XRD analizi sonuclart Sekil 3.31°de verilmistir.

*:Kordiyerit ®:SiC e:Spinel o:Forsterit

I ukﬂ 4 MR R A S
EERGHMny MR SeensmmamtGUERENRl Tt
Eopboblbi e

TIERlERRRteResmestacan

20
Sekil 3.31 Kordiyerit esashi ve SiC katkili numunelerde XRD analiz sonuglari.

1350 °C sicaklikta 1 saat siire ile sinterlenen numunelerin XRD analizlerinden;

—CO0 serisinde kordiyerit fazina ait pikler ile birlikte diisiikk siddette spinel ve

forsterit fazlarina ait piklerin varligi,

—CS5 serisinde C0’daki faz yapisina gore degisiklik olmadig,

—C10 serisinde C5’den farkli olarak ¢ok diisiik siddette silisyum karbiir fazina ait
piklerin ortaya ciktigi,
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—C15 serisinde kordiyerit fazina ait pik siddetleri diger serilere gore nispeten
azalirken silisyum karbiir fazina ait bazi piklerin belirgin bir sekilde ortaya ciktigi ve
kordiyerit fazi disindaki diger safsizliklara ait pik siddetlerinin kaybolma derecesine

geldigi,

—C20 serisinde kordiyerit fazi pik siddetlerinin C15 serisindekine gore
degismedigi ancak silisyum karbiir fazinin 3 biiyiik pikinin tamamen ortaya ¢iktig1 ve
siddetlerinin arttig1, forsterit fazina ait piklerin tamamen kayboldugu ancak spinel

fazina ait pikin kaybolmadig goriilmiistiir.

Analiz sonucglarindan katkisiz kordiyerit esasli numunede daha once faz sentezi
icin yapilan calisma sonuglarindaki gibi % 100 kordiyerit faz doniisimii
saglanamamistir. SiC katkisina bagh olarak ise % 10 SiC katki oranindan sonra
ozellikle % 15 ve 20 SiC katkilarinda faz yapisinda silisyum karbiiriin yer aldig ve
% 20 katki oraninda da safsizliklarin azalmasinda silisyum karbiiriin etkili oldugu

goriilmiistiir.

3.5.1.6 SEM Mikroyap: Analiz Sonuclart

Kordiyerit esasli ve silisyum karbiir katkili numunelere ait SEM mikroyapi

goriintiileri ve SEM-EDS analizleri Sekil 3.32-3.36’da verilmistir.
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Sekil 3.32 SiC katkisiz kordiyerit (CO) numunede mikroyap: goriintii ve analizleri.
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Sekil 3.33 % 5 SiC katkil1 kordiyerit (C5) numunede mikroyap1 goriintii ve analizleri.
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Sekil 3.34 % 10 SiC katkili kordiyerit (C10) numunede mikroyap1 goriintii ve analizleri.
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Sekil 3.35 % 15 SiC katkil1 kordiyerit (C15) numunede mikroyap: goriintii ve analizleri.
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Sekil 3.36 % 20 SiC katkil1 kordiyerit (C20) numunede mikroyap1 goriintii ve analizleri.
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Kordiyerit filtrelerin kirik numunelerinde yogun camsi goriiniimlii faz yapisindan
dolay1 detayli bir mikroyapt incelemesi yapilamamasi nedeniyle parlak kesitten
biitiin numunelerde 40x, 500x, 1000x ve 2500x biiyiitmelerde mikroyap1 goriintiileri
alimmugtir. Ayrica mikroyapi igerisindeki tane yapilardan ve etrafindaki matriks
bolgelerden alman SEM-EDS analizleri mikroyapr goriintiileri ile birlikte

degerlendirilerek elde edilen bulgular asagidaki gibi 6zetlenmistir.

—XKordiyerit esasli katkisiz numunede (CO), 40x biiyiitmedeki goriintiide hiicre ve
strut yapisinin ¢ok az gozeneklilik ihtiva ettigi ve bazi strut uglarindaki gézeneklerin
sinterleme sonras1 kapandigr goriilmektedir. 500x biiylitmede, tane yiizeylerini
tamamen kapatan camsi bir yap1 goriiniimiinde koyu bolgeler ile birlikte cukur
bolgelerde tane yapilar1 goriilmektedir. Tane yapist (Sekil 3.32°de 1 numarali yer) ve
koyu bolgeden (Sekil 3.32’de 2 numarali yer) alinan EDS analizlerinde, tane
yapisinin teorik olarak hesaplanan kordiyerit sitokiyometrisine (0:49,32, Mg:8,22,
Al:18,48, Si:23,99) yakin olmakla birlikte degerlerdeki sapmalarin muhtemelen tane
yiizeyinin camsi faz ile sivanmasindan kaynaklandigi disiiniilmiistiir. Koyu
bolgelerde kordiyerit bilesimindeki elementler ile birlikte yapida Na, K ve Fe icerikli
safsizliklarin olmasi ve tane yapiya gore yiiksek oranda Si ihtiva etmesinden dolayi

bu bolgelerin kordiyeritce zengin camsi bolgeler oldugu diistintilmiistiir.

—% 5 SiC katkili kordiyerit numunede (CS5), 40x bilylitmede bilesimdeki
silisyum karbiiriin oksitlenmesinden dolayr meydana gelen CO gaz ¢ikis1 sonrasi
strut yiizeyinde ve hiicre duvarinda gézeneklerin olustugu goriilmektedir. S6z konusu
gozenekler 500 ve 1000x biiyiitmelerdeki goriintiilerde de acik bir sekilde
goriilmekle birlikte tane yiizeylerinin yine diger seride oldugu gibi koyu renkte
yogun cams1 goriiniimlii faz ile ortiilii oldugu goriilmektedir. Koyu bolgeden (Sekil
3.33’de 1 numaral yer) ve cukur bolgedeki lifsi goriintimlii yapidan (Sekil 3.33’de 2
numaral yer) alinan EDS analizinde, koyu bélgelerin kordiyerit¢e zengin camsi yapi
oldugu anlasilmaktadir. Lifsi goriinlimlii yapinin ise yiiksek oranda Mg ve Si
elementleri icermesinden dolay1 forsterit fazina benzer bilesimde oldugu ve ayrica
yapidaki K, Ca ve Fe safsizliklarindan dolay1 da yiizeylerinin camsi faz ile ortiilii

olabilecegi diisiiniilmiistiir.
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—% 10 SiC katkili kordiyerit numunede (C10), mikroyapiin diger iki serideki
mikroyapilara benzer sekilde oldugu ve tane yapidan alman (Sekil 3.34’de 1
numarali yer) EDS analizinde ise diger iki seriye gore kordiyerit sitokiyometrisine

nispeten daha yakin oldugu anlasilmistir.

—% 15 ve 20 SiC katkili kordiyerit numunelerde (C15 ve C20), diger serilerdeki
yapilardan farkli olarak tane yapilari icerisinde SiC tanelerinin varligit EDS analizi ile
teyit edilmistir. SiC tanelerinden alinan EDS analizlerinde C15 serisinde (Sekil
3.35’de 2 numarali yer) agirlikca Si ve C elementleri ile birlikte az miktarda Al ve O
elementleri ihtiva ettigi, C20 serisinde ise (Sekil 3.36’da 2 numarali yer) C15’e gore
Si, Al ve O elementlerinin oranlarinin arttigr goriilmektedir. Bu artisin C20 serisinde
daha fazla silisyum karbiir olmasi ve silisyum karbiir yiizeyinde olusan SiO; fazinin
fazlaligindan dolay1 kaynaklandigi diistiniilmektedir. Koyu bolgelerden alinan EDS
analizinde ise diger serilerden farkli olarak yiiksek oranda C elementi tespit edilmesi
muhtemelen yiizeyleri kordiyerit icerikli camsi1 yapidaki faz ile kaplanan taneler

arasinda yer alan silisyum karbiirden kaynaklandigi diisiiniilmiistiir.

SEM mikro yap1 goriintilleri ve EDS analizleri birlikte degerlendirildiginde,
katkisiz numunelerde daha yogun bir strut ve hiicre duvar yapisi oldugu, katkili
numunelerin ise silisyum karbiiriin oksitlenme reaksiyonu neticesinde aciga cikan
CO gazinin geriye biraktifi bosluklardan dolay1 gozenekli yapida oldugu
goriilmiigtiir. EDS analizleri ile CO ve C5 kodlu numunelerde kordiyerit
sitokiyometrisine kismen yakin faz yapisinin oldugu C10 kodlu numunenin ise bu iki
seriye gore nispeten daha ¢ok kordiyerit sitokiyometrisine sahip oldugu anlasilmistir.
XRD analizlerine paralel olarak C15 ve C20 kodlu serilerde SEM-EDS analizleri ile

yapida SiC tanelerin varligi tespit edilmistir.
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3.5.2 Mullit Esasli Numunelerde Karakterizasyon Sonuglar

3.5.2.1 Kiiciilme Test Sonuglart

Mullit esash ve silisyum karbiir katkili numunelerde sinterleme sonras1 meydana

gelen kiiciilmeler Sekil 3.37°deki grafikte verilmistir.
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Sekil 3.37 Mullit esasli numunelerde SiC katki oranina bagh % kiigiilme degisimleri.

Silisyum karbiir katkisiz numunelerde kiiciilme oraninin ortalama % 17,5
seviyesinde oldugu, SiC katki miktarinin artigina bagh olarak kiiciilme oraninin % 5

seviyesine kadar azaldig1 goriilmiistiir.

Silisyum karbiir katki miktarinin artisina bagli olarak kiiciilme oranlarindaki
azalmada etkin faktoriin mullit sentezi icin bilesimde kullanilan kaolen miktarinin
azalmas1 ve silisyum Kkarbiiriin oksitleyici atmosferde sinterlenmesi neticesinde

olusan hacimsel artisin neden oldugu diisiiniilmiistiir.

3.5.2.2 Yogunluk Test Sonuglar

Sinterleme islemi sonrasi elde edilen nihai numunelerin bulk (bosluklu), gercek

(bosluksuz) ve bagil yogunluk degerleri Sekil 3.38, 3.39 ve 3.40’da verilmistir.
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Sekil 3.38 Mullit esasli numunelerde SiC katki oranina bagli bulk yogunluk degisimleri.

Sekil 3.38’de verilen sonuglar irdelendiginde, numunelerin bulk yogunluk
degerlerinin 0,41-0,48 g/cm3 araliginda degistigi, katkisiz numunede 0,48 gr/cm3
olarak olciilen bulk yogunluk degerinin % 10 SiC katkisina kadar azalarak 0,41
gr/cm3 degerine diistiigli ancak artan silisyum karbiir katkis1 ile birlikte tekrar arttig

belirlenmistir.

Gercek Yogunluk
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Sekil 3.39 Mullit esasli numunelerde SiC katki oranina bagl gercek yogunluk degisimleri.

Sekil 3.39°da  verilen sonuglar irdelendiginde, numunelerin  gercek

yogunluklarinin 2,62-2,89 gr/cm3 arasinda degistigi tespit edilmistir. Katkisiz mullit
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esash numunelerde gercek yogunluk degeri ortalama 2,89 gr/cm’ olarak tespit
edilmistir. Literatiirde saf mullitin teorik yogunlugu 3,16 gr/cm’ dolaylarinda
belirtilmistir (Richerson, 1992). Test sonucunda literatiirdeki degerden diisiik
yogunluk degerinin elde edilmesi teorik yogunluga ulasilamadigini gostermistir.
Diger taraftan artan silisyum karbiir katki oramina bagl olarak gergek yogunluk
degerlerinin azaldig goriilmiistiir. XRD analiz sonuglarinda katkisiz numunedeki faz
yapisinin mullit-korund oldugu % 5 SiC katkisinda korund fazinin azaldigi ve % 10
SiC katkisinda ise yapinin biiyiik oranda mullit fazindan olustugu goriilmektedir. Faz
yapisina bagli olarak gercek yogunluk degerlerindeki degisim irdelendiginde
korundun (3,95 gr/cm3) mullite (3,16 gr/cm3 ) gore nispeten yiiksek yogunluga sahip
olmasi ve artan silisyum karbiir katkisi ile birlikte yapidaki korund fazinin azalmasi
ile yogunluk degerlerinin % 10 SiC katkisina kadar azaldig anlagilmaktadir. % 15 ve
20 SiC katkisindaki yogunluktaki azalmanin mikroyap1 analizinde goriildiigii tizere
tane sinirlarinda yer alan SiC’iin de icinde yer aldigi aliimina silikat igerikli cam

fazdan dolay1 oldugu diisiiniilebilir.
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Sekil 3.40 Mullit esasli numunelerde SiC katki oranina bagl bagil yogunluk degisimleri.

Sekil 3.40’da numunelerin bagil yogunluk degerlerinin bulk yogunluk degerlerine
nispeten benzer sekilde % 10 SiC katkisina kadar azaldigi ve bu katki oranindan

sonra arttig1 goriilmektedir.
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3.5.2.3 U¢ Nokta Egme Mukavemeti Test Sonuglar

Uc nokta egme mukavemeti test sonuclar1 Sekil 3.41°deki grafikte verilmistir.

Egme Mukavemeti

Egme Mukavemeti (MPa)

SiC Katki Oram (%)

Sekil 3.41 Mullit esasli numunelerde SiC katki oranina bagh egme mukavemeti degisimleri.

Sekil 3.41°deki grafikte verilen sonuglar irdelendiginde, mullit esasli numunelerin
egme mukavemetlerinin 0,33-0,80 MPa arasinda degistigi, katkisiz mullit numunede
0,79 MPa olarak olciilen egme mukavemeti degerinin % 15 SiC katkisina kadar
azaldigr ve % 20 SiC katkisinda tekrar artarak 0,80 MPa’a ulastign goriilmiistiir.
Egme mukavemeti degerlerinde silisyum karbiir katkisi ile ciddi bir artis
gozlenmezken kordiyerit esasli numunelerde belirtildigi gibi egme mukavemeti

sonuglarindaki bu beklenmeyen durum anlagilamamistir.

3.5.2.4 Basma Mukavemeti Test Sonuglar

Basma mukavemeti test sonuglar1 Sekil 3.42°deki grafikte verilmistir.



118

Basma Mukavemeti

Basma Mukavemeti (MPa)

O T T T T 1
0 5 10 15 20

SiC Katki Oranmi (%)

Sekil 3.42 Mullit esasli numunelerde SiC katki oranina bagli basma mukavemeti degisimleri.

Sekil 3.42°deki grafikte verilen sonuclar irdelendiginde, mullit esasli numunelerin
basma mukavemetlerinin 0,42-1,11 MPa arasinda degistigi, katkisiz mullit
numunede 0,50 MPa ol¢iilen basma mukavemeti degerinin % 5 SiC katkisinda
azaldig1 ancak artan SiC katkist ile tekrar artis gostererek % 20 SiC katkisinda 1,11
MPa ile en yiiksek degerine ulastign goriilmiistiir. Kordiyerit esasli numunelerin
basma mukavemetleri sonuglarinda belirtildigi gibi 4 numarali formiilde basma
mukavemetinin bagil yogunluga ve strut mukavemetine baglh olarak degisimi
incelenmistir. Sekil 3.43’deki grafikte de goriildiigii tizere bagl yogunluk
degerlerinde % 10 SiC katkisina kadar azalma (% 5 SiC katkisinda da ayn1 deger) ve
sonra artig gozlenirken basma mukavemeti sonuglarinda ise % 5 SiC katkisinda
mukavemette azalma ve diger katki oranlarinda tekrar artis gozlenmistir. Bu agidan

sonuclarin 4 nolu formiildeki baginti ile nispeten ortiistiigii anlasilmaktadir.
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Sekil 3.43 SiC katkili mullit esasli numunelerde basma mukavemeti- bagil yogunluk iligkisi.

XRD ve SEM analizlerindeki bulgularla strut mukavemeti agisindan
degerlendirme yapildiginda mullit-korund faz1 icerikli MO serisinde basma
mukavemetinin nispeten daha az korund ve kismen camsi faz icerikli M5 serisine
gore yiiksek olmasi korundun (2944 MPa) mullite (1310 MPa) gore daha yiiksek
basma mukavemeti (Shackelford ve Alexander, 2001) ile izah edilebilir. M5 serisi ile
ayn1 bagil yogunlukta ve biiyiilk oranda mullit faz1 icerikli M10 serisindeki basma
mukavemetleri karsilastirildiginda mullite gore daha yiiksek basma mukavemetine
sahip korund fazi iceren M5 serisinde mukavemetin diisiik ¢ikmasi mikroyapidaki
taneler arast bosluk ve kismen camsi fazdan kaynaklandigr diistiniilmiistiir. M15 ve
M20 serisindeki numunelerde digerlerine oranla daha yiiksek basma mukavemeti
degerleri elde edilmesi mikroyapidaki taneler arasi bosluklarm silisyum karbiir
icerikli aliimina silikat esasli camsi faz ile kapanmasiyla olusan gézeneksiz yapi ve
silisyum karbiiriin (1378 MPa) mullite (1310 MPa) gore nispeten (Shackelford ve
Alexander, 2001) yiiksek basma mukavemetiyle agiklanabilir. Bu sonu¢lardan mullit
esasl filtre numunelerinin basma mukavemetlerinin bagil yogunluga oldugu kadar
faz yapist ve mikro yapiya bagli olarak degisen strut mukavemetine de Onemli

derecede bagli oldugu anlagilmaktadir.
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3.5.2.5 XRD Faz Analizi Sonuglar

Silisyum karbiir katkisinin mullit esasli seramik filtre numunelerin faz yapilarinda
meydana getirdigi degisimleri incelemek ve karsilastirmak amaciyla yapilan XRD

analizi sonuglart Sekil 3.44’de verilmistir.
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Sekil 3.44 Mullit esash ve SiC katkili numunelerde XRD analiz sonuglart.

1600 °C sicaklikta 4 saat siire ile sinterlenen numunelerin XRD analizlerinden;

—MO serisinde mullit fazi ile birlikte korund fazina ait piklerin varligi,

—MS serisinde M0’dan farkli olarak korund fazina ait pik siddetlerinin azaldig:

ve bazi piklerin kayboldugu,

—MI10 serisinde M5’den farkli olarak korund fazina ait piklerin tamamen
kayboldugu ve c¢ok diisiik siddette silisyum karbiir fazina ait bazi piklerin ortaya

cikmaya basladig,
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—M15 serisinde M10’dan farkli olarak silisyum karbiir fazina ait piklerin daha

belirgin bir sekilde ortaya ¢iktigi,

—M?20 serisinde ise faz yapisinin M15°den farkli olmadigi goriilmiistiir.

Analiz sonuglarindan katkisiz mullit esasli numunede daha 6nce faz sentezi igin
yapilan calisma sonuclarindan farkli olarak silisyum karbiir katkisiz numunede (MO)
% 100 mullit faz doniisiimii saglanamadigr yapidaki korund fazina ait piklerden
anlagilmigtir. SiC katkisina baglh olarak ise % 5 SiC katkisinin korund fazina ait
piklerin azalmasiyla mullit faz doniisiimiine katki sagladigi ve % 10 SiC katkisinda
da yapinin bilyiik Olgiide mullite doniistiigii anlasgilmistir. % 15 ve 20 SiC
katkilarinda faz yapisinda mullit faz1 ile birlikte silisyum karbiiriin de yer aldigi

goriilmiistiir.

3.5.2.6 Mikroyapt Analizi Sonuglar

Mullit esash ve silisyum karbiir katkili numunelere ait SEM mikroyap1 goriintiileri

ve SEM-EDS analizleri Sekil 3.45-3.49’da verilmistir.
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Sekil 3.45 SiC katkisiz mullit numunede (MO) mikroyap1 goriintii ve analizleri.
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Sekil 3.46 % 5 SiC katkili mullit numunede (M5) mikroyap1 goriintii ve analizleri.
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Sekil 3.47 % 10 SiC katkili mullit numunede (M10) mikroyap1 goriintii ve analizleri.
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Sekil 3.48 % 15 SiC katkili mullit numunede (M15) mikroyap: goriintii ve analizleri.
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Sekil 3.49 % 20 SiC katkili Mullit numunede (M20) mikroyap: goriintii ve analizleri.
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Mullit filtrelerin mikroyap1 analizleri i¢in kirik numunelerden 40x, 1000x, 2500x
ve 5000x biiyiitmelerde mikroyapt goriintiilleri alimmistir. Ayrica mikroyapi
icerisindeki tane yapilardan ve etrafindaki matriks bolgelerden aliman SEM-EDS
analizleri de mikroyap1 goriintiileri ile birlikte degerlendirilerek elde edilen bulgular

asagidaki gibi 6zetlenmistir.

—Mullit esash katkisiz numunede (MO), hiicre ve strut yapisinin 40x biiylitmede
homojen bir yapida ve ¢ok az gozeneklilik ihtiva ettigi goriilmektedir. Yiiksek
biiylitmedeki diger mikroyap1 goriintiilerinde birincil ve ikincil mullit taneleri ile
birlikte yapida reaksiyona girmemis korund fazina ait taneler ve bu taneler arasindaki
bosluklar goriilmektedir. Sekil 3.45’de 5000x biiyiitmedeki 1 ve 2 numarali tanelerin
EDS analizlerinde, 1 numarali tanenin mullit sitokiyometrisine (0O:48,83, Al:38,03,
Si:13,14) uygun ikincil mullit tane morfolojisinde oldugu 2 numarali tanenin ise
korund sitokiyometrisine (Al:52,95, 0:47,06) uygun tane yapisinda oldugu

anlasilmistir.

—% 5 SiC katkili mullit numunede (M5), 40x biiyiitmede bilesimdeki silisyum
karbiiriin oksitlenmesinden dolayr meydana gelen CO gaz c¢ikisi sonrasi strut
yiizeyinde ve hiicre duvarinda kismen gozeneklerin olustugu goriilmektedir. MO
serisindeki mikroyapidaki gibi yine bu seride de reaksiyona girmemis korund taneleri
goriilmekle birlikte 5000x biiyiitmedeki mikroyap1 goriintiisiinde korund tanesi
(Sekil 3.46’da 1 numarali yer) etrafinda mullit faz doniisiimii tamamlanmadan
soguyarak katilagmis cam yap1 (Sekil 3.46’da 2 numarali yer) agik bir sekilde
goriilmektedir. 5000x biiyiitmedeki 1 ve 2 numarali tanelerin EDS analizlerinde, 1
numarali yapinin yiiksek Al igeriginden dolay1 korund tanesine ait oldugu ancak Si,
O gibi elementlerin varlig1 ile ylizeyinin cam faz ile kaplandig anlagilmaktadir. 2
numarali cams1 yapinin EDS analizinde ise yiiksek Si iceriginden dolay1 cam fazina

ait oldugu anlagilmaktadir.

—% 10 SiC katkili mullit numunede (M10), mikroyapida diger iki seride tespit
edilen korund tanelerinin goriilmedigi ve mullit tanelerinin birbirlerine siki bir

sekilde temas halinde oldugu goriilmektedir. Sekil 3.47°de 5000x biiyiitmedeki 1 ve
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2 numaral1 yerlerden alinan EDS analizlerinde, 1 numarali yapinin sitokiyometrik ve
morfolojik olarak ikincil mullit tanesine ait oldugu anlasilmaktadir. 2 numarali
bolgenin ise mullit sitokiyometrisindeki Al ve O elementlerine nazaran daha fazla Si
icermesinden dolay1 tane siirinda tesekkiil eden aliimina silikat icerikli camsi faz
oldugu diistiniilmiistiir. Ayrica bu bolgedeki EDS analizinde % 5 oranmnda C
elementi tespit edilmesi muhtemelen bu camsi faz icerisinde SiC tanelerinin varligini

isaret etmektedir.

—% 15 ve 20 SiC katkili mullit numunelerde (M15 ve M20), diger serilerdeki
yapilardan farkli olarak mullit tanelerin matris bir yap1 icinde dagildig
goriilmektedir. Tane (Sekil 3.48 ve 3.49°daki 1 numarali yerler) ve matriks
yapilardan (Sekil 3.48 ve 3.49°daki 2 numarali yerler) alinan EDS analizlerinde
matriks yap1 icerisinde tane yapisindan farkli olarak daha yiiksek C ve Si elementleri
tespit edilmesi SiC tanelerinin bu bolgelerde yer aldigina isaret etmektedir. Matriks
yapida Si ve C elementleri disinda Al ve O ihtiva etmesi bu bolgelerin SiC taneleri
iceren aliimina silikat esasli camsi faz olabilecegi diistiniilmiistiir. Ayrica tanelerden
alman EDS analizlerinde de 6nemli oranda C elementi tespit edilmesi s6z konusu
alimina silikat esasli camsi fazin sadece tane sinirlarinda yer almadigi tane

yiizeylerini de kapladig1 diisiiniilmektedir.

SEM mikro yap1 goriintilleri ve EDS analizleri birlikte degerlendirildiginde,
katkisiz numunelerde daha yogun bir strut ve hiicre duvart yapist oldugu, katkili
numunelerin ise silisyum karbiiriin oksitlenme reaksiyonu neticesinde aciga cikan
CO gazinn yapida biraktifi bosluklardan dolayr go6zenekli yapida oldugu
goriilmiistiir. MO ve M5 serilerinde reaksiyona girmemis korund taneleri agik bir
sekilde goriilmekle birlikte M5 serisinde mullit doniisiimii icin korund ile siv1 silikat
fazin tamamlanmayan reaksiyonu da goriilmiistiir. M 10 serisinde mikroyapida sadece
mullit taneleri gozlenirken artan SiC katkisina bagh olarak M15 ve 20 serilerinde
camsi faz oraninin artti@i ve mullit tanelerinin SiC igeren aliimina silikat esasli camsi

faz icinde dagildig goriilmiistiir.



BOLUM DORT

GENEL SONUCLAR VE ONERILER

4.1 Sonuclar

— Kordiyerit ve mullit esash seramik kopiik filtre iiretiminde kullanilacak uygun
polimer siinger malzemesinin secimine yonelik yapilan karakterizasyon caligmalar
sonrasinda FOSECO firmas: tarafindan iretilen seramik filtrelerde kullanilan
siingerlerin organik yapisinin ve termal davranislarinin diger 6rneklerle benzerliginin
yaninda yiizey kalitesinin oldukca iyi olmas1 dikkat ¢ceken en 6nemli husus olmustur.
Bu acidan degerlendirildiginde yiizey kalitesi bakimindan karsilastirilan ornekler
arasinda bu siinger 6rneklerinden sonra en iyi olan A serisinin (Arslan Siinger A.S.)
istenilen yogunluklarda (10, 20 ve 30 PPI) olmasi ve yurt icinden temin

edilebilmesinden dolayi tercih edilmistir.

— Kordiyerit faz1 sentezi i¢in sinter magnezya, talk, Seydisehir aliiminasi, kaolen ve
kuvars hammaddelerinden olusturulan karisimlarin sekillendirilmesi sonras:t 1300,
1350 ve 1400 °C’lerde yapilan sinterleme islemleri neticesinde Kkordiyerit fazi
sentezinin biiyiik oranda MKQ serisinde 1350 °C’de 1 saat siirede gergeklestirildigi

belirlenmistir.

— Mullit faz1 sentezi i¢in Seydisehir aliiminasi, kaolen, kuvars, gibsit ve magnezya
hammaddelerinden olusturulan karigimlarin sekillendirilmesi sonras1 1400, 1500 ve
1600 °C’lerde yapilan sinterleme islemleri neticesinde mullit fazi sentezinin
Seydisehir aliiminasinin kalsine edilerek karigimda kullanildigi A2K-G serisinde

1600 °C’de 4 saat siirede gergeklestirildigi belirlenmistir.

— Darvan 821A ve Dolapix-CE64 kodlu dagiticilarin  kullanilarak en 1iyi
akiskanhigin saglandign karigimlar: Kordiyerit esasli soliisyonlar igin % 50 kati
oraninda ve % 0,6 oraninda Darvan 821A kullanilarak, Mullit esasl soliisyonlar i¢in

% 65 kat1 oraninda ve % 0,8 oraninda Dolapix-CE64 kullanilarak elde edilmistir.
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— Kordiyerit ve mullit esash filtre numunelerinin sekillendirilmesinde yapilan 6n
caligmalar  neticesinde  replikasyon  yoOntemiyle sekillendirme  isleminin
gerceklestirilebilecegi soliisyonlardaki en yiiksek kati oram1 kordiyerit i¢in % 57
mullit icin % 67 olarak belirlenmistir. Bu 6n ¢alismalarda silisyum karbiir katkisinin
kordiyerit ve mullit esasli soliisyonun reolojik ozellikleri ve sinterleme davranislar
tizerindeki etkileri dikkate alinarak katki oranlar1 % 0, 5, 10, 15 ve 20 olacak sekilde

belirlenmistir.

— Kordiyerit ve mullit esasli numunelerin sinterleme islemlerinde faz doniisiim
sicaklik ve siirelerinin yani sira polimer siingerin kontrolli bir sekilde yapidan
uzaklastirilabilmesi icin DTA-TG analizlerindeki veriler de dikkate alinmistir. Bu
veriler dogrultusunda numuneler 1 °C/dk 1sitma hiziyla 600 °C’ye ve 5 °C/dk 1sitma
hiziyla faz doniisiimlerinin gergeklestigi 1350 ve 1600 °C’ye 1sitilarak ve bu
sicakliklarda 1 saat ve 4 saat siirede bekletme ile sinterleme islemleri

gergeklestirilmistir.

— Kordiyerit esash filtre numunelerin karakterizasyon testleri sonuclarinda, %
10,90-22,78 araliginda kiigiilme davranis1 gosterdigi ve silisyum karbiir katkisi ile
kiigiilme oranlarinin azaldig1 belirlenmistir. Silisyum karbiiriin kiigiilme davraniglar
tizerindeki bu olumlu katkis1 bilesimdeki kaolen oraninin azalmasi ve oksitleyici
atmosferde silisyum Kkarbiiriin oksitlenmesi neticesindeki hacimsel biiytimeden

kaynaklandig diistiniilmiistiir.

— Kordiyerit esash filtre numunelerin bulk yogunluklarinin 0,37-0,44 g/cm3
araliginda degistigi ve % 10 SiC katkisina kadar bulk yogunluk degerlerinde artis

oldugu tespit edilmistir.

— Kordiyerit esash filtre numunelerin gercek yogunluklarinin 2,62-2,71 gr/cm3
araliginda degistigi, literatiirde saf kordiyeritin 2,51 gr/cm3 olarak belirtilen
yogunlugundan daha yiiksek degerlerin elde edilmesi filtre numunelerinin faz
yapisinda belirlenen kordiyerite gore nispeten daha yiiksek yogunluktaki spinel,

forsterit gibi fazlardan kaynaklandig diistiniilmiistiir.
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— Kordiyerit esasl filtre numunelerin bagil yogunluk degerlerinin tipki bulk
yogunluk degerlerinde oldugu gibi % 10 SiC katkisina kadar arttigi ve bu katki

oranindan sonra nispeten azaldig tespit edilmistir.

— Kordiyerit esash filtre numunelerin egme mukavemeti degerlerinin 0,91-1,10
MPa araliginda degistigi ancak silisyum karbiir katkisina bagl olarak diizenli bir

degisimin olmadig1 goriilmiis ve bu durumun nedeni tam olarak anlagilamamaistir.

— Kordiyerit esash filtre numunelerin basma mukavemeti degerlerinin 0,51-0,95
MPa araliginda degistigi ve silisyum karbiir katkisiz kordiyerit esashh numunede 0,51
MPa 6lgiilen degerin % 10 SiC katkisinda yaklasik iki kat artarak 0,95 MPa ulastigi

ancak bu katki oranindan sonra nispeten azaldigi tespit edilmistir.

— Kordiyerit esash filtre numunelerin basma mukavemeti degerlerinin literatiirde
kopiik seramiklerin basma mukavemetinin yapisal parametrelere bagliligini ifade
eden bagitidaki gibi bagil yogunluk ve strut mukavemeti ile orantili olarak degistigi
anlasilmistir. Basma mukavemeti degerlerinin bagil yogunluktaki gibi % 10 SiC
katkisina kadar arttigi ve bu degerden sonra nispeten azaldigi goriilmiistiir. Ayrica
ayn1 bagil yogunluktaki serilerin (CO-C15, C5-C20) faz yapilan dikkate alindiginda
silisyum karbiir katkis1 yiiksek olan ve XRD analizinde faz yapisinda SiC fazinin
tespit edildigi serilerde basma mukavemeti degerlerinin yiiksek ¢ikmasi s6z konusu

degerlerin bagil yogunluga oldugu kadar faz yapisina dolaysiyla strut mukavemetine

baghiligin1 gostermistir.

— Kordiyerit esaslt filtre numunelerin faz yapilarinin analizinde silisyum karbiir
katkisiz seride kordiyerit fazi ile birlikte spinel ve forsterit fazinin tespit edilmesi tam
olarak faz doniigiimiiniin saglanmadigim gostermistir. % 10 SiC katki oranindan
sonra ozellikle 15 ve 20 SiC katkilarinda faz yapisinda silisyum karbiiriin yer aldig
ve % 20 katki oraninda da safsizliklarin azalmasinda silisyum karbiiriin etkili oldugu

goriilmiistiir.
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— Kordiyerit esasl filtre numunelerin mikroyap1 analizlerinde strut ve hiicre
duvarlarinda silisyum karbiiriin oksitlenme reaksiyonu nedeniyle gozenekler
olustugu goriilmiistiir. Genel itibari ile mikroyapinin tane yiizeylerini Grten camsi
goriinimlii  bir yapida oldugu anlagilmistir. Belirgin bir tane morfolojisi
gozlenememekle birlikte mikroyapida goriilen taneler ve yogun camsi goriiniimlii
yapilar arasinda en 6nemli fark K, Fe gibi safsizliklarin camsi goriiniimdeki yogun
yapi igerisinde daha ¢ok yer aldigi tespit edilmis olmasidir. % 0, 5, 10 SiC katkili
serilerde teorik olarak hesaplanan kordiyerit sitokiyometrisine nispeten yakin
bilesimde yapilarin oldugu anlasilmis ve % 15 ve 20 SiC katkisinda mikroyapida SiC

tanelerin varlig1 tespit edilmistir.

— Mullit esash filtre numunelerin karakterizasyon testleri sonug¢larinda, % 5,18-
17,52 araliginda kiigiilme davranig1 gosterdigi ve silisyum karbiir katkas ile kii¢iilme

oranlarinin azaldigi belirlenmistir.

— Mullit esasli filtre numunelerin bulk yogunluklarinin 0,41-0,48 gr/cm® araliginda

degistigi ve % 10 SiC katkisina kadar bulk yogunluk degerlerinin azaldigi bu katki

oranindan itibaren tekrar arttig1 belirlenmistir.

— Mullit esash filtre numunelerin gercek yogunluklarinin 2,62—2,89 gr/cm’ arasinda
degistigi ancak elde edilen degerlerin literatiirde verilen saf mullitin yogunluk
degerinden (3,16 gr/cm3 ) disiik ¢ikmasi teorik yogunluga ulasilamadigim
gostermistir. Mullit faz doniisiimiiniin tamamen gergeklesmemesinden dolay1 yapida
serbest halde kalan korund igerikli serilerde (MO ve M5) yogunluk degerleri diger
serilere nazaran yiiksek ¢ikmasina neden olarak korundun mullite gore nispeten daha

yiiksek yogunluga sahip olmasindan kaynaklandig: diisiiniilmiistiir.

— Mullit esash filtre numunelerin bagil yogunluk degerlerinin bulk yogunluk
degerlerine nispeten benzer sekilde % 10 SiC katkisina (C10) kadar azaldig1 ve bu

katki oranindan sonra arttig1 tespit edilmistir.
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— Mullit esasl filtre numunelerin egme mukavemeti degerlerinin 0,33-0,80 MPa

araliginda degistigi ancak silisyum karbiir katkisina bagli olarak diizenli bir degisim

ve artigin olmadig tespit edilmistir.

— Mullit esash filtre numunelerin basma mukavemeti degerlerinin 0,42—-1,11 MPa
araliginda degistigi ve % 5 SiC katkisindan sonra mukavemet degerlerinin arttigi

tespit edilmistir.

— Mullit esasli filtre numunelerin basma mukavemeti degerlerinin bagil
yogunluktaki degisime nispeten benzerlik gosterdigi, strut mukavemeti agisindan
degerlendirildiginde ise yapidaki korund, mullit ve silisyum karbiir fazlarina ve
taneler aras1 bosluk ve camsi faza bagli olarak mukavemet degerlerinin izah edilebilir

sekilde degisimler gosterdigi anlasilmistir.

— Mullit esash filtre numunelerin faz yapilarinin analizinde MO ve M5 serilerinde
yapidaki serbest korund nedeniyle mullit faz doniisiimiiniin tamamen
gerceklesmedigi anlasilmistir. % 5 SiC katkisinin korund fazinin pik siddetlerini
azaltarak mullit faz doniisiimiine katki sagladigi ve % 10 SiC katkisinda da yapinin
biiyiik oranda mullite doniistigii anlasilmistir. % 15 ve 20 SiC katkilarinda faz

yapisinda mullit fazi ile birlikte silisyum karbiiriin de yer aldig1 tespit edilmistir.

— Mullit esash filtre numunelerin mikroyap1 analizlerinde strut ve hiicre
duvarlarinda silisyum karbiiriin oksitlenme reaksiyonu nedeniyle gozenekler
olustugu goriilmiistiir. Genel itibari ile mikroyapinin birincil ve ikincil mullit taneleri
ile birlikte MO ve M5 serilerinde reaksiyona girmemis korund taneleri M15 ve M20
serilerinde taneler aras1 SiC icerikli camsi aliimina silikat fazindan olustugu

anlagilmstir.
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4.2 Oneriler

Tez calismasi kapsaminda yapilan testler ve analizler neticesinde elde edilen
bulgular ile daha iyi Ozelliklere sahip kordiyerit ve mullit esash seramik filtre

tiretimine yonelik oneriler su sekilde sunulmustur:

— Acgik gozenekli seramik malzeme iiretiminde iskelet yapiyr olusturan polimer
siinger yapinin yiizey kalitesinin siirekli ve diizgiin bir kaplama elde etmek igin
onemli oldugu ve iiretimde daha iyi ylizey kalitesine sahip ve diizgiin geometride

kesilmis siinger numunelerinin kullanilmasi gerektigi,

— Kordiyerit ve mullit faz sentezinde hammadde tercihinde safsizlik, plastiklik ve
agirlik kaybir oranlan dikkate alinarak hem daha yiiksek verimde faz doniigiimiiniin
saglanmasi hem de bu fazlar1 olusturacak hammadde karisimlarindan yiiksek kati
iceriginde soltisyonlarin hazirlanabilmesi i¢in proses parametrelerinin gelistirilmesi

gerektigi,

— Silisyum karbiir katkili filtre malzemelerinde hiicre duvar1 ve strut yapisinda
olusan gozenekli yapinin beraberinde getirece8i yiiksek yiizey alam egzoz
emisyonlarindaki gibi kati partikiil filtrasyonunda avantaj saglayabilecegi
diisiiniilebilir ancak sivi metal filtrasyonu igin ise korozyon davranisi agisindan

tehlikeli olabileceginin de diisiiniilmesi gerektigi,

— Nihai filtre malzemelerin mikroyap1 analizlerinde tespit edilen Na, Mg, K, Fe, Ca
gibi elementlerin yer aldigt camsi fazin bu malzemelerin 6zellikle yiiksek
sicakliklardaki  siiriinme davranisini  ve termal sok direncini olumsuz

etkileyebileceginin de diisiiniilmesi gerektigi onerilebilir.
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