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OZET

Anahtar kelimeler: Kordiyerit, Seramik Kompozit, Hegzagonal bor nitriir (h-BN),
Termal Ozellikler, Islenebilirlik, Zeolit

Bu calismada, zeolitten elde edilen kordiyerit bilesimine farkli oranlarda h-BN ilave
edilmistir. Bilesimler farkli siirelerde sinterlenerek elde edilen numunelerin sinterleme
davraniglari, bazt mekanik ve termal oOzellikleri incelenmistir. Bu o6zelliklerin
incelenmesi ile kordiyeritin entegre devre altliklar1 ve elektronik paketleme
malzemelerine alternatif bir malzeme olarak uygunlugu arastirilmistir.

Belirlenen stokiyometriye uygun sekilde hazirlanan kordiyerit bilesimine,
islenebilirligini kolaylastirmak ve termal iletkenligini arttirmak amaciyla %S5, %10,
%15 ve %20 h-BN ilave edilmis ve bu bilesimler sirasiyla BN 5, BN 10, BN 15 ve BN
20 olarak kodlanmistir. Toz hazirlama ve sekillendirme sonrasi bilesimler 1350 °C’de
1 It/dk’lik gaz debisi ile Argon (Ar) atmosferinde 60, 90 ve 120 dk siire ile
sinterlenmistir.

Uretilen bulk malzemeler XRD, SEM ve EDS ile karakterize edilmis, toplam pisme
kiigiilmesi, yogunluk 6l¢iimii, goriiniir gozenek miktar1 ve su emme miktar1 tespit
edilerek sinterlenme davranislari belirlenmistir. Sonrasinda spesifik 1s1, termal
difiizivite ve termal iletkenlik gibi termal 6zellikleri incelenmistir. Ayrica iiretilen
malzemelerin sertlikleri 6l¢iilerek islenebilirlikleri arastirilmistar.

Sinterlenen numunelerin hepsinde kordiyerit, spinel fazi, camsi faz ve h-BN fazi tespit
edilmis ve h-BN fazinin artmasiyla blok halindeki kordiyeritlerin es eksenli tanelere
doniistiigli gozlenmistir. h-BN ilavesindeki artisa paralel olarak toplam pigme
kii¢iilmesi ve yogunlugun azaldigi, goriiniir gozenek ve su emme miktarinin ise arttigi
goriilmiistiir. Sinterleme siireleri karsilagtirildiginda 90 dk sinterleme siiresinin ideal
sinterleme siiresi oldugu sonucuna varilmstir.

Termal iletkenlik testinden elde edilen sonucglara gére BN 10 numunesinin her {i¢
sinterleme siiresinde en yiiksek termal iletkenlik degerine sahip oldugu tespit
edilmistir. Islenebilirlik testleri sonucunda ise h-BN ilavesinin artmasi ile sertligin
diistiigii, numunelerin islenebilirlik 6zelliklerinin arttig1 belirlenmistir.
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MANUFACTURING AND CHARACTERIZATION OF h-BN
ADDED CORDIERITE COMPOSITES

SUMMARY

Keywords: Cordierite, Ceramic Composite, Hexagonal Boron Nitride (h-BN),
Thermal Properties, Machinability, Zeolite

In this study, different proportions of h-BN were added to the cordierite composition
obtained from zeolite. The sintering behavior, some mechanical and thermal properties
of the samples obtained by sintering the compositions for different periods were
examined. Thanks to these features, it is aimed to use cordierite as an alternative
material to integrated circuit underlays and electronic packaging materials.

5%, 10%, 15%, and 20% h-BN was added to the cordierite composition prepared in
accordance with the determined stoichiometry to facilitate machinability and increase
thermal conductivity, and these compositions were coded as BN 5, BN 10, BN 15, and
BN 20, respectively. After powder preparation and shaping, the compositions were
sintered at 1350 ° C in 1 1t / min Argon (Ar) atmosphere for 60, 90, and 120 minutes.

The produced bulk materials were analyzed by XRD, SEM, and EDS, and their
sintering behavior was determined by determining the total firing shrinkage, density
measurement, apparent pore amount, and water absorption amount. Afterward, their
thermal properties such as specific heat, thermal diffusivity, and thermal conductivity
were examined, their workability was investigated by measuring their hardness.

Cordierite, spinel phase, glassy phase, and h-BN phase were detected in samples
sintered at all times, and it was observed that the cordierite in block form turned into
coaxial grains with the increase of h-BN phase. It was observed that the total firing
shrinkage and density decreased with the increase in h BN addition, and the amount of
visible pores and water absorption increased. When the three sintering times were
compared, it was concluded that 90 min sintering time is the ideal sintering time.

According to the results obtained from the thermal conductivity test, it was determined
that the BN 10 sample has the highest thermal conductivity value in all three sintering
times. As a result of the workability tests, it was determined that the hardness
decreased, and the machinability properties of the samples increased with the increase
of h-BN addition.

Xii



BOLUM 1. GIiRiS

Sinterleme ile yogun ve poroz, eritme ile cam ve cam seramik seklinde liretilen
kordiyerit, ¢esitli alanlarda kullanilan 6nemli oksit esasli bir seramiktir. Diisiik
dielektrik sabiti, yiiksek 6zdirenci, yiiksek termal ve kimyasal kararlilig1 ve ¢ok diisiik
termal genlesme katsayist nedeniyle son yillarda elektronik uygulamalar i¢in umut
verici bir malzeme haline gelmistir. Ozellikle, elektronik endiistrisinde geleneksel

olarak kullanilan alumina altliklara potansiyel alternatif bir malzemedir [1].

Dogada yaygin olarak mineral seklinde bulunmayan kordiyerit rezervleri endiistriyel
olarak ihtiyaci karsilayamadigi ve mevcut rezervlerde de demir oksit orani yiiksek
oldugu i¢in genellikle sentezleme ile elde edilmektedir. Sentezleme ile iiretimde farkli
hammaddeler ve kompozisyonlar ile g¢alisilabilmektedir. Literatiir arastirmalarinda
kordiyerit sentezi i¢in en sik kullanilan malzemeler kil, kaolen, talk, alumina ve
magnezit olarak belirtilmektedir [2]. Son yillarda zeolitten kordiyerit {iretimi {izerine

de arastirmalar yapilmaktadir.

Zeolitler, degigsken Si / Al oranlarina sahip sulu aliiminasilikatlardir. Ortak oksijen
atomlari ile bagli tetrahedral birimlerden olusan ii¢ boyutlu yapilara sahiptirler. Si veya
Al'nin merkezlerinde kalan bu birimler, molekiiler boyutlardaki kafesleri olustururlar.
Cok yonli fiziksel ve kimyasal 6zellikleri sebebiyle giderek 6nemi artan hem dogal

hem de sentetik zeolitler bulunmaktadir [3, 4].

Kordiyerit lizerine yapilan arastirmalar sadece farkli hammaddelerden iiretim {izerine
yogunlasmamistir. Ayn1 zamanda her tiirlii 6zelliklerini gelistirebilmek i¢in ¢esitli

katki maddelerinin ilavesi tizerine de ¢aligmalar yapilmaktadir. Bu katki maddeleri



arasinda TiO2, Bi2O3, CeO2 ve ZrO bulunmaktadir. Son yillarda katki malzemesi
olarak islenebilirligini ve termal ozelliklerini iyilestirmek amaciyla hegzagonal bor

nitriir (h-BN) kullanimi1 da arastirilmaya baslanmistir.

19. Yiizyilda ticari olarak iiretimine baslanan dogal halde bulunmadig: icin sentetik
olarak firetilen ve cesitli polimorflara sahip olan bor nitriir (BN), polimorflarinin
degisik fiziksel Ozelliklerinden dolayr farkli uygulamalarda kullanilmaktadir.
Kullanimda en ¢ok tercih edilen BN polimorfu h-BN ve kiibik bor nitriir (c-BN)’diir

[5].

Bu calismada, son yillarda lizerine arastirmalar baslatilan zeolitten kordiyerit iiretimi
gerceklestirilmis ve icerisine katki maddesi olarak farkli oranlarda h-BN katilmistir.
Zeolitten {retilen kordiyeritin termal ve islenebilirligine katki maddesi olarak

kullanilan h-BN ve oranlarinin etkisi incelenmistir.



BOLUM 2. KORDIYERIT

Kordiyerit, MgO-Al>03-SiO,> (MAS) sistemi igerisinde yer alan, bu sistemdeki en
onemli fazlardan biridir. Kimyasal kompozisyonu %13,78 MgO, %34,87 Al.Os,
%51,35 SiO2 ve stokiyometrik formiilii 2MgO.2A1,03.5Si0; olarak ifade edilmektedir
[6, 7].

Dogal kordiyerit, termal agidan baskalasim gecirmis killi kayaglarda bulunmaktadir.
Sentetik kordiyerit ise dar bir sinterleme araligina sahiptir ve 1300 °C iizerinde

sentezlenebilmektedir [8].

2.1. MgO-AL203-Si02 Faz Sistemi ve Kordiyeritin Polimorflar

Kordiyerit (2MgO.2Al1,03.5Si0>) ti¢ polimorf formda meydana gelir; hegzagonal
yiiksek sicaklik formu (a-kordiyerit veya indiyalit), ortorombik diisiik sicaklik formu
(B-kordiyerit) ve metastabil form (u-kordiyerit) seklindedir [9]. Tablo 2.1.°de
kordiyeritlerin polimorflari, polimorflarin kafes yapilar1 ve latis parametreleri yer

almaktadir.



Tablo 2.1. Kordiyeritlerin polimorflari, polimorflarin kafes yapilari ve latis parametreleri [10].

Polimorf Bilimsel Kristal Yapist  Latis Parametreleri
Adlandirma (nm)
o Yiiksek Sicaklik Hegzagonal a=0,9770
Kordiyeriti ¢ =0,9352
(Indiyalit)
B Diisiik Sicaklik Ortorombik a=0,9271
Kordiyeriti b =1,7062
¢=0,9339
n B Kuvars Cozeltisi Hegzagonal a=0,5200
¢ =0,5345

Bu polimorflar arasinda dogada en yaygin ve kararli olarak bulunan formun a-
kordiyerit (indiyalit) oldugu bilinmektedir ve 1000-1300 °C araliginda hizli
kristallesme ile meydana gelmektedir. Diger iki form ise daha az yaygin olmakla
birlikte sadece 6zel kosullar altinda hazirlanabilir. Kararli -kordiyerit, 830 °C'nin
altinda hidrotermal olarak, p-kordiyerit ise 925 °C'nin altinda camsi fazin
kristallesmesiyle metastabil olarak olusur ve sonrasinda bu sicakligin iizerinde
isitildiginda yavasca o formuna doner. u-kordiyeritin yapisal olarak B-spodiimene
benzer oldugu sdylenmektedir [11, 12]. Sekil 2.1.’de MgO-Al203-SiO2i¢lii faz sistemi
detayli bir sekilde goriilmektedir.
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Sekil 2.1. MgO-Al203-SiOz tiglii faz sistemi [7].

Merwin ve Rankin tarafindan kesfedilen kordiyerit faz1 MgO-Al.O3-SiO> iiglii faz
sistemi lizerinde yapilan ¢alismalar sonucunda kesfedilmistir. Bu bilesigin oksit ylizde
miktarlart MgO-Al203-SiO> tiglii faz sisteminde isaretlendiginde kordiyerit alanindan
uzakta kalir. Bu olgu, kordiyeritin uyumsuz bir faz oldugunu gosterir. Kordiyeritin
primer kristalizasyon alami bes farkli faz doniisiimii ile ¢evrili oldugundan ve
sinterleme araliginin dar olmasi nedeniyle, erime noktasinin (1455 °C) 25 °C altinda

tek fazl kordiyerit iiretimi zordur [13].

2.2. Kordiyerit Uretiminde Kullanmilan Hammaddeler

Kordiyerit iiretiminde hammadde olarak Kil, kaolinit, talk, andaluzit, stevensit,

diyatomit, steatit, gibbsit, sepiyolit, manyezit, profilit ve forsterit gibi bircok dogal



hammadde kullanilmigtir. Yapilan son c¢alismalarla zeolit de kordiyerit iiretiminde
kullanilmaktadir [8, 14, 15].

Kordiyerit, asagida bahsedilen malzemelerin  dogrudan  karistirilmasiyla

uretilebilmektedir.

- oksitler, hidroksitler ve karbonatlar gibi basit bilesikler;
- killer, talk, steatit, sepiyolit, spinel, mullit ve forsterit gibi ¢ift bilesikler;
- Klorit gibi ti¢li bilesikler.

En yaygin kullanilan karisimlar asagidaki gibidir:

- kil + talk + (aliimina + silika)
- kil + Mg (OH): + kiigiik katki maddeleri

Hedef stokiyometriye ulasmak igin bazen, farkli silika, aliimina veya magnezya

kaynaklar1 kullanilabilir [14].

2.2.1. Kaolinit

Hammaddeler arasinda kaolinit, kordiyerit seramik iiretmek igin yaygimn olarak

kullanilan dogal mineral olarak bilinir [16].

Aliiminyum silikat esasli bir mineral olarak bilinen kaolinit % 46,54 SiO2, % 39,50
Al;O3 ve % 13,96 H.O kompozisyonuna sahiptir. Gergekte ticari kaolinler, diger
minerallerin varlig1 ve kristal kafes icindeki diger elementlerin olasi ikameleri

nedeniyle yukaridaki analizden biraz farklidir [17].

2.2.2. Talk

Talk, kordiyerit tiretimi i¢in gerekli MgO ve SiO» ihtiyacini karsilamak i¢in kullanilir.
Kimyasal formiili 3Mg0.4Si02.H20 seklinde ifade edilmektedir. Magnezyum



ihtiyaci i¢in manyezit yerine talk kullanildiginda sinterleme sicakliginin 40 °C kadar
diistiigli gortilmistiir. Bununla baglantili olarak daha yogun ve iistiin 6zellikli

kordiyerit tirtinler elde edilmistir [10].

2.2.3. Manyezit

Manyezit yiiksek oranda periklas minerali icermektedir ve bu sebeple kordiyerit
iiretimde MgO kaynag1 agisindan dnemli bir yere sahiptir. Ila¢ sanayisi, agir sanayi
gibi farkli alanlarda kullanilmakta olan magnezyum bilesiklerinin hammadde kaynag:
manyezitlerdir. Ozellikle, manyezitin sinter manyezite doniisiimii saglanarak 1siya
kars1 dayanimli refrakter malzeme ftretilmektedir. Tirkiye, manyezit rezervi

konusunda diinyada 6nemli bir konumdadir [10, 18].

2.2.4. Aliimina

Oksit esasli seramik hammaddeler iginde tiiketimi en fazla olan hammadde aliiminadir.
Sertliginin, 1sisal kararliliginin, korozyon dayaniminin yiiksek olmasinin yaninda
maliyetinin de diisiik olmasi aliimina tiiketiminin artmasinda 6nemli bir rol
oynamaktadir. Farkli polimorflara sahip aliiminalar olmasina karsin, ticari olarak en

yaygin kullanilan a-AlOs’tiir [19].

2.2.5. Zeolit

Gilintimiizde ¢ok yonlii fiziksel ve kimyasal 6zelliklere sahip, 6nem arz eden hem dogal
hem sentetik zeolitler mevcuttur. Zeolitler, silisyum-oksijen (SiO4)* ve aliiminyum-
oksijen (AlO4)* tetrahedral geometrilerini tekrarlayan ii¢ boyutlu ag yapisina sahip
sulu aliimina silikatlardir. Zeolit olarak tanimlayabilmek i¢in (Si+Al) /O oraninin
1/2'ye esit olmasi gerekmektedir [3, 8]. Sekil 2.2.”de zeolitin tetrahedral geometrilerini

tekrarlayan yapisi1 goriilmektedir.



Sekil 2.2. Zeolitin tetrahedral geometrilerini tekrarlayan yapisi (kirmizilar oksijen, siyah noktalar ise Al veya Si

temsil etmektedir) [20].

Cok degisik tiirleri bulunan zeolit minerallerinin bazilari, lifsi, ¢ubuksu yapil
mordenit ve eriyonit mineralleridir. Bu minerallerin yapis1 dolayisiyla akciger zarinda
kanser yapict olan “mezotelyome” hastaligina sebep olabilmektedir. Arastirmalara
gore belirlenmis pek ¢ok zeolit minerali bulunmaktadir. Bunlarin i¢inde en bilinenleri;
sabazit, eriyonit, analsim, ferrierit, stilbit, mordenit, heulandit, filipsit ve

klinoptilolittir [21].

Zeolitlerin yapilari, bal petegi veya kafes goriiniimiinde olup bosluklar icermektedir.
Bu bosluklarda genellikle alkali ve toprak alkali metaller olan katyonlar ve su
bulunmaktadir. Bu katyonlar zeolit igerisinde zay1f baglarla baglandiklarindan dolay1
kolaylikla iyonlar1 degistirilebilmektedir. Bu sekilde zeolitler iyon degistirici olarak
kullanilabilmektedir. G6zeneklerde bulunan su molekiilleri 1sitma iglemi ile kolaylikla

zeolit yapisini terkedebilir veya tekrar adsorbe edilebilmektedir [21].

Yapisindaki Si/Al oranlari, icerdikleri katyon cinsi ve miktarlarindaki farkliliklara

ragmen 2.1.’de verilen formiil ile ifade edilebilir.

(M+*, M*2) 0.A1203.95i02. nH20 (2.1)



Burada M" bir alkali katyonu temsil etmektedir ve genellikle Na™ veya K*, nadiren de
Li* olur. M*? ise bir toprak alkali katyondur ve genellikle Mg*?, Ca*?, Fe*? nadiren de

Ba™2, Sr™? olur [22].

Bu calismada endiistride en ¢ok kullanilan zeolit tiirlerinden olan klinoptilolit
kullanilmistir. Klinoptilolit asidik camsi tiiflerden olusan sedimanter zeolit tiirlerinden
biridir. Genellikle montmorillonit, mordenit a-kristabolit, feldspat ve kuvars gibi
minerallerle birlikte bulunur. Aliimina silikat ¢atiya sahip olan klinoptilolitin yapisi
levha benzeridir. Her oksijen atomunun bir silikon ya da aliiminyum iyonu ile
baglandig1 yerler dogru bir tektosilikat olmamasina ragmen onlarin gene de levha

benzeri yapisal organizasyonu vardir. Klinoptilolitin ideal kimyasal formdilii ise;

(Kz, Naz, Ca)sz [AlsSi30072].24H20 (2.2)

Klinoptilolitin kimyasal formiiliinden goriildiigii gibi Na, K, Ca olmak {izere 3 farkli

tird vardir.

Klinoptilolit genis por boyutu, sicakliga son derece dayanimi, kimyasal nétral temel

yapistyla pek ¢ok uygulamalar i¢in oldukg¢a idealdir [23].

2.3. Kordiyerit Uretimi

Kati hal sinterlemesi veya sivi faz sinterlemesi ile yogun veya gbézenekli kordiyerit
seramikler {iretilebilecegi gibi, eritme yontemi ile de cam veya cam kordiyerit

seramikler elde edilebilir [24, 25].

Genellikle, ¢esitli uygulamalarda iyilestirilmis, homojen ozelliklere sahip tek fazli
kordiyerit kullanimi tercih edilmektedir. Boyle bir yapiya sahip kordiyerit seramigin
elde edilmesi i¢in maliyetli yontemler ve daha yiiksek sicakliklar gerekmektedir. Tek
fazli kordiyerit elde etmek icin kordiyerit stokiyometrisine gore hazirlanmis SiO,
Al;03 ve MgO'den olusan karisimin yiiksek sicaklikta kati hal sinterlemesi islemi
standart bir islem olarak kabul edilir [26]. Ancak, kati hal sinterlemesi ile kordiyerit
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tiretmek sinterleme araliginin ¢ok dar olmasi nedeniyle oldukc¢a zordur [1, 21, 27, 28].
Bu nedenle kordiyerit iiretiminde kullanilan sinterleme islemi genellikle sivi faz
sinterlemesidir. Bu sinterleme mekanizmasi ile kordiyerit tiretiminde kullanilan
hammaddeler dogal hammaddeler (kil, kaolin, zeolit vs.) olup sicaklik araligi 1200-
1400 °C arasinda degismektedir. Fakat bu yontemle iretilen kordiyeritte aliimina,
spinel, miillit ve camsi fazlar gibi gesitli ikincil fazlarin olusumu kaginilmazdir [29].
Dolayisiyla, dogal hammaddeler kullanilarak sivi faz sinterlemesi ile elde edilen
kordiyeritin karakteristigi, 6zellikle mekanik ozellikleri kristal faz ve ikincil fazlarin
miktar1 ile yakindan iligkilidir. Bu nedenle, arzu edilen ozellikler, en yiiksek

kristalligin saglandig1 stokiyometrik kompozisyonun segimiyle elde edilebilir.

Kordiyerit stokiyometrisine uygun hazirlanmig kompozisyonun ergitilip hizli bir
sekilde katilagtirllmasi veya bu islemin sonrast kontrollii kristalizasyon isleminin
gerceklestirilmesi ile Kkordiyerit cam veya kordiyerit cam seramik iiretmek de

mumkindiir.

2.4. Kordiyeritin Ozellikleri

Oksit esaslt bir miithendislik seramigi olan kordiyerit, diger oksit esasl seramikler
arasinda oldukcga diisiik bir yogunluga ve orta derecede diistik bir 1s1l iletkenlige
sahiptir. Kordiyeritler, diisiik termal genlesme katsayisi, diisiik dielektrik sabiti,
yuksek refrakterlik, yiiksek mukavemet ve miikkemmel sok direncine sahip
malzemelerdir [10, 26]. Bu yiizden son yillarda birgok uygulama i¢in aday olarak

gosterilmektedir.

2.4.1. Mekanik ozellikler

Diisik kirilma toklugundan dolayr mekanik ydnden problemlere meyilli olan
kordiyerit seramikler bazi uygulamalarda sorun teskil etmektedir. Bu nedenle mekanik
ozelliklerini daha da gelistirmek amaciyla farkli katki malzemeleri kullanimi {lizerine
aragtirmalar devam etmektedir [7, 24]. Tablo 2.2.”de kordiyerit seramiklerin mekanik

ozellikleri goriilmektedir.



11

Tablo 2.2. Kordiyerit seramiklerin mekanik 6zellikleri [30].

Mekanik Ozellikler Deger Birim
Yogunluk 2,3 (gr/cmd)
Sertlik 7,5 (Mohs)
Cekme Mukavemeti 40 (MPa)
Elastik Modiil 125 (GPa)
Egme Mukavemeti 90 (MPa)
Basma Mukavemeti 300 (MPa)
Poisson Orani 0,26 -
Kayma Modiilii 50 (GPa)

2.4.2. Elektriksel ozellikler

Kordiyerit seramikler alkali metal igermemeleri, diisiik yogunluklar1 ve silika
oranlarinin fazla olmasi sebebiyle dielektrik sabitleri diisiik olan malzemelerdir. Cam
seramikler de dahil olmak {izere, seramik esasli malzemelerin dielektrik ve yalitim
ozellikleri bakimindan son yillarda elektrik miihendisligi ve kati hal elektronigi

alanlarinda biiyiik 6l¢iide 6nem tasidigi bilinmektedir [7, 31].

Kordiyerit esash seramikler, diisiik dielektrik sabiti, diisiik termal genlesme katsayist,
yiiksek Ozdireng ve kimyasal stabilitesi gibi {istiin 6zellikleri ile farkli endiistrilerde
umut verici malzemeler olmuslardir [32]. Tablo 2.3.’te kordiyerit seramiklerin bazi

elektriksel ozellikleri goriilmektedir.

Tablo 2.3. Kordiyerit seramiklerin baz1 elektriksel 6zellikleri [33].

Elektriksel Ozellikler Deger Birim Test
Dielektrik Sabiti 4.7 (MHz) ASTM D150
Dielektrik Giicii 511 (kV/mm) ASTM D116

Elektriksel Direng 10% (Q.cm) ASTM D1829
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2.4.3. Termal ve 1s1l ozellikler

Termal genlesme katsayilarinin diisiik, refrakterlik Ozelliklerinin ve termal
kararliliklarinin kismen yiiksek ve termal sok direnglerinin yiiksek olmasi gibi
ozellikleri kordiyeritlerin endiistriyel bir malzeme olmasinda 6nemli rol oynamaktadir.
Ayn1 zamanda kordiyeritlerin ticari agidan 6nemli olmasinin sebepleri yiiksek ergime
sicakliklar1 ve yiiksek viskoziteleridir. Kordiyerit, yiiksek termal sok direncinin gerekli
oldugu yiiksek sicaklik uygulamalarinda 1250 °C’ye kadar yaygin olarak
kullanilmaktadir [34, 35].

Kordiyeritlerin 1s11 genlesme katsayilari, igerdikleri safsizlik ve yogunluguna bagh
olarak 0.7-2.7x10® °C! gibi bir aralikta degisim gdstermektedir. Seramik bir
malzeme biinyesinde bulunan kordiyerit fazi, 1s1l genlesmeyi direkt etkileyen bir
faktordiir. Kordiyerit fazi1 miktar1 ne kadar artarsa, termal genlesme katsayis1 da bu
miktara bagli olarak o kadar azalacaktir [7, 36]. Tablo 2.4.’te kordiyerit seramiklerin

bazi termal 6zellikleri goriilmektedir.

Tablo 2.4. Kordiyerit seramiklerin termal 6zellikleri [33].

Termal Ozellikler Deger Birim
Termal Genlesme Katsayisi 1,7-2,4 x 10 (1/°C)
Termal iletkenlik 3 (W/MK)
Maksimum Calisma Sicakligi 1371 (°C)

2.5. Kordiyeritlerin Kullanim Alanlar:

Bir miihendislik malzemesi olarak, elektrik, mekanik ve termal 6zelliklerinden dolay1
farkli alanlarda ve uygulamalarda kullanilanilabilen kordiyerit, sektérde 6nemli bir

yere sahiptir [37]. Asagida bazi uygulama alanlar1 yer almaktadir.

Diisiik dielektrik sabiti, yliksek termal ve kimyasal stabilite, cok diisiik termal
genlesme katsayis1 gibi 6zelliklerinin yani sira uygun islem maliyetlerinden dolay1
kordiyerit ve kordiyerit esasli cam seramikler mikroelektronik uygulamalarinda

kullanilmakta olan aliimina altliklara potansiyel bir alternatiftir.
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Kordiyerit ayrica, yiiksek sicakliklarda diistik termal genlesme katsayisi nedeniyle
olaganiistii termal sok direnci ile de dikkat ¢ekmektedir. Bu nedenle, termal stabilite
gerektiren uygulamalarda biiyiik bir potansiyele sahiptir. Dolayisiyla, termal genlesme
katsayilarinin diisiik ve termal iletkenliklerinin yiiksek olmasi sebebi ile hizli yakma

firinlarinda da tercih edilen bir malzemedir [38, 39].

Ustiin termal ozellikleri sebebiyle hizli sicaklik degisimlerinin yasandig
uygulamalarda kullanilan kordiyerit esasli petek seramikler, otomotiv Katalitik
konvertdrii, gaz tiirbini 1s1 esanjorleri ve yiiksek sicaklik firmlarinda kullanilan atese

dayanikli iiriinler i¢in katalizor altlik olarak tercih edilmektedir [40].

Essiz 6zelliklerinden dolayr kordiyeritin 6nemli uygulama alanlar asagida kisaca

Ozetlenmistir;

- Otomobil egzoz sistemlerinde katalist tasiyici,

- Erimis metaller i¢in filtre,

- Endistriyel firinlar i¢in raf,

- Elektrik 1siticilart i¢in tutucu,

- Gaz tlirbinleri icin 1s1 degistirici,

- Elektronik paketleme i¢in paketleme malzemesi,
- Metaller icin refrakter kaplamalar ve

- Entegre devre altliklari,

olarak kullanilmaktadir [29, 41, 42, 43].

Gilinlimiizde, entegre devre altliklar1 ve elektronik paketleme malzemeleri olarak
literatiirde gegen malzemeler Berilyum oksit (BeO), Silisyum karbiir (SiC), Aliimina
(Al203) ve Aliiminyum nitriir (AIN)’ diir. Bunlar igerisinde en yaygin kullanilan
Al03 olup ozellikleri daha da iyilestirilmis kordiyerit, maliyetinin uygunlugu ve

tiretim siirecinin kolaylig1 nedeniyle Al,O3’a rakip bir malzeme olabilir [44, 45, 46].
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Ornegin; yiiksek bir elektriksel bant araligina sahip ve islenebilirligi kolaylastiran h-
BN ilavesi ile kordiyeritin termal iletkenlik 6zellikleri iyilestirilerek entegre devre
altliklar1 ve elektronik endiistrisinde paketleme malzemesi olarak kullanimina elverisli

bir hale getirilebilecegini diisiinmekteyiz.

Nitekim bu malzemelerden beklenilen 6zellikler yiiksek mukavemet, iyi yalitim, iyi
termal iletkenlik, yiiksek 1s1 direnci, diisiik termal genlesme katsayisi ve 1yi kimyasal
stabilitedir [47]. Tablo 2.5.’te entegre devre altliklar1 ve elektronik paketleme

malzemesi olarak kullanilan bazi malzemelerin 6zellikleri yer almaktadir.

Tablo 2.5. Entegre devre altliklar1 ve elektronik paketleme malzemesi olarak kullanilan bazi malzemelerin oda
sicaklhigindaki ozellikleri [48, 49].

Ozellik Birim AIN ALO; BeO SiC

Termal Iletkenlik W/mk 100-170 20 250 270

Termal Genlesme Katsayist (20-400 °C) 10¢/°C 4,3-4,6 6,7-7,3 7,5-8,0 3,7

Dielektrik Sabiti - 8,8 8,5 6,5 40
Dielektrik Mukavemet kV/mm 14-17 10 10 0,07
Yogunluk g/cm’? 3.3 3,9 2.9 3,2

Sinterleme Sicakligt °C 1800 1500 - 2000




BOLUM 3. HEGZAGONAL BOR NiTRUR

3.1. Bor Nitriiriin Kristalografik Yapilan

Bor nitriir (BN) kendi basina dogada karsilig1 olmayan bir bilesiktir. Ilk olarak 1842
senesinde hegzagonal bor nitriir tiretimi gergeklestirilmis ve sonrasinda ¢esitli bor
nitriir sentezleri yapilmistir. Bor nitriir, malzeme bilimi ¢atis1 altinda onemli bir
konudur. Bor ve azotun farkli baglanma davranislar1 sergilemesiyle birgok farkli

formda bor nitriir tiretilebilmektedir [50].

Bor nitriiriin bilinen kristalografik yapilari, hegzagonal bor nitriir (h-BN), rombohedral
bor nitriir (r-BN), wiirtizik bor nitriir (w-BN) ve kiibik bor nitriir (k -BN)’ diir. Ayrica
bu yapilara ek olarak amorf ve turbostatik yapilari da mevcuttur [51]. Sekil 3.1.” de c-
BN, w-BN, r-BN ve h-BN kristal yapilar1 goriilmektedir.

Kiibik ve wiirtizik bor nitriir, bor ve azot atomlar1 arasinda tetrahedral sp® baglarina
sahiptir. sp? bagindan olusan atomik diizlemin bir araya gelmesi sonucunda ise bor ve

azot atomlar1 arasinda hegzagonal bor nitriir ve rombohedral bor nitriir olusmaktadir.

Kristallografik agidan baktigimizda, wiirtizik bor nitriir hegzagonal simetri sistemine
sahiptir. Fakat wiirtizik bor nitriir yapisi, bor nitriir polimorf ailesinde termodinamik
olarak dengesiz bir form olarak bilinmektedir. Bu yiizden sp? katmanli yapisina sahip

bor nitriir hegzagonal olarak adlandirilmaktadir [52].
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f

Sekil 3.1. BN o6nemli kristal yapilarinin sematik gosterimi (Kirmizi ve mavi kiireler bor ve azot atomlarinin
pozisyonunu gosterir. Siyah ¢izgilerle ¢izilen kutular birim hiicrelerdir. Dikey mavi noktali ¢izgiler her

bir BN tabakasindaki relatif pozisyonlari ifade eder.) [52].

Her bir bor nitriir formunun sahip oldugu 6zellikler kristal yapisina gore degisiklik
gosterir. En yaygin olarak bilinen bor nitriir formu kiibik ve hegzagonal bor nitriir olup,
her ikisinin de 6zelligi kristal yapr benzerliginden dolay1 karbon kristal yapilarinin
ozelliklerini ¢agrigtirir. Her ikisi de iistiin 6zellikleri bakimindan kendilerine bir ¢ok

kullanim alan1 saglamaktadir [52].
3.2. Hegzagonal Bor Nitriiriin Ozellikleri

Cogu zaman h-BN seklinde ifade edilen hegzagonal bor nitriir a-BN veya g-BN
(grafitik-BN) olarak da adlandirilmaktadir. Grafit kristal yapisina benzer bir yapida
olan hegzagonal bor nitriir 6nemli bir mithendislik seramigidir. Sekil 3.2.’de grafit ve

hegzagonal bor nitriiriin benzer yapilar1 goriilmektedir.
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Hegzagonal bor nitriiriin atomik diizlemi bor ve azot atomlarinin olusturdugu altigen
halkalardan meydana gelmektedir. Halkalar1 olusturan atomlar arasinda kuvvetli
kovalent baglar vardir. Kuvvetli kovalent baglarla olusturulan halkalardan meydana
gelen tabakalar arasinda ise zayif Van der Waals baglari bulunmaktadir. Tabakalar
arasindaki baglarin zayif olmasi diizensiz tabakalasmaya sebep olmakta ve bu da
termal sok direncini 6nemli derecede arttirmaktadir. Bu 6zel kristal yap1 bor nitriire

bir dizi benzersiz 6zellik saglamaktadir [5, 51, 53].

Kovalent Baglar
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Hegzagonal Bor Nitriir Grafit

Sekil 3.2. Hegzagonal bor nitriir ve grafitin benzer yapilar1 [54].

h-BN cogunlukla AA istifleme seklini gosterir; yani alt tabakadaki azot atomu {ist
tabakadaki bor atomunun iistiine yerlesir. Diizlemdeki h-BN’nin kafes sabiti (2,50 A)
grafitten (2,46 A) biraz daha biiyiiktiir. Her iki malzemenin ¢ eksenlerinin kafes
sabitleri birbirine yakindir (h-BN: 6,661 A ve grafit: 6,708 A). Bu benzer kristal yap1
grafitte oldugu gibi hegzagonal bor nitriire de yaglayic1 6zelligi kazandirmaktadir.
Diisiik ve yiiksek sicakliklarda kati1 yaglayict olarak kullanilabilen h-BN diisiik
stirtinme katsayisina sahip yumusak bir malzemedir. Elektriksel olarak yalitkan ve

termal olarak iletkenlik 6zelligi gosteririr. Dolayisiyla hegzagonal bor nitriiriin en
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onemli 6zellikleri, elektriksel yalitkanlik termal iletkenlik ve kat1 yaglayiciliktir [54-
56].

Hegzagonal bor nitriir esasli malzemeler, sahip olduklar: yiiksek 1s1l iletkenlik, yiiksek
kimyasal dayanim, yiliksek erime noktasi, yiiksek elektrik direnci ve diisiik 1s1l
genlesme katsayis1 gibi 6zellikleri ile ytliksek sicaklik uygulamalarinda kullanilabilen
oksidasyona dayanikli malzemelerdir [5, 44]. Cogu malzeme ile karsilastirildiklarinda;
yogunluklar1 diisiik, islenebilirlikleri kolay, elektrik yalitkanlig1 iyi, 1s1l iletkenligi
yiiksek malzemeler olarak karsimiza ¢ikmaktadir. Ozellikle ilgi ¢ekici olan dielektrik
ozellikleri, alimina ile karsilastirildiginda daha iyidir. Hegzagonal bor nitriiriin

dielektrik sabiti aliiminanin yarist kadardir [5, 44, 57].

Yaglayicilik 6zelligi gosteren hegzagonal bor nitriir diisiik siirtiinme katsayisina sahip
olup bu 6zelligini 900 °C’ye kadar koruyabilmektedir. Grafit ve molibden disiilfiir gibi
kat1 yaglayicilar ise diisiik sicakliklarda yanarak 6zelliklerini yitirebilmektedir [57].
h-BN’nin tipik 6zellikleri Tablo 3.1.’de yer almaktadir.

Tablo 3.1. Hegzagonal bor nitriiriin tipik ozellikleri [54].

Ozellikler Deger Birim
Yogunluk 2,3 (g/cm?d)
Young Modiilii 32-70 (GPa)
Termal Genlesme Katsayisi 2,9x10°¢ (a ve b ekseninde)

4,0x10°® (c ekseninde) ()
Termal letkenlik 62 (a ve b ekseninde)

(WI(mk))

1,5 (c ekseninde)
Dielektrik Sabiti 3~4
Ozdireng 108-10° (©.cm)
Siirtinme Katsayist 0,2-0,7

Erime Sicakligt 2700 (°O)
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3.3. Hegzagonal Bor Nitriiriin Kullanim Alanlan

Hegzagonal bor nitriir (h-BN), benzersiz 6zellik kombinasyonunun vermis oldugu
avantajlariyla bir¢ok uygulamada kullanilan ¢ok yonli bir malzemedir. Miikemmel
mekanik ve termal 6zelliklikleri ve kimyasal kararlilig1 ile bazen bir yalitkan bazen de
genis bant aralikli bir yari iletken olarak kullamilabilir. Ornegin; elektronik
endiistrisinde yiiksek frekanslarda ve genis bir sicaklik araliginda ¢alisan bir dielektrik
malzemesidir. Mikro devrelerin diclektrik altliklar, plazma cihazlarinin seramik
parcalar1 ve yiiriiyen dalga tlipliniin seramik elamanlar1 i¢in Onemli bir pota
malzemesidir. Inert bir atmosferde 2200 °C’ye kadar vakumla calisan yiiksek sicaklik

firinlar1 i¢in refrakter malzeme olarak da kullanilabilir [44, 58, 59].

Saf veya kompozit olarak iiretilmis h-BN parcalar yiiksek sicakliklarda o6zel
uygulamalar i¢in uygundur. Oksijen sensorlerinde kullanilan gaz contalari, yiiksek
sicaklik firinlar icin gerekli bazi pargalar, erimis camlar ve metaller i¢in kullanilan
potalar, ince serit dokiim i¢in yan barajlar ve aliiminyum icin buharlastirma

kayikeiklari en yaygin kullanim alanlaridir [60].

Hegzagonal bor nitriir (h-BN) takviyeli kompozitler, yiiksek teknoloji uygulamalari
icin gelistirilmis malzemelerdir. Yiiksek 1s1 direnci ve oksijene karsi kararliligi
nedeniyle ilging bir yap1 malzemesidir. h-BN tozlar1, seramik parcalarin {iretiminde ve
kaplamalarda yaglayici gorevinde yaygin olarak kullanilir ve tim uygulamalarda

yiiksek sicakliklara kadar kullanima uygundur [61, 62].

Yiiksek sicakliklarda stabilitesi ve 1800 © C'ye kadar karbon ve karbon monoksite kars1
kimyasal inertliginden otiirli, h-BN refrakter malzeme olarak da kullanilmaktadir.
h-BN toz formu yiiksek sicakliklarda yaglama 6zelligi ile de genis bir kullanim alanina
sahiptir. Ayrica yaglayicilik 6zelliginden dolay1 asinmay1 azaltmak amaciyla cesitli

alasim ve seramik malzemelere katki maddesi olarak da katilir [51, 62, 63].

Yiizey kaplamalarinda inert 6zelligi, yapismama ve yiiksek oksitlenme direnci ile de

h-BN tercih edilen bir malzemedir. Dokiimde kullanilan kaliplarin yiizeyinde h-BN
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kaplama tercih edilmesiyle kalip ile malzeme arasinda gerceklesen reaksiyonlar ve
yapigma en aza inmis olur ve buna bagli olarak kolay ayrilma gerceklesir. Sonug olarak
kalip dmrii uzar ve is hizi artmis olur. Organik veya organik olmayan baglayici igeren
h-BN kaplamalar, baglayici igermeyen kaplamalarla karsilastirildiginda ¢ok iyi
derecede islenebilirlik 6zelligi gostermektedir. Fakat kullanim sicakliklar1 ve safliklari
baglayici igermeyen kaplamalara gore diisiiktiir [51, 63]. Asagida h-BN’nin bazi

kullanim alanlar1 maddeler seklinde 6zetlenmistir.

- Yiksek sicaklik aksamlarinda kat1 yaglayici,

- Cam metal kaliplar1 i¢in kalip yaglayicisi,

- Aktif dolgu malzemesi ve plastiklestiricisi,

- Yiiksek sicaklik gresleri ve yag katkisi,

- Yiksek basinglar iletici ilave maddesi,

- Metal lizerine kaplama,

- Grafit sicak pres kaliplarinda kaplama,

- Isitic1 elemanlarda yalitkan elamani,

- Metal ve cam eritme krozesi olarak,

- Siirekli kaliplamada break ring elamant,

- Yiiksek sicaklik elektrik firinlart ekipmani,

- Magnetohidrodinamik aletlerde yapisal iinite,

- Radar anten ve camlarinda dielektrik parca,

- Yiiksek ve diisiik frekans cihazlarinda yalitkan,

- Plazma jet firinlari, iyon motorlarinda yalitkan,

- Numune tutucu, kalip altlig1, 1s1 elemanlari ve transistor devre,
- Sivi metaller i¢in pompa ekipmanlari, boru ve noziil,

- Isil giftler1 i¢in koruyucu tiip ve yalitkan eleman,

- Otomatik kaliplama elemanlarinda koruyucu ekipman,

- Niikleer reaktorlerde ntron absorblayici

olarak kullanilmaktadir [56].



BOLUM 4. DENEYSEL CALISMALAR

4.1. Calismanin Amaci

Bu ¢alismanin amaci, entegre devre altliklar1 veya elektronik paketleme malzemesi
olarak kullanilan malzemelere alternatif olabilecek h-BN katkili kordiyerit kompozit
tiretebilmek ve iretilen kompozitleri karakterize etmektir. Ayn1 zamanda h-BN katki
oranlarinin ~ kompozitlerin  termal iletkenligine ve islenebilirligine etkisini

incelemektir.
4.2. Calisma Prosediirii

Caligmalarda SiO2 kaynagi olarak zeolit, stokiyometriyi saglayabilmek amaciyla saf
Al;03 ve saf MgO kullanilmistir. %90 klinoptilolit, %5 feldispat, %5 kristobalitten
olusan kompozisyona sahip olan dogal zeolit Tirkiye’de bulunan ZEOMEC
firmasindan temin edilmistir. Kullanilan zeolitin kimyasal igerigi Tablo 4.1.’de yer
almaktadir. %99,9 saflikta Al2O3 ve MgO tozlar1 ise Alfa Easer firmasina aittir. Aynm
sekilde katki malzemesi olarak kullanilan %99 safliktaki h-BN tozu da Aldrich

firmasindan satin alinmistir.

Tablo 4.1. Kullanilan zeolitin kimyasal i¢erigi
Bilesim (% Agr.)

SiOz A|203 Na,O K>,0 Fe,O3 CaO MgO Ti02 MnO
76,972 13,123 0,188 4,631 1,669 2,383 0,935 0,099 0,01

Sekil 4.1.°’de c¢alisma esnasinda takip edilen islemlerin sirasi sematik olarak

goriilmekte ve islem detaylar1 agagida yer almaktadir.



Sekil 4.1. Calisma esnasinda takip edilen islemlerin sematik gosterimi
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4.2.1. Mekanik aktivasyon ile toz hazirlama

Calismalarda kullanilan zeolit 6giitiilmiis ve 75 um’lik elek ile elenerek elek alt1 tozlar
kullanilmistir.  Zeolitin kimyasal kompozisyonu dikkate alinarak kordiyerit
stokiyometrisi i¢in gerekli hesaplamalar yapilmis, hesaplamalara uygun zeolite, MgO
ve AlxOsz tozlan tartilarak karistirilmigtir. Karigim, sinterlemenin kolaylasmasi ve
reaktivitenin arttirllmasi1 amaciyla mekanik aktivasyon islemine tabi tutulmustur.
Mekanik aktivasyon islemleri Fritsch marka, Planetary Mono Mill Pulverisette 6
model gezegensel degirmende gergeklestirilmistir. Degirmen haznesine toz/bilye orant
agirlikga 1/20 olacak sekilde 15 gr karisim tozu konulmus ve {lizerine 10 mm ¢apinda
WC (tungsten karbiir) bilyeler ilave edilmistir. Onceki tecriibelere dayamilarak cihaz

600 devir/dk’da 60 dk siire ile ¢alistirilarak tozlar mekanik olarak aktive edilmistir.

4.2.2. Mekanik olarak aktive edilen kompozisyona h-BN takviyesi

h-BN kat1 yaglayici bir malzeme oldugundan mekanik aktivasyon cihazinin haznesine
ve bilyelerine stvanmamasi igin karisima sonradan ilave edilmistir. Tlaveler agirlikca
%S5, %10, %15 ve %20 oranlarinda yapilmis ve her kompozisyon sirasiyla BN 5, BN
10, BN 15 ve BN 20 olarak kodlanmistir. Hazirlanan toz karigimlarinin
homojenizasyonu icin bilyeli degirmen kullanilmistir. Karistirma kaplar1 igerisine
toz/bilye orani 1/6 olacak sekilde toz ve zirkonya (ZrO2) bilyeler konulmus ve iizerine
30 ml etanol (Merck firmasi) ilave edilmistir. 100 devir/dk ile galistirilan degirmende
karistirma islemi 24 saat siire ile yapilmistir. Homojenizasyon igin yapilan yas 6glitme

sonrasti tozlar 100 °C’de 24 saat siire ile etiiv i¢erisinde kurutulmustur.

4.2.3. Bulk malzeme iiretimi

Toz hazirlama islemlerinden sonra elde edilen farkli oranlardaki h-BN takviyeli
karisim tozlari 2 tonluk yiik altinda tek yonlii preslenerek sekillendirilmistir. Baglayici
olarak saf su kullanildig1 igin sekillendirilmis numuneler Binder marka etiivde 100
°C’de 20 saat siire ile kurutulmustur. Kurutma sonras1 numuneler, maksimum 1600

°C’de calisilabilen Protherm marka atmosfer kontrollii tiip firinda sinterlenmistir.
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Firinin 1sitma ve sogutma hiz1 5 °C/dk olarak programlanmais, sinterleme islemi 1350
°C’de 60, 90 ve 120 dk olmak iizere ii¢ farkli siirede gerceklestirilmistir. Sinterleme
boyunca firin igerisine inert atmosfer saglayabilmek i¢in Artok firmasindan temin

edilen saf argon 11t/dk gaz debisinde siirekli olarak beslenmistir.

4.3. Karakterizasyon Islemleri

4.3.1. Metalografik hazirhk

Uretilen numunelerin fazlarm tespit etmek ve mikroyapilarini inceleyebilmek igin
karakterizasyon calismalarina 6n hazirlik olarak klasik metalografik islemler
(swrastyla, zimparalama, parlatma ve daglama) uygulanmistir. Zimparalama
islemlerine 320 grid’lik zzimparadan baslanarak, sirasiyla 400, 600, 800, 1000 ve 1200
grid’lik SiC zimparalar ile devam edilmistir. Zimparalanmis numuneler 0,05 pm’lik
alumina soliisyonu ile parlatilmistir. Parlatilmis numuneler son olarak, %5’1lik HF asit
cozeltisi kullanilarak 1 dk siire ile daglama islemine tabi tutulmustur. Daglanan
numunelerin faz analizleri X-Isin1 Difraktometresi (XRD), mikroyapisal incelemeleri
Taramal1 Elektron Mikroskopu (SEM) ve noktasal analizleri ise Enerji Dagilimli X-
Isi1 Spektroskopisi (EDS) ile gerceklestirilmistir.

4.3.2. XRD analizleri

Sinterlenmis numunelerin faz analizleri Cu-K, (A=1,54056 A) radyasyonu ile ¢alisan
RIGAKU D/MAX/2200/PC marka cihaz ile 5-90° 20 tarama araliginda
gerceklestrilmistir.

4.3.3. Taramal elektron mikroskobu (SEM-EDS) incelemeleri
Metalografik olarak hazirlanan malzemelerin mikroyapilar: farkli biiylitmelerde SEM

ile incelenmis ve EDS analizleri yapilmustir. Incelemelerde JEOL-JSM 6060 LV

marka taramali elektron mikroskobu kullanilmistir.
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4.3.4. Toplam pisme kiiciilmesinin tespiti

Elde edilen numunelerde meydana gelen toplam pisme kiigiilmesi Denklem 4.1’de
verilen formiil yardimiyla hesaplanmistir. Olgiimler 4’er numuneden yapilmis ve

aritmetik ortalamalar1 alinmustir. Olgiimlerde dijital kumpas kullanilmistir.

Toplam Pisme Kiiciilmesi = (lol_lp)x100 4.1)

0

Burada;
ly : Presleme sonrast numune ¢ap1 (mm)

L, : Sinterleme sonrasi numune ¢ap1 (mm)’dir [23].
4.3.5. Yogunluk ol¢iimleri

Etlivde 100 °C’de 2 saat siire ile kurutulan numunelerin kuru agirhig: tartilip (W,),
uygun boyutta bir cam beher igerisine birakilmis ve beher numunenin yarisina kadar
temas edecek sekilde saf su ile doldurulup 5 dakika beklenmistir. Sonrasinda
numunelerin tamami su i¢inde kalacak sekilde behere su ilavesi yapilmis ve beher
1sitictya yerlestirilmistir. Beher, kaynama baglangicindan itibaren 5 dakika sonra
1siticidan aliarak sicakligi oda sicakligina gelene kadar bekletilmistir. Oda sicakligina
sogutulmus numunelerin saf su igerisinde askidaki agirligi (W) tespit edilmistir.
Sudan ¢ikarilan numunelerin yiizeylerindeki 1slaklik A4 kagidi ile alinmis ve
agirliklar1 (W) oOlglilmiistiir. Yapilan tartimlar neticesinde Denklem 4.2°de verilen

formiil yardimiyla numunelerin yogunluklar (d;) hesaplanmaistir.

Wa

Bulk Yogunluk (dy) = (—2—)xd, 4.2)
c—Whp

Burada; dg, tartimda kullanilan sivinin (saf su) yogunlugu olup termometre ile 6l¢iilen
sicakliktaki yogunlugu dikkate alinmistir. Yogunluk Olclimlerinde 3’er numune

kullanilmis ve 6l¢iimlerin aritmetik ortalamasi alinmistir.
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4.3.6. Goriiniir gozenek miktarinin tespiti

Yogunluk olgiimleri sonrasi elde edilen verilerden yararlinilarak Denklem 4.3’te

verilen formiil ile goriiniir gozenek miktar1 yilizde olarak hesaplanmustir.

We—Wy

Gorunir Gozenek Miktart (%) = (W W
c™"Wb

)x100 (4.3)

4.3.7. Su emme testi

100 °C’de etiivde kurutulup oda sicakligina sogutulmus numunelerin agirliklar
Olciilmiis (W), sonrasinda numuneler uygun bir kaba yerlestirilerek tamami su
icerisinde kalacak sekilde saf su ile doldurulmustur. 24 saat saf su igerisinde bekletilen
numunelerin ylizeyleri hafif bir sekilde A4 kagidi ile kurulanmis ve agirlik dl¢timleri
yapilmustir (W,). Olgiimler sonucunda elde edilen veriler kullanilarak Denklem 4.4
vasitastyla numunelerin su emme miktarlar yiizde olarak hesaplanmistir. Su emme

testinde 3’er numune kullanilmig ve degerlerin aritmetik ortalamasi alinmistir [23].
Su Emme Miktart (%) = (*£4)x100 (4.4)
k

4.3.8. Termal difiizivite degerlerinin ve termal iletkenlik katsayisinin belirlenmesi

1350 °C sinterleme sicakliginda 60, 90 ve 120 dk boyunca sinterlenmis numunelerin
termal diflizivite katsayis1 degerleri, her adimda 25 °C sicaklik artis1 olacak sekilde
300 °C’ye kadar Netcsh marka LFA447 model cihaz yardimiyla flag yontemi ile
dl¢iilmiistiir. Olgiim dncesinde numuneler zimparalanarak, numune tutucusuna uygun
incelige ve paralellige getirilmistir. Xenon 1181 enerji emilimini ve sicaklik
dedektoriine IR radyasyonu yayilimmi saglamak amaciyla numunelerin alt ve {ist

ylizeyleri grafit ile kaplanmig ve termal difiizivite degerleri belirlenmistir.

Flas yontemi, yiiksek sicakliklarda ve hizli 6l¢lim alabilmesi ve ayn1 zamanda basit

geometride kiiciik numunelerin kullanilabilmesi gibi avantajlartyla tercih edilen bir
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yontemdir. Bu yontemde, Xenon flag lambas1 kaynagindan iiretilmekte olan ytiksek
yogunluga sahip ani 1s1 sinyalleri numunenin alt yiizeyinden emilip 6n ylizeyine
iletilen sicaklik artis;, IR dedektdrii vasitasiyla olgiilmektedir. Istenilen sicakliga
ulasilincaya kadar numunenin Olgiilen sicaklik verileri, bilgisayar tarafindan
kaydedilip termal difiizivite katsayis1 degerleri elde edilmektedir. Termal difiizivite

katsayis1 (@), numune kalmhigr (d) ve 1s1 transfer yar siiresi (ty/,) degerleri

kullanilarak Denklem 4.5’te verilen formiil ile hesaplanmaktadir [64].

_1,37xd?

TTXt1
2

x 100 (4.5)

Termal difiizivite katsayis1 degerlerinin tespiti sonrasinda, termal iletkenlik katsayisi
Proteus LFA Analysis programi vasitasiyla belirlenmistir. Program kullanilarak termal
iletkenlik katsayisinin hesaplanabilmesi i¢in numune yogunlugu ve Olgiim
gerceklestirilen sicakliktaki spesifik 1s1 degerlerinin bilinmesi gerekmektedir. Bu
degerlerle iligkili olarak Denklem 4.6’da verilen formiil vasitasiyla programda termal
iletkenlik katsayisilar1 hesaplanir [64, 65].

k=axpxC(, (4.6)

Burada;

k : Termal iletkenlik (W/m.K)
a  :Termal difiizivite (m?/s)

p . Yogunluk (kg/m?)

: Spesifik 1s1 (J/(kg.K))

4.3.9. Spesifik 1s1 degerleninin belirlenmesi
Spesifik 1s1 degerlerinin belirlenebilmesi igin diferansiyel taramali kalorimetre (DSC)

analizi yapilmis ve analizde NETZSCH marka 200F3 model bir cihaz kullanilmistir.

Bu cihaz vasitasiyla ayni sicaklikta, farkli siirelerde sinterlenen 4 farkl bilesime sahip
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olan numuneler 6giitiilmiis ve her birinin azot atmosferinde 5 °C/dk 1sitma hiziyla 300

°C’ye kadar olan Cp degerleri belirlenmistir.

4.3.10. Sertlik ol¢iimii

Sertlik degerlerinin 6l¢iimii piramit elmas ug ile gergeklestirilmis ve Ol¢iimlerde
LEICA VMHT MOT marka bir cihaz kullanilmistir. Uygulanacak yiik, izde catlak
olusturmayacak ve koOsegenlerin net bir sekilde goriilmesini saglayacak sekilde
deneme ile belirlenmis ve numunelere 10 saniye siire ile 500 gram yiik uygulanarak
Denklem 4.7°de verilen formiil vasitasiyla sertlik degerleri hesaplanmustir. Olgiimler
numunenin farkli bolgelerinden miimkiin oldugu kadar ¢ok sayida yapilmis ve elde

edilen degerlerin aritmetik ortalamasi alinmistir.

_1.8544P
=

HV (4.7)

Burada; d izin taban kdsegen uzunlugu (mm) ve P ise kg olarak uygulanan yiiktiir [23].

4.3.11. islenebilirlik testi

Elde edilen sinterlenmis numunelerin islenebilirlik testi 3 mm elmas uclu matkap
kullanilarak 100 devir/dk hiz ile 10 sn boyunca 10 N kontrolsiiz yiik uygulanmasi ile
gerceklestirilmistir. Delme islemi sonrasi olusan caplar1 ve derinligi 6lgmek icin 3D
profilometre (KLA Tencor P6) imajlar1 kullanilmistir. Elde edilen sertlik degerleri
kullanilarak Denklem 4.8’de verilen formiil vasitasiyla islenebilirlik parametresi
hesaplanmustir [66, 67]. Islenebilirlik i¢in gerekli enerjiyi hesaplamada ise Denklem

4.9’da yer alan formiilden yararlanilmistir [66].

m = 0.643 — 0.122HV (4.8)
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Burada; m islenebilirlik parametresi ve HV ise vickers sertlik degeri olup birimi

GPa’dir.

W = Hy?® (4.9)

Burada i, islenebilirlik igin gerekli enerji miktari (J/mm?®) ve H,, vickers sertlik degeri

olup birimi GPa’dir.



BOLUM 5. BULGULAR VE TARTISMA

Glinlimiizde hizli ilerleyen seramik sektdriiniin en 6nemli hammaddelerinden biri
silikadir. Seramik sektdriindeki ilerlemelere bagli olarak diinya silika rezervlerinin
azalmasi, seramik sektoriinde silika kaynagi olarak farkli hammaddelerin kullanimin
zorunlu kilmaktadir. Dolayisiyla son yillarda arastirmacilar, silika igeren cesitli
seramik parcalarin farkli hammaddelerden iiretimi iizerine odaklanmistir. Bu

calismada da bu amagla farkli bir hammadde olarak zeolit kullanilmustir.

Zeolitler lilkemizde biiylik rezervler halinde bulunan, isletilmesi kolay ve ucuz olan,
son yillarin 6nemli hammaddeleri arasinda yer alan sulu aliimina silikat esasli dogal
hammaddelerdir. Deneysel ¢aligmalarda kordiyerit iiretimi i¢in Tablo 4.1.’de kimyasal
analizi verilen ZEOMEC firmasindan temin edilen zeolit, silika kaynagi olarak
kullanmilmistir. Bilindigi ilizere kordiyerit stokiyometrisi agirlikga %13,78 MgO,
%34,87 AlO; ve %51,35 SiO: igcermektedir. Tablo 4.1. incelendiginde bu
stokiyometriye gore MgO ve AlOz miktarmin yetersiz oldugu goriilmektedir.
Dolayisiyla stokiyometriye gore hesap yapilarak, zeolite, MgO ve AlOs ilave
edilmistir. Partikiil boyutunu kiigliltmek ve reaktiviteyi arttirmak, bdylece
sinterlenebilirligi kolaylastirmak amaciyla zeolit, Al2O3 ve MgO karisim1 mekanik
aktivasyona tabi tutulmustur. Bu ¢alismanin bir diger amaci, iiretilen kordiyeritin
glinimiizde entegre devre altliklar1 ve elektronik paketleme malzemesi olarak
kullanilan malzemelere alternatif bir malzeme olabilmesidir. Bunun igin
islenebilirligini  kolaylastirmak ve termal iletkenliini arttrmak amaciyla
stokiyometriye gore hesaplanan ve mekanik aktivasyon uygulanan kordiyerit

bilesimine %35, %10, %15 ve %20 oraninda h-BN ilave edilmistir.

Toz hazirlama sonrasinda On c¢alisma olarak 1250, 1300, 1350 ve 1400 °C’de

numuneler 1 saat siire ile sinterlenmistir. Sinterleme sonrasi yapilan karakterizasyon
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caligmalar1 neticesinde h-BN ilave edilen numuneler i¢in 1250 °C ve 1300 °C’in
yetersiz kaldigi, az katkili h-BN ilaveli numunelerde ise 1400 °C’ nin asir1 bir
sinterleme sicakligi oldugu belirlenmistir. Sadece kordiyerit stokiyometrisine sahip
olan numunelerin optimum sinterleme sicakligi ise 1250 °C olarak tespit edilmistir.
Dolayisiyla bu numunelerin 6zelliklerinin digerleri ile karsilastirilmast miimkiin
olamamistir. Katkili numuneler i¢in optimum sinterleme sicakligi 1350 °C olarak
belirlenmis ve bu sicaklikta sinter siiresi denemeleri yapilmistir. 1350 °C’de 60, 90 ve
120 dk stire ile sinterlenen numunelerin makro goriintiileri Sekil 5.1.°de yer almaktadir.
Koyu gri renge sahip olan numunelerin renginin h-BN ilavesindeki artisla birlikte

acilmaya ve beyaza donmeye basladig1 dikkat ¢ekmektedir.
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Sekil 5.1. 1350 °C’de 60, 90 ve 120 dk siire ile sinterlenen numunelerin makro goriintiileri
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5.1. Yapisal Karakterizasyon

5.1.1. XRD analiz sonuclar

1350 °C’de 60, 90 ve 120 dk siire ile sinterlenmis numunelerde fazlar tespit etmek
amacityla XRD analizi yapilmis, elde edilen sonuglar Sekil 5.2-4.’te sirasiyla
verilmistir. Her ii¢ sekil incelendiginde, tiim siirelerde ana faz olarak kordiyerit
goriilmektedir. Numunelerde kordiyeritin yani sira spinel ve ¢ok az miktarda amorf faz
bulunmaktadir. Bu fazlarin yani sira yapiya ilave edilen h-BN fazi da kompozisyonda
yer almaktadir. Beklendigi gibi tiim siirelerde tiretilmis numunelerde katki oraninin
artmasiyla h-BN piklerinin siddetinde bir miktar artis goriilmektedir. Diger fazlarin
olusumunda bariz bir degisim goriilmemektedir. Bariz bir degisim goriilmemesinin
sebebi XRD’nin iiretilmis sinter numunelerden alinmasi ve sinter numunelerinin

igerisinde fazlarin homojen dagilmamasindan kaynaklandigi diigsiiniilmektedir.

Cai ve arkadaslari, MgO, SiO2, Al2O3 ve h-BN hammaddelerini kullanarak yaptiklar
calismada amorf, spinel, kordiyerit ve h-BN fazlarii elde ettiklerini belirtmislerdir.

Dolayisiyla ¢aligmamiz, bu ¢alismanin sonuglariyla uyumluluk gostermektedir [68].

1:h-BN —— BNS5
2 : Kordiyerit (Mg,ALS1,0,,) —— BN 10
3:S8pinel  (MgALOy BN 15
BN 20
2
2 212

L2

% 2 2

2 3 32 123 2 23 2 3 2

Siddet

_j{ JJLJM AJ\.ALIMJL &Jt..‘m J\ A P, -
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Sekil 5.2. 1350 °C’de 60 dk siire ile sinterlenmis numunelerin XRD paternleri
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Sekil 5.3. 1350 °C’de 90 dk siire ile sinterlenmis numunelerin XRD paternleri
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Sekil 5.4. 1350 °C’de 120 dk siire ile sinterlenmis numunelerin XRD paternleri
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h-BN ilave edilmis olan numunelerdeki fazlara, sinterleme siiresinin etkisini gérmek
amaciyla ¢izilen XRD paternleri Sekil 5.5-8.’de yer almaktadir. Tiim numunelerde
olusan fazlara sinterleme siiresinin bir etkisi goriilmemistir. Ancak numunelerin fiziki
goriiniimleri de dikkate alindiginda BN 5 numunesi i¢in 90 ve 120 dk sinterleme
stireleri ¢ok uzun gelmekte, numunelerde deformasyon ve yiizeylerinde kabarciklar
olugmaktadir. BN 10, BN 15 ve BN 20 numuneleri igin ise 90 dk sinterleme siiresinin

uygun oldugu sdylenebilir.

1:h-BN

2 : Ko.rdiyerit (Mg,AlSi0 ) _ gg gt
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Sekil 5.5. Ug farkl siirede sinterlenmis BN 5 numunesinin XRD paternleri
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Sekil 5.6. Ug farkl siirede sinterlenmis BN 10 numunesinin XRD paternleri

1 : h-BN
2 : Kordiyerit (Mg,Al,Si,O ) : gg ?1112
3 :Spinel  (MgALO,)  120dk
2
2 22
2
53 2 2

2 3 32 123 2 232 3 2
VR, WPl VLU U VP S

N M T S

Aum

1
10 20 30 40 50 60 70 80

A__.AAAIAMM.AA.AMM . VSN

20

Sekil 5.7. Ug farkl siirede sinterlenmis BN 15 numunesinin XRD paternleri
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Sekil 5.8. Ug farkl siirede sinterlenmis BN 20 numunesinin XRD paternleri

5.1.2. SEM ve EDS analiz sonuc¢lar

Sekil 5.9.°da 1350 °C’de sinterlenmis numunelerin SEM mikrografi yer almaktadir.
Goriildigu gibi katkisiz olan bu numunede tek tip blok halinde biiylimiis taneler
tizerinde ¢okelmis kiiciik, yuvarlak hatli olusumlar mevcuttur. Sekil 5.10.’da yer alan
EDS analizleri incelendiginde her ii¢ farkli olusumun analizinin ayn1 olmasi her ii¢
yapinin da kordiyerit oldugunu gostermektedir. Bilindigi gibi sivi faz sinterlemesi 3
asamadan olusur. 1. Asama partikiillerin diizene girmesi; 2. Asama ¢0ziinme ve
¢Okelme asamasi; 3. Asama ise kat1 hal sinterlemesidir [69]. Coziinme ve ¢okelme
asamasinda daha kiigiik partikiiller temas alanlarindan ¢oziinlir ve daha biiyiik
partikiiller tizerine ¢okelir. EDS analizinde hem matris yapiyr olusturan biiyiik
bloklarin hem de bloklar tizerinde goriilen kiigiik taneli olusumlarin benzer analize

sahip olmasi her iki yapinin da kordiyerit oldugunu gostermektedir.



Sekil 5.9. 1350 °C’de 60 dk siire ile sinterlenmis katkisiz numunenin SEM mikrografi
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1 (s Adr.% 2 s Agr.% 3 A Adr. %
0 :31.16 0 :3442 0 :30.882
Na :0.014 Na :0.258 Na : 0.086
Mg :9.88 Mg : 9.930 Mg : 8.199

o Al :2457 Al :23.731 Al :21.601
Si :32.811 0 Si :29.882 0 Si :36.712
K :1.235 K :1.303 K :2127
Ca :0.329 Ca :0.475 Ca :1.384
ki
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e ch

K| K C

5

b)

Sekil 5.10. 1350 °C’de 60 dk siire ile sinterlenmis katkisiz numunenin a) SEM mikrografi, b) 1 numarali, c) 2
numarali ve d) 3 numarali noktalarin EDS analizi

Sekil 5.11-13.’te 1350 °C’de sirasiyla 60, 90 ve 120 dk siire ile sinterlenmis BN 5, BN
10, BN 15 ve BN 20 numunelerinin iki farkli biiylitmede SEM mikrograflar
goriilmektedir. Tim mikrograflar incelendiginde farkli fazlarin yam1 sira
mikrocatlaklar ve porozite olusumlar1 dikkat ¢ekmektedir. Her {i¢ siirede de BN 5
numunelerinin mikrograflart incelendiginde matris yapiyr olusturan blok halinde
taneler, bu taneler iizerinde ¢okelmis yuvarlak hatli kiiglik taneler ve bazi taneler
arasinda yaprakciklar seklinde olusumlar ya da bolge bolge dbeklenmis yaprakciklar
seklinde olusumlar goriilmektedir. Blok halindeki olusumlarin h-BN oraninin artmasi
ile birlikte es eksenli tanelere doniistiigli ve yaprakeik seklindeki olusumlarin
miktariin arttig1 dikkat ¢gekmektedir. Bu durumda yaprakeik seklindeki olusumlarin
h-BN oldugu diisliniilmektedir. Kordiyerit faz1 (en kararli hali olan indiyalit fazi)
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hegzagonal yapidadir [70]. Blok halindeki tanelerin es eksenli tanelere doniismesinin
sebebi olarak, ilave edilen katki maddesi tarafindan hegzagonal yapida olan

kordiyeritin ¢ yoniinde biiylimesine engel oldugunu diisiinmekteyiz.
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Sekil 5.11. 1350 °C’de 60 dk siire ile sinterlenmis a) BN 5, b) BN 10, ¢) BN 15 ve d) BN 20 numunelerinin SEM
mikrograflar
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Sekil 5.12. 1350 °C’de 90 dk siire ile sinterlenmis a) BN 5, b) BN 10, ¢) BN 15 ve d) BN 20 numunelerinin SEM
mikrograflar
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d)

Sekil 5.13. 1350 °C’de 120 dk siire ile sinterlenmis a) BN 5, b) BN 10, ¢) BN 15 ve d) BN 20 numunelerinin SEM
mikrograflar
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Ayni sicaklikta farkli siirelerde sinterlenmis her bir bilesimin mikroyapisal gelisimi
lizerine sinterleme siiresinin etkisini gormek amaciyla yapilan mikroyapisal
karsilastirma Sekil 5.14-17.°de yer almaktadir. Mikrograflar incelendiginde BN 5
numunesi haricinde digerlerinde ¢ok dikkat ¢eken bir degisim goriilmemistir. BN 5
numunesinde ise sinterleme siiresinin artisiyla mecvut porlarin genislemesi dikkat

¢ekmektedir.

; BEa 18 0mm

Sekil 5.14. 1350 °C’de a) 60, b) 90 ve ¢)120 dk siire ile sinterlenmis BN 5 numunesinin SEM mikrograflari
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Sekil 5.15. 1350 °C’de a) 60, b) 90 ve c) 120 dk siire ile sinterlenmis BN 10 numunesinin SEM mikrograflari
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Sekil 5.16. 1350 °C’de a) 60, b) 90 ve c) 120 dk siire ile sinterlenmis BN 15 numunesinin SEM mikrograflar:
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Sekil 5.17. 1350 °C’de a) 60, b) 90 ve ¢) 120 dk siire ile sinterlenmis BN 20 numunesinin SEM mikrograflari

Sinterleme siiresindeki artigla mikroyapisal olusumlarda degisim goriilmedigi igin
asagida sadece 1350 °C’ de 60 dk siire ile sinterlenmis olan BN 5 ve BN 15
numunelerinin EDS analiz sonuglart sirasiyla Sekil 5.18-19.’da yer almaktadir. Sekil
5.18.’de verilen analiz sonuglarindan goriildiigii gibi blok halinde olan ve matrisi
olusturan yapida (1 noktas1) agirlikli olarak O, Mg, Al ve Si elementleri bulunmaktadir.
Dolayisiyla Sekil 5.19.’da da goriildiigii gibi bu yapinin kordiyerit oldugu EDS analizi
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ile ispatlanmaktadir. Ayn1 sekilde bu bloklar {izerinde yer alan yuvarlak hatli beyaz
olusumlar (2 ve 3 noktalar1) da agirlikli olarak ayni elementleri igerdiginden
kordiyerittir. 4 numarali noktada ise N miktarinin yiiksek ¢ikmasi yaprakeik seklindeki
bu olusumun h-BN oldugunu gostermektedir. Analizde diger -elementlerin
bulunmasinin sebebi ise cihazin %5 oraninda ilave edilen h-BN’nin nano boyutta
olmasi nedeniyle matris yapidan sayim almasidir. Sekil 5.19.’da ise ayni sartlarda
tiretilmis BN 15 numunesinin EDS analizi verilmistir. 1 ve 2 noktasinin kordiyerit ve
3 noktasinin ise h-BN oldugu goriilmektedir. BN 5 numunesine kiyasla bu numunede
daha fazla h-BN oldugundan ve analiz h-BN 6beginde bir noktadan alindigindan N

elementinin miktarinin ¢ok daha yiiksek oldugu dikkat ¢ekmektedir.

a)
S Al N s “ 3 o
1 u AGr.% 2 AGr.% 3 AGL.% 4 Adr.%
B O :36.498 0 :38.717 st N :24.965
S, '3,51'24" o Na :0.067 Na :0.13 0 :15.586
9.161 Mg : 10.005 Mg : 9.401 Na :0.253
Al :23.237 Al :24.654 Al :22.962 Mg : 5.991
° Si :30.123 Si :27.388 Si :27.163 Al :19.895
s Ca ot Ca 066 K Caid
Ca :0.043 a : 0. 14,
CachI3 Ca :3.073
& ry
P : i N
[t il ki e i
G
Cu Ky ., s
X T K Ex c Cx
K Cs
b) ) a) €)

Sekil 5.18. 1350 °C’de 60 dk siire ile sinterlenmis BN 5 numunesinin a) SEM mikrografisi, b) 1 numarali, c) 2
numarali, d) 3 numaralar1 ve e) 4 numarali noktalarm EDS analizi
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a)
1 AGL% 2 g AGr.% 3 Ar.%
A

° s O :46.074 O :37.105 N :61.230
Al Na :0.087 Na :0.392 0 :10.365
Mg : 7.868 Mg : 8.563 Na :1.243
Al :19.653 o Al :23.375 Mg : 3.362
Si :24.357 Si :28.839 Al :10.387
K :1.685 K :1.232 Si :11.333
Ca :0.272 Ca :0.489 K :0.476
Ca :1.605

hf* .

s ¢
1 ol Si
4
C K G K g & 0 E L
E C K E & K Ca
i Ca B 2 Ca
5. 3. 5.
b) 0) d)

Sekil 5.19. 1350 °C’de 60 dk siire ile sinterlenmis BN 15 numunesinin a) SEM mikrografisi, b) 1 numarali, c) 2
numarali ve d) 3 numarali noktalarin EDS analizi

5.2. Sinterleme Davranisi

1350 °C’de farkli siirelerde sinterlenmis olan BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20
numunelerinin sinterleneme davranisini belirleyebilmek i¢in toplam pisme kiigiilmesi,
yogunluk Ol¢limii, goriinlir gézenek ve su emme miktarinin tespiti i¢in bir dizi
calismalar gergeklestirilmistir. Elde edilen sonuglarin kiyaslanmasi sadece katkili
numuneler arasinda yapilmistir. Katkili numuneler 1350 °C’de iiretildigi ve bu
sinterleme sicakliginda katkisiz numuneler deforme oldugu i¢in bu numunelerle

karsilastirma yapilamamaistir.
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5.2.1. Toplam pisme kiiciilmesi

Sekil 5.20.’de 1350 °C’de farkl siirelerde sinterlenmis BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20
numunelerinin toplam pigme kii¢iilmesi grafigi verilmistir. 60 dk siire ile sinterlenen
BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20 numunelerinin pisme kii¢iilmesi sirasiyla %17,72,
%15,14, %11,67 ve %9,25 degerindedir. Hem bu verilerden hem de grafikten
goriildiigii gibi h-BN ilavesi ile toplam pisme kiigiilmesi azalmaktadir. Genel olarak
diger siirelerde de ¢ok bariz bir degisim goriilmemistir. Grafikten goriildiigi gibi BN
5 numunesi i¢in 120 dk sinterleme siiresi fazla gelmektedir. h-BN ilavesi ile toplam
pisme kiiclilmesinin azaldigin1 gosteren makroskobik goriintiiler Sekil 5.21.°de

verilmis ve grafik bu goriintiilerle desteklenmistir.

20
I —e— 60 dk

—v— 90 dk
120 dk

16

12 1

Toplam Pisme Kiiciilmesi (%)

6 I 1 L 1 1 1 1 L L L 1 1 1 1 1 1 1 L s 1 1 I L 1 1
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h-BN ilavesi (%)
Sekil 5.20. 1350 °C’de farkl: siirelerde sinterlenmis BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20 numunelerinin toplam pisme
kiiglilmesi grafigi
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Sekil 5.21. Toplam pisme kii¢iilmesinin azaldigin1 gdsteren makroskobik goriintiiler
5.2.2. Yogunluk

Birim hacim basma kiitle olarak tanimlanan yogunluk, sinterlenmis numunelerde
Olctilen en 6nemli fiziksel 6zelliklerden biridir. Numunenin yogunlugundaki degisim,
sinterleme parametrelerine bagl olarak sinterleme sirasinda meydana gelen temel
olaylardan kaynaklanabilecegi gibi numuneyi olusturan kompozisyona bagli olarak da
farklilik gosterebilir [71]. Kompozisyona bagli olarak degisim, karisim kurali ile ifade

edilir.

Sekil 5.22.’de 1350 °C’de ii¢ farkl: siirede sinterlenmis BN 5, BN 10, BN 15 ve BN
20 numunelerinin yogunluk degerleri grafik olarak verilmistir. Tim numunelerde
maksimum yogunluk 60 dk sinterleme siiresinde elde edilmistir. Yukarida bahsedildigi
gibi BN 5 numunesi i¢in 120 dk sinterleme siiresinin fazla oldugu bu grafikten de
goriilmektedir. Yogunluktaki diisiisiin sebebi sinterlemeden kaynakli olmayip karisim
kuralina bagh olarak degisim gostermekte olup, h-BN miktar arttikga yogunluk
diismektedir.

60 dk sinterleme siiresinde katki ilavesindeki artisa bagli olarak elde edilen yogunluk
degerleri sirasiyla 2,392, 2,245, 2,05 ve 1,828 gr/cm® olarak belirlenmistir. 90 dk
sinterleme siiresinde ise yine katki ilavesindeki artisa bagli olarak elde edilen yogunluk

degerleri sirastyla 2,25, 2,235, 1,999 ve 1,815 gr/cm?’tiir.

Wu ve arkadaglar elde ettikleri kordiyerit - andalusit kompozitlerin yogunlugunu 2,14
gr/cm? olarak bulduklarini belirtmislerdir [72]. Cai ve arkadaslar1 1450 °C’de 30 MPa
yiik altinda %50 h-BN ve %50 MAS tozlarim kullanarak sicak presleme ile elde
ettikleri numunelerin yogunlugunun 2,38 gr/cm? oldugunu rapor etmislerdir [73]. Lao

ve arkadaslar1 ise yaptiklar1 ¢alismada iiretim sartlarina baglh olarak elde ettikleri
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numunelerin yogunlugunun 1,95-2,25 gr/cm?® arasinda degistigini rapor etmislerdir
[74]. Gortldiglu gibi trettigimiz numunelerin yogunlugu bu makalede belirtilen

degerler ile benzerdir.

2;55
—&— 60 dk

3 —v— 90 dk
2.40 + 120 dk

2,25 I

2,10 |

1,95

Yogunluk (gr/cms)

1,80

]’65 1 1 1 1 1 I L L 1 1 1 1 1 L 1 1 1 1 L 1 I 1 L L
0 5 10 15 20 25

h-BN ilavesi (%)
Sekil 5.22. 1350 °C’de farkli siirelerde sinterlenmis BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20 numunelerinin yogunluk grafigi

5.2.3. Goriiniir gozenek miktari

Ozellikle basingsiz sinterleme ile iiretilen numunelerin mikroyapilarinda goriilen
gozenekler, sinterleme prosesi boyunca meydana gelen diizensiz faz dagilimi, dengesiz
diflizyon olaylari, atmosferle reaksiyon veya olusan sivi fazin kapiler yaymimi ile
ortaya ¢ikan mikroyapi kusurlaridir. Sinterleme sirasinda olusan porozitelerin boyutu,
sekli, miktar1 ve birbirine baglanabilirligi, sinterleme sicakligi, sinterleme siiresi ve

sinterleme atmosferi gibi parametrelere bagl olarak farklilik gosterir [71].

Sekil 5.23.’te 1350 °C’de farkli siirelerde sinterlenmis dort farkli bilesimin 6lgiilen
goriintir gbzeneklilik miktar1 grafigi yer almaktadir. Grafikten goriildiigii gibi BN 5
numunesi haricinde diger numunelerde en diigiikk goriiniir gézenek miktar1 120 dk
sinterleme siiresi ile elde edilmistir. BN 5 numunesinde ise yine 120 dk’lik sinterleme
siiresinin bu numune i¢in yiliksek oldugu dikkat cekmektedir. 90 dk siire ile

sinterlenmis olan numunelerin ilave artisina bagli olarak elde edilen goriiniir gézenek
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miktart degerleri %1,852, 10,994, 22,159 ve 27,245’tir. Genel olarak bakildiginda

numunelerin gorliniir gozenek miktar1 h-BN ilavesi ile artmustir.

30

| —@— 60dk
[ —v— 90dk
25 | —m— 1204k

i |

10

Goriiniir Gozeneklik Miktar (%)

0||||
0 5 10 15 20 25

h-BN ilavesi (%)
Sekil 5.23. 1350 °C’de farkli siirelerde sinterlenmis BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20 numunelerinin goriiniir
gozeneklilik miktar1 grafigi

5.2.4. Su emme miktari

24 saat siire ile gergeklestirilen su emme testi neticesinde elde edilen sonuglar goriiniir
gozenek miktar1 grafigini desteklemektedir. h-BN ilavesine bagli olarak degisim
gosteren su emme miktart grafigi Sekil 5.24.’te yer almaktadir. Genel olarak h-BN

ilavesindeki artisa bagli olarak su emme miktarinin arttig1 gériilmektedir.
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Sekil 5.24. 1350 °C’de farkli siirelerde sinterlenmis BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20 numunelerinin su emme miktari
grafigi

BN 5 numunesi hari¢ diger numunelerde siire artisi ile birlikte su emme ve goriiniir
gbzenek miktariin diigmesinin sebebi olarak difiizyon ile tanelerin birbirine daha 1y1
baglanmas1 ve cams1 faz miktarinin bir miktar artmasi1 gosterilebilir. Sekil 5.25.°te
ornek olarak BN 15 numunesinin 60 ve 120 dk sinterlenmesi ile elde edilen XRD
paternlerinin 6teleme yapilmadan ¢izilmis hali yer almaktadir. Paternlerden goriildiigii
gibi siirenin artis1 ile cams1 faz olusumunda bir miktar artis dikkat ¢ekmektedir. Ayni

¢izim diger numuneler i¢in de yapilmis ve benzer sonuglar goriilmiistiir.
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Sekil 5.25. BN 15 numunesinin 60 ve 120 dk sinterlenmesi ile elde edilen XRD paternlerinin 6teleme yapilmadan
¢izilmis hali

5.3. Termal Davramslar

5.3.1. Spesifik 1s1 6l¢iim sonuglari

Gilinlimiizde daha kiiciik, daha ince ve daha giivenilir bir sekilde iiretilmis elektronik
paketleme malzemelerine artan ilgiden dolayr malzemelerin termal davraniglarinin
belirlenmesi ile ilgili ¢alismalar gergeklestirilmektedir. Termal 6zellikler arasinda yer
alan spesifik 1s1 kapasitesi sicaklik artisina bagl olarak enerji depolama islemleri ile
ilgili degerlendirmelerin yapilmasina izin veren oOnemli bir parametredir [75].
Malzemenin ayirt edici, Olciilebilir fiziksel bir 6zelligi olan ve genellikle basit bir
sekilde o6zgiil 1s1, 6zgiil 151 kapasitesi veya termal kapasite olarak adlandirilan 1s1
kapasitesi; bir maddenin birim kiitlesinin sicakligini 1 °C (ya da 1 °K) arttirmak i¢in
verilmesi gereken 1s1 miktar1 olarak ifade edilir ve birimi J/ (kg.C) ya da J/ (kg. K)’dir
[71,75].
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Genel olarak maddenin 1s1 kapasitesine etki eden faktor, sicaklik artisina bagli olarak
atom hareketlerinin serbestlik derecesidir. Serbestlik derecesini, titresim halindeki
atomlarin kinetik ve potansiyel enerjileri, bunlarin kombinasyonu ve doniistimii,

atomlarin donmesi ve gevsek bir sekilde baglanmis elektronlar belirlemektedir [71].

Sekil 5.26.a-d’de farkli stirelerde sinterlenmis BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20
numunelerinin sicakligin bir fonksiyonu olarak spesifik 1s1 degisim grafikleri yer
almaktadir. Grafiklerden goriildiigii gibi tiim bilesimlerde spesifik 1s1 degerleri artan
sicaklikla birlikte artmakta ve parabolik bir degisim meydana gelmektedir. Sekil 5.26.a
ve b’de goriildigi gibi BN 5 ve BN 10 numunesi birbirine benzer bir davranis
sergilemektedir. En yliksek C, degerleri 60 dk sinterleme siiresi ile iiretilen
numunelerde, elde edilen en diisik Cp, degerleri ise 120 dk siire ile iiretilen
numunelerde goriilmektedir. BN 5 numunesinde 60 dk ile iiretilen numunelerde 25
°C’de Cp degeri 1,0053 J/ (g.K) iken bu deger 300 °C’de 1,3028 J/ (g.K) degerine
yiikselmektedir. Ayni bilesimde 120 dk siire ile iiretilen numunelerde ise 25 °C’de C,
degeri 0,8903 J/ (g.K) iken 300 °C’de bu deger 1,1517 J/ (g.K)’ye ¢ikmaktadir. BN 10
numunesinde 60 dk stire ile iiretilmis olan numunenin 25 °C’deki C, degeri 1,0314 J/
(g.K) iken 300 °C’deki degeri 1,3273 J/ (g.K)’dir. Ayni bilesimin 120 dk siire ile
tiretilmis numunelerinin 25 °C’deki C, degeri 0,8289 J/ (g.K) iken 300 °C’deki degeri
ise 1,0977 J/ (g.K)’dir. Bu durumda tiim sicakliklarda katki miktarinin artmasi ile C,

degerinde kayda deger olmamakla birlikte bir artig gortilmuistiir.

60 dk siire ile sinterlenmis BN 5 numunesinin Cp degeri 300 °C’ye ¢iktiginda %30’ luk
bir artig gdsterirken, ayni sartlarda tiretilmis BN 10 numunesinin C, degeri ise %28’lik
bir artig gdstermektedir. Diger bir deyisle 25 °C’den 300 °C’ye ¢ikildiginda goriilen

artis miktar1 katki ilavesi ile azalmaktadir.

Bukhari ve arkadaslar1 yaptiklar ¢alismalarda spesifik 1s1 degisiminde meydana gelen
degisimi yogunluk ve gdzenek miktar ile iligskilendirmis, yogunluk artis1 ve gdzenek
miktar1 azalmasi ile C, degerinin arttigini rapor etmislerdir [71]. BN 5 ve BN 10
numunesinde sinterleme siiresine bagli olarak yogunluk degisimi ve gozenek miktar

(Sekil 5.22. ve Sekil 5.23.) incelendiginde en yliksek numune yogunlugunun 60 dk ile
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tiretilmis numuneye ait oldugu, en diisilk numune yogunlugunun ise 120 dk siire ile
sinterlenmis numuneye ait oldugu goriilmektedir. Ayni sekilde malzemede gozenek

miktar1 sinterleme siiresinin artisina paralel olarak artmaktadir.

BN 15 numunesinin (Sekil 5.26.c) C, degerleri incelendiginde tiim sicakliklarda en
yiiksek degerin 90 dk siire ile sinterlenmis numunelerde elde edildigi goriilmektedir.
90 dk stire ile sinterlenmis numunenin 25 °C’deki Cp degeri 0,8476 J/ (g.K) iken 300
°C’deki Cp degeri ise 1,1940 J/ (g.K)dir.

BN 20 numunesinin (Sekil 5.26.d) C, degerleri incelendiginde ise tiim sicakliklarda
en yiiksek degerin 60 dk siire ile sinterlenmis numunelere sahip oldugu goriilmektedir.
Bu bilesimde 90 dk ve 120 dk siire ile sinterlenmis numunelerden elde edilen
degerlerin birbirine ¢ok yakin oldugu dikkat ¢ekmektedir. 60 dk siire ile sinterlenmis
numunenin 25 °C’deki C, degeri 1,0341 J/ (g.K) iken 300 °C’deki C, degeri 1,3496 J/
(g.K) dir.
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Sekil 5.26. 1350 °C’de farkls siirelerde sinterlenen a) BN 5, b) BN 10, ¢) BN 15 ve d) BN 20 numunelerinin C,
degerlerinin sicakliga bagl degisim grafikleri

5.3.2. Termal difiizivite ve termal iletkenlik 6l¢iim sonuclar:

Denklem 4.6’da goriildiigii gibi termal iletkenlik, termal difiizivite, yogunluk ve
spesifik 1siya bagli olarak degisim gosteren, Ozellikle elektronik paketleme
malzemelerinde ve entegre devre althiklarinda yiiksek olmasi istenen fiziksel bir
ozelliktir. Sekil 5.27.’da farkh siirelerde sinterlenmis BN 5 numunesinin sicakliga
bagli olarak degisim gosteren termal iletkenlik ve termal difiizivite grafikleri yer
almaktadir. Grafiklerden goriildiigli gibi BN 5 numunesinde gerek termal diflizivite,
gerekse termal iletkenlik egrilerinde sicakliga bagli olarak her hangi bir sacilma
meydana gelmemistir. En yiiksek termal difiizivite degeri, 90 dk siire ile sinterlenen
numunelerde elde edilmistir. Sekil 5.27.d’de BN 5 numunesinde sinterleme siiresinin
termal iletkenlik tizerine etkisini ifade eden grafikten goriildiigii gibi en yliksek termal

iletkenlik degeri 60 dk siire ile sinterlenen numunede elde edilmistir. 90 dk siire ile
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sinterlenen numunenin termal iletkenlik degeri ise 60 dk siire ile sinterlenen

numunenin degerlerine olduk¢a yakindir. En diisiik termal iletkenlik degerleri ise 120

dk siire ile sinterlenmis numunelerde goriilmektedir.
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Sekil 5.27. 1350 °C’de a) 60 dk b) 90 dk c) 120 dk siire ile sinterlenmis BN 5 numunesinin termal iletkenlik ve
termal difiizivite degisimi ve d) farkli siirelerde sinterlenmis BN 5 numunesinin karsilastirmali termal

iletkenlik grafigi

BN 10 numunesi de BN 5 numunesine benzer bir davranis sergilemektedir. En yiiksek
iletkenlik degerine 60 dk siire ile sinterlenen numuneler sahiptir. En diisiik iletkenlik

degerleri i1se 120 dk siire ile sinterlenen numunelere aittir.
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Sekil 5.28. 1350 °C’de a) 60 dk b) 90 dk c) 120 dk siire ile sinterlenen BN 10 numunesinin termal iletkenlik ve

termal difiizivite degisimi ve d) farkli siirelerde sinterlenmis BN 10 numunesinin karsilastirmali termal

iletkenlik grafigi

BN 15 numunesinde tiim sinterleme stirelerinde elde edilen termal iletkenlik degerleri
birbirine ¢ok yakin olup, en yiiksek termal iletkenlik degeri 90 dk siire ile sinterlenen

numunelerde elde edilmistir.
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Sekil 5.29. 1350 °C’de a) 60 dk b) 90 dk ¢) 120 dk siire ile sinterlenmis BN 15 numunesinin termal iletkenlik ve
termal difiizivite degisimi ve d) farkli siirelerde sinterlenmis BN 15 numunesinin karsilastirmali termal
iletkenlik grafigi

BN 20 numunesi de BN 15 numunesi ile benzer davranis sergilemekte ve yine en

yuksek degerler 90 dk siire ile sinterlenmis numunelerden elde edilmektedir.
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Sekil 5.30. 1350 °C’de a) 60 dk b) 90 dk c) 120 dk siire ile sinterlenmis BN 20 numunesinin termal iletkenlik ve
termal difiizivite degisimi ve d) farkl siirelerde sinterlenmis BN 20 numunesinin karsilagtirmali termal
iletkenlik grafigi

Elde edilen sonuglar1 6zetlemek gerekirse, termal iletkenlik 6lgtimlerinden elde edilen
sonuclara gore 60 dk stire ile sinterlenen numunelerde BN 5 ile BN 10 numunesi ve
BN 15 ile BN 20 numunesi benzer davranis sergilemektedir. Bu sinterleme siiresi BN
15 ve BN 20 i¢in yetersiz bir sinterleme siiresidir. 120 dk sinterleme siiresinin ise BN
5 numunesi i¢in fazla bir sinterleme siiresi oldugu goriilmektedir. Bu siirede numunede

sisme meydana gelmekte ve deforme olmaktadir.

Sekil 5.31.a-c’de farkli siirelerde sinterlenmis olan numunelerin karsilastirmali olarak
sicakliga bagl termal iletkenlik degisim grafikleri verilmistir. Gortildiigli gibi her {i¢
sinterleme siiresinde de en yliksek termal iletkenlik degeri BN 10 numunesinden elde
edilmistir. 90 dk sinterleme siiresinde iiretilen numunelerin termal iletkenlik
degerlerinin birbirine daha yakin oldugu goriilmektedir. Termal iletkenlik degerlerinin
tiim sinterleme stirelerinde genellikle yiliksekten diisiige dogru sirasiyla, BN 10, BN

15, BN 20 ve BN 5 oldugu dikkat ¢ekmektedir. 120 dk’da en diisiik iletkenlik degeri
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ise BN 5 numunesinde elde edilmistir. Bu durumda tiim numuneler arasinda bir
karsilastirma yapilabilmesi i¢in 90 dk sinterleme siiresinin sonuglarinin birlikte
degerlendirmesi gerekmektedir. Bu sinterleme siiresinde elde edilen BN 5
numunesinde termal iletkenlik degeri 2,1100- 2,4470 W/m.K arasinda degismektedir.
90 dk siire ile sinterlenen BN 10 numunesinde termal iletkenlik degeri 2,7480- 3,1120
W/m.K arasinda degismektedir. 90 dk siire ile sinterlenen BN 15 numunesinde termal
iletkenlik degeri 2,3030- 2,8460 W/m.K arasindadir. 90 dk siire ile sinterlenen BN 20
numunesinde ise termal iletkenlik degeri 2,1780- 2,4830 W/m.K arasinda
degismektedir.

Termal iletkenlik agisindan degerlendirildiginde %10’un iizerinde h-BN ilavesinin
termal iletkenlik degerini yilikseltmedigi sdylenebilir. %5 h-BN ilaveli numune ile %10
h-BN ilaveli numunenin en yiiksek termal iletkenlik degerleri arasinda %27,2’lik bir
artis goriilmiistiir. En iyi termal iletkenlik degerinin goriildiigii BN 10 numunesi igin
25, 150 ve 300 ° C’de elde edilen degerler Tablo 5.1.’de 6zetlenmistir. Ayni tabloda
cesitli arastirmacilar tarafindan elde edilen termal iletkenlik degerleri de yer
almaktadir. Tabloda yer alan referanslara ait ¢alismalarin detaylari; Lao ve arkadaglar
%35,13 kaolen, %45,37 kalsine talk, %19,5 a-Al,O3 ve %0,5 MgO hammaddelerini
kullanalarak 1320 °C’de 2 saat siire ile sinterleme yapmuslardir [74]. Aym
arastirmacilar bir baska yayinlarinda %46,25 kaolen, %35,34 kalsine talk ve %18.,4 a-
alumina hammaddelerini kullanarak 1280 °C’de 2 saat siire ile sinterleme yapmaislar
ve elde ettikleri sonuclari rapor etmislerdir [ 16]. Wu ve arkadaslar1 %70 andalusit, %13
talk, %13 kaolen ve %4 y-Al,O3z hammaddelerini kullanarak 1360 °C’de 1 saat siire ile
sinterleme yapmiglardir [72]. Kim ve Kang ise {rettikleri kordiyerit /diopsid

kompozitlerin termal iletkenligini 1-3 W/m.K olarak rapor etmislerdir [65].

Yukarida bahsedilen arastirmacilar tarafindan elde edilen termal oOzellikler Tablo
5.1.de yer almaktadir. Goriildigi gibi calismalarimizdan elde edilen sonuglar

literatiirle benzerlik gostermektedir.
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Sekil 5.31. Farkl: siirelerde sinterlenmis olan numunelerin karsilagtirmali olarak sicakliga baglh termal iletkenlik
degisim grafikleri

Tablo 5.1. Farkli ¢alismalarda ve bu tez ¢aligmasinda iiretilen numunelerden elde edilen bazi termal 6zellikler

Sicaklik G Termal Difiizivite  Termal fletkenlik
2 1 1 Referans
(oC) (J.g'l.K'l) (mm .S ) (W.(mK) )
31,5 0,88 1,49 3,03
[74]
300 0,94 0,87 1,77
31,6 0,74 1,53 3,71
[16]
300 1,07 1 2,44
0,96 0,55 1,12 [72]
0,5-13 1-3 [65]
25 0,99 1,36 3,04
150 1,19 1,16 3,11 Bu galisma

300 1,28 0,93 2,67
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5.4. Mekanik Ozellikler

5.4.1. Sertlik ol¢iimleri

Sekil 5.32.’de 1350 °C’de ii¢ farkl siirede sinterlenmis dort farkli bilesime sahip olan
numunelerin h-BN ilavesine bagli olarak sertlik degisimleri grafigi yer almaktadir. Her
li¢ sinterleme siiresinde de sinterlenmis numunelerin sertligi h-BN ilavesindeki artisa
bagl olarak diismektedir. BN 20 numunesi i¢in 90 dk sinterleme siiresi ile 120 dk
sinterleme siiresinde elde edilen numunelerin sertlik degerleri birbirine ¢ok yakindir.
Sertlik degerleri sonuglarina bakilarak yine ideal sinterleme siiresinin 90 dk oldugu
dikkat cekmektedir. Bu sinterleme siiresinde elde edilen numunelerin sertlik degerleri
h-BN ilavesindeki artisa bagl olarak sirasiyla 8,54, 7,25, 4,76 ve 1,55 GPa olarak

Olctilmiistiir.

Oliveria ve Fernandes tirettikleri ZrO> katkili kordiyerit kompozitlerin sertliginin 7,3
ile 8,2 GPa arasinda degistigini belirtmislerdir [24]. Uretilen BN 5 numunesinin sertlik
degeri bu caligmada elde edilen sertlik degeri ile uyumludur. Li ve arkadaslari farkli
oranlarda h-BN ve fused SiO2 hammaddelerini kullanarak N2 atmosferinde 20 MPa
basing altinda 30 dk siire ve 1650 °C sinterleme sicakliginda sicak presleme ile
tirettikleri numunelerde h-BN ilavesinin artmasiyla birlikte vickers sertlik degerlerinin
diistiiglinii rapor etmisglerdir. Calismalarinda 5,05+0,5 GPa ile basladiklar1 sertlik
degerinin h-BN ilavesiyle birlikte 1,67+0,23 GPa degerine kadar distiigiini
belirtmislerdir [76]. Bu sonug calismalarimizda elde edilen degerlerle benzerlik

gostermektedir.



66

10 [
: . 60 dk
[ B 90 dk
8: 120 dk
= [
& ofr
< :
= i
= L
b 4 F
177) L
2f

3 10 15 20

h-BN ilavesi (%)

Sekil 5.32. 1350 °C’de ¢ farkli siirede sinterlenmis dort farkli bilesime sahip olan numunelerin h-BN ilavesine
bagli olarak sertlik degisimleri

5.4.2 islenebilirlik testleri

Tim numunelerin birlikte degerlendirilebilecegi ideal sinterleme siiresi 90 dakika
olarak belirlendigi icin islenebilirlik testi bu siire ile sinterlenmis numunelere
uygulanmistir. Numuneler 3 mm elmas u¢lu matkap kullanilarak 100 devir/dk hiz ile
10 sn boyunca 10 N kontrolsiiz yiik altinda delinmistir (Sekil 5.33.). BN 5 ve BN 10
numunesinde olusan izler yeteri kadar derin olmadig1 i¢in derinlik 6l¢iimiinde kumpas
kullanilamamus, profilometreyle 6l¢iim yoluna gidilmistir. Numune yiizeyinde olusan
izlerin 2D ve 3D profilometre ile goriintiileri alinarak ¢aplari 6lgiilmiis ve ¢aplardan
matkap ucunun ug¢ kisma kadar olan mesafesi olgiilerek derinlik degeri yaklasik olarak
belirlenmistir. 1350 °C’de 90 dakika siireyle sinterlenen numunelerin delinme sonrasi
elde edilen 3D profilometre goriintiileri Sekil 5.34.’te yer almaktadir. Goriildiigi gibi
BN 5 — BN 10 numunesi ile BN 15 — BN 20 numunesi diger sonuglarda oldugu gibi
benzer davranis gostermektedir. h-BN ilavesi ile islenebilirlik kolaylagmakta, olusan
izlerin ¢ap1 genislemekte ve derinligi artmaktadir. Ayrica matkap ucunun olusturdugu

yivler incelendiginde keskin ve derin yivlerden daha yumusak yivlere gegcis
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goriilmektedir. i¢ kisim piiriizliiliik degeri R, (um), 3D profilometre vasitasiyla ilave

artisina bagli olarak sirasiyla 7,28> 6,25> 4,64> 2,70 um ol¢ilmiistiir (Sekil 5.35.).

1350 °C’de 90 dk siire ile sinterlenen numunelerin delinme derinliklerini gosteren
grafik Sekil 5.36.’da verilmistir. Yaklasik olarak Olgiilen derinlik degerleri ilave
artigina bagli olarak sirasiyla, 1,23, 1,34, 2,6 ve 2,96 mm bulunmustur. Grafikten de
goriildiigii gibi h-BN ilavesi artisiyla derinlik degerleri artmaktadir. Delme derinliginin

yiiksek olmasinin iyi islenebilirlik anlamina geldigi bilinen bir gergektir. Tiim sonuglar

goriildiigi gibi birbirini desteklemektedir.

Sekil 5.33. 1350 °C’de 90 dk siire ile sinterlenmis ve matkapla islenmis a) BN 5, b) BN 10, ¢) BN 15 ve d) BN 20
numunelerinin makroskobik goriintiileri
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Sekil 5.34. 1350 °C’de 90 dk siire ile sinterlenmis ve matkapla islenmis a) BN 5, b) BN 10, ¢) BN 15 ve d) BN 20

numunelerinin 3D profilometre goriintiileri
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Sekil 5.35. 1350 °C’de 90 dk siire ile sinterlenmis ve matkapla islenmis BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20
numunelerinin i¢ yiizey piiriizliiliik degerleri
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Sekil 5.36. 1350 °C’de 90 dk siire ile sinterlenmis ve matkapla islenmis BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20
numunelerinin delinme derinligi grafigi
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Sekil 5.37.’de 1350 °C’de 60, 90 ve 120 dk siire ile sinterlenmis numunelerin h-BN
ilavesine bagl olarak islenebilirlik parametresi, m degerlerinin degisimini gosteren
grafik yer almaktadir. Literatlirde islenebilirlik degerinin pozitif deger almasi kolay
islenebilirligi, negatif deger almasi ise zor islenebilirligi ifade etmektedir [68].
Grafikten goriildiigii gibi BN 5 ve BN 10 numunesi negatif deger almaktadir ve zor
islenebilirligi gostermektedir. BN 10 numunesi BN 5 numunesine gore daha 0’a yakin
oldugu icin islenebilirligi daha kolaydir. BN 15 ve BN 20 numunesi ise pozitif deger
almaktadir. Bu durumda, tiim sinterleme siirelerinde h-BN ilavesindeki artisa bagh
olarak islenebilirlik kolaylagmaktadir. 90 dk sinterleme siiresi i¢in olusturulmus Sekil

5.33-36°da yer alan gorseller de bu sonucu desteklemektedir.

Islenebilirliklik parametresi grafigi (Sekil 5.37.) ile sertlik degisimini gdsteren grafik
(Sekil 5.32.) birlikte degerlendirildiginde uyum igerisinde olduklar1 goriillmektedir.
Sertlik degerleri azaldikga islenebilirlik kolaylagsmaktadir.
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Sekil 5.37. 1350 °C’de 60, 90 ve 120 dk siire ile sinterlenen ve matkapla islenen BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20
numunelerinin iglenebilirlik parametresi degigimi
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Islenebilirligin kolaylagsmasinin anlamu ihtiya¢ duyulan delme enerjisinin azalmasidur.
Sekil 5.38.’de 1350 °C’de 60, 90 ve 120 dk siire ile sinterlenmis numunelerin h-BN
ilavesine bagl olarak islenebilmesi i¢in gerekli enerji miktarin1 gosteren grafik yer
almaktadir. Tiim bilesimlerde en yliksek enerji miktar1 90 dk siire ile sinterlenmis
numunelerde goriilmekte ve tiim siirelerde h-BN ilavesindeki artisa bagli olarak

ihtiya¢ duyulan enerji miktar1 azalmaktadir.

Bu calismada, her ne kadar en yiiksek enerji gerektiren yani islenmesi zor olan
numuneler 90 dk siireyle sinterlemeyle elde edilen numuneler olsa da pek ¢ok veri
birlikte degerlendirildiginde ideal sinterleme siiresi yine 90 dk kabul edilmektedir. Bu
stirede liretilmis numunelerin delinebilmesi i¢in gerekli olan enerji, ilave artisina bagh

olarak sirasiyla 124.412, 86.169, 33.403, 2.680 J/mm 3 hesaplanmustir.
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Sekil 5.38. Farkli siirelerde sinterlenen BN 5, BN 10, BN 15 ve BN 20 numunelerinin matkapla iglenebilmesi igin
gerekli enerji miktar1 degisimi
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BOLUM 6. GENEL SONUCLAR VE ONERILER

6.1. Genel Sonuclar

Bu ¢alismada, kordiyerit bilesimine farkli oranlarda h-BN ilave edilmis, bilesimlerin
optimum sinterleme siiresi tespiti ¢alisilmig, tretilen numunelerin bazi termal

ozellikleri ile islenebilirligi incelenmistir. Elde edilen sonuglar asagida siralanmuistir.

1. XRD analiz sonuglart numunelerde ana fazin kordiyerit oldugunu, kordiyerit
fazinin yanisira spinel ve amorf fazin da bulundugunu gostermektedir. Bu
fazlarla birlikte h-BN de kompozisyonda yer almakta ve ilave miktarinin
artisgina paralel olarak h-BN pik siddetinde artis goriilmektedir. Ayrica
sinterleme siiresinin faz olusumuna herhangi bir etkisinin olmadig1

belirlenmistir.

2. Mikroyapida h-BN ilavesinin artmast ile siitiinsal yapinin es eksenli tanelere
dontistiigi  ve yaprakcik seklinde goriilen olusumlarin arttigt SEM
mikrograflari ile tespit edilmistir. Sinterleme siiresinin artisi mikroyapida

onemli bir degisime neden olmamaktadir.

3. Numunelerde h-BN miktarinin artmasi ile toplam pigsme kiigiilmesi azalmus,
farkli sinterleme siirelerinde birbirine yakin degerler elde edilmistir. BN 5

numunesi i¢in 120 dk sinterleme siiresinin fazla oldugu diisiintilmektedir.

4. Sinterlenmis numunelerde h-BN ilavesinin artisi ile malzeme yogunluk
degerinin azaldigt ve gozenek miktar1 ile su emme miktarinin arttig

gozlenmistir.
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Spesifik 1s1 degerleri artan sicaklikla parabolik olarak degisim gostermekte ve
artmaktadir. BN 5 ve BN 10 numuneleri birbirine benzer 6zellik sergilemis, en
yiiksek Cp degerlerinin 60 dk sinterleme siiresinde, en diisiik Cp degerlerinin

ise 120 dk sinterleme siiresinde oldugu tespit edilmistir.

En yiiksek termal difiizivite degeri 90 dk siire ile sinterlenen numunelerde elde

edilmistir.

BN 5 ve BN 10 numuneleri i¢in en yliksek termal iletkenlik degeri 60 dk
sinterleme siiresinde iken, BN 15 ve BN 20 numuneleri i¢in en yiiksek termal
iletkenlik degerleri 120 dk sinterleme siiresinde elde edilmistir. Tim
sinterleme stireleri karsilastirildiginda ise termal iletkenlik degerleri genel
olarak yiiksekten diisiige dogru BN 10, BN 20, BN 15 ve BN 5 seklinde

siralanmaktadir.

Uretilen numunelerde h-BN miktarinin artmasi ile tiim sinterleme siirelerinde
sertlik degerleri diismektedir. En yliksek sertlik degerinin ise 90 dk sinterleme

stiresi ile iiretilen numunelerde oldugu belirlenmistir.

Islenebilirlik testi sonucunda 90 dk siire ile sinterlenen numunelerde BN 5-BN
10 numunesi ile BN 15-BN 20 numunesi benzer davranislar sergilemistir. h-
BN miktariin  artmasiyla islenebilirligin  kolaylastigi  goriilmiistiir.
Islenebilirlik parametre degerleri ve sertlik degerleri gdz Oniinde

bulunduruldugunda sertlik degerinin artmasiyla islenebilirlik zorlagmaktadir.

Islenebilirlik igin gerekli enerji miktar1 incelendiginde tiim kompozisyonlarda
en ytiksek enerji miktar1 90 dk siire ile sinterlenen numunelerde goriilmiistiir.
Tiim sinterleme siireleri degerlendirildiginde h-BN miktarindaki artisa baglh

olarak gerekli enerji miktar1 azalmaktadir.
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6.2. Oneriler

Bu konuda ¢alismak isteyen arastirmacilara tavsiyeler asagida siralanmistir;

1. Kordiyerite farkli katki maddeleri ilave edilerek, bunlarin mikroyapi,

islenebilirlik ve termal 6zellikleri lizerindeki etkisi arastirilabilir.

2. Farkli toz karistirma yontemlerinin mikroyapi, islenebilirlik ve termal

ozellikleri lizerindeki etkisi arastirilabilir.

3. Farkli sinterleme yontemleri ile liretim gergeklestirilerek, yontemin mikroyapi,

islenebilirlik ve termal 6zellikleri lizerindeki etkisi arastirilabilir.

4. Farkli sinterleme yontemlerinde, sicaklik ve siire parametreleri degistirilerek
bu parametrelerin mikroyapi, islenebilirlik ve termal o6zellikleri tizerindeki

etkisi arastirilabilir.
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