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Ozet
Anahtar kelimeler TaIk-Kaf)Ien-AIlfmina _kar_|§|m| 1 s.aat sulreyle gezegenselbir degirmende mekanik oIarak. aktive _ediIrT1i§tir.
Mekanik Aktivasyon Elde.edlllen aktl\{‘e ?d.l.|m.l.§ ve aktlvg edlImer’r)l;numuneIgr farlfll |5|tma. h|zIa.r|ndavDTA ile analiz edilerek
Kordiyerit kordiyerit faz donlstimi sicakhgl incelenmistir. Mekanik aktivasyon islemine ugratiimis numunelerde

aktive olmamis numuneye oranla daha disik sicaklklarda kordiyerit fazinin donisiiminin olustugu
gozlenmistir. Kissinger esitligi kullanilarak kordiyerit olusumu igin gerekli aktivasyon enerjisi aktive
edilmemis numunelerde 663 kJ/mol olarak hesaplanirken aktive edilmis numunelerde 553 kJ/mol olarak
hesaplanmigtir.

Termal Analiz
Kissinger Metodu

The Effect of Mechanical Activation on Cordierite Formation in Talc-
Kaoline-Alumina Ceramic System

Abstract
Keywords The mixture of talc-kaoline-alumina was mechanically activated in a planetary mill for 1 h. The non-
MechanicalActivation  activated and activated samples were analyzed with differantial thermal analysis (DTA) at different
Cordierite heating rates and the temperatures of cordierite formation were studied. Comparing with the non-
Thermal Analysis activated sample, it was observed that cordierite formation in the activated sample was actualized at
KissegerMethod lower temperatures. Using Kissenger equation, the activation energy for cordierite formation was
calculated non-activated and activated samples as 663 kJ/moland 553 kJ/mol respectively.
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1. Giris
GUnUmuzde yiksek performans sistemlerinde althk yontemine, baslangic malzemelerine, emplirite
malzemesi olarak kullanilan aliimina malzemelerin varligina, katki kullanimina ve ikincil fazlarin

yerine bircok allimina silikat bazli seramikler ilgi
gormektedir. Bu uygulama icin seramik malzemeler
termal, mekaniksel ve 6zellikle elektriksel 6zellikleri
blinyelerinde bulundurmak zorundadirlar.
Kordiyerit (2Mg0.2Al,03.55i0,) ve kordiyeritbazli
camlar vyuksek sicakliklarda, yuksek elektriksel
direnc, diisiik termal genlesme katsayisi (0=1-2x10"°
°C?) ve dusuk dielektrik sabiti (€=5-6) gosterdigi icin
en uygun aday konumundadir[Azin et al (2005) ve
CamerucciandCavaalieri(1998)].

Isitici eleman, filtre ve membran, entegre devre
altliklari, elektriksel, i1si ve ses yalitimlari, refrakter
kaplamalar, mikrodalga ve elektromanyetik dalga
absorbanlari gibi pek ¢ok kullanim alanina sahip

kordiyerit esasli seramiklerin 6zellikleri Uretim

sinterlenmis biinyede olusumuna baghdir[Kurama
and (2008), Goren et al. (2006), Yamuna et
al.(2004)].

Mekanik aktivasyon ise disperse malzemelerin
fiziko-kimyasal 6zelliklerinde modifiye edici etkiye
sahip olup toz teknolojisinde sikca kullaniimaktadir.
Yiiksek enerjili 6glitmeyle saglanan islem, bir araya
gelmis bir prosesler biutini olup; baslica
malzemenin tahribati, tahrip olan malzemede yeni
ylzey olusumu, ince 6glitme ve tamamen farkli bir
yaplya sahip yeni bir malzemeye donisimolmak
Uzere dort kademe icermektedir. Bununla birlikte
mekanokimyasal islemler en ¢ok gelecek vaat eden
dustk sicakhktaki sentez metotlarindan birisidir.
baslarken,

Cekirdeklenmeler oda sicakliginda



Talk-Kaolen-Alumina Seramik Sisteminde Kordiyerit Olusumuna Mekanik Aktivasyonun Etkisi, Yiiriiyen ve ark.

geleneksel kati hal metotlariyla karsilastirildiginda
daha homojen dagihm, daha genis spesifik ylzey
alani  ve daha  kiglik  partikil  boyutu
saglanmaktadir[Nikolic et al. (2001), Marinkovic et
al. (2005)].

Bu calismada, talk-kaolen-alumina karisimi 1 saat
sireyle mekanik aktive edilerek farkh Isitma
hizlarinda DTA analizleri yapilarak kordiyerit
olusum sicakhklari belirlenmis ve Kissenger esitligi
kullanilarak kordiyeritinkristallenmesi icin gerekli
aktivasyon enerjisi hesaplanmistir.

2. Deneysel Calismalar

Calismada kullanilan  hammaddelerin  kimyasal
analizleri Tablo 1'de verilmistir. Kordiyerit
bilesimine uygun stokiometrik olarak hazirlanan
tozlar 2 saat stireyle zirkonyabilyali degirmenlerde
homojen olarak karistirilmistir. Daha sonra Fritcsh
marka gezegensel degirmende, WC kap ve ayni
malzemeden 10 mm capindaki bilyalar kullanarak,
numune/bilya agirlik orani 1/20, kabin dénme hizi
600 rpm olacak sekilde 1 saat silireyle mekanik

aktivasyona tabi tutulmuslardir.

Tablo 1. Calismada kullanilan hammaddelerin kimyasal

analizleri
Talk Kaolen Alumina
SiO, 63 48 -
Al,03 0.40 37 100
Fe,03 0.25 0.75
Cao 0.40 -
K,0 0.04 1.85
Na,0 0.08
MgO 30 -
TiO, - 0.02
A.Z. 4.83 12.2

Elde edilen numunelerin X-isinlari difraksiyon

analizleri CuKa. 1sin1 kullanilarak RigakuUltima X-ray

difraktometresinde gerceklestirilmistir.  X-1sinlari

paternlerindenmekanokimyasal sentez sonucunda

meydana gelen yapisal bozulmanin derecesi 1 nolu

esitlik kullanilarak hesaplanmistir [Palaz (2000)].
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(amorflasma miktari) mekanik aktive edilmemis

mineralin difraksiyon pik alani, “B,” ise mekanik
aktive edilmemis mineralin background degeri, “I,”
ve “B,” ise mekanik aktive edilmis mineralin
difraksiyon pik alani ve background degerleridir.
Calismamizda kordiyeritinkristallenme sicakhgini
belirlemek amaciyla STD Q 6000 marka termal
analiz cihazi kullanilmistir. Toz halindeki karisimlar
5, 10, 15 ve 20 °C/dak i1sitma hizlarinda 1400°C ye
kadar sitilarak karisimlarin  kordiyeritin olusum
sicakliklar tespit edilmistir.

Farkli 1sitma hizlarinda yapilan DTA sonuglarindan
Kissinger esitligi (2 nolu esitlik)  kullanilarak
kordiyeritinkristallenmesi icin gerekli aktivasyon
enerjisi hesaplanmistir [Okada et al. (2003)].

In[Tpﬂ)z%_TP+C ()

Esitlikte; “B” 1sitma hizini, “T,” pik sicakhgini, “Q”
kordiyeritinkristallenme aktivasyon enerjisini, “R”
gaz sabitini ve “C” bir sabiti gostermektedir.

3. Deneysel Sonuglar

Sadece bilyali degirmenlerde 2 saat karistiriimis ve
herhangi bir isleme tabi tutulmamis karisim ile
bilyali degirmenlerde 2 saat karistirildiktan sonra 1
saat slreyle mekanik aktivasyon islemine tabii
tutulmus Talk-kaolen-alumina karisimlarinin  X-
isinlari difraksiyon paternleri Sekil 1'de verilmistir.

Siddet (Sayim)
8
8
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Sekil 1. Aktive edilmemis ve aktive edilmis Talk-Kaolen-
Alumina Karisiminin XRD Paternleri (T: Talk, A: Alumina,
K: Kaolen)

Sekil 1 incelendiginde mekanik aktivasyona
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ugramamis karisimin toz difraksiyon piklerinde talk,
kaolen ve alumina fazlari goérilmektedir. 1 saatlik
mekanik aktivasyon sonrasi yapilan XRD analizinde
kristalin faza

yapida herhangi bir

rastlanmamaktadir. Bunun nedeni, mekanik
aktivasyona bagli olarak yapida meydana gelen
yogun amorflasmadir. XRD analizlerinden elde
edilen sonuglardan 1 nolu esitlik yardimiyla karisimi
olusturan talk, kaolen ve alumina tozlarinin her biri
icin % amorflasma derecesi hesaplanabilir, fakat
her bir amorflasma hesaplanirken
literatlirde ifade edildigi gibi en siddetli 6 pik goz

online alinmasi gerekir. Bununla birlikte Sekil 1’den

derecesi

de anlasilacagi gibi aktivasyon sonrasi herhangi bir
kristalin faza rastlanmamistir. Bu durumda karisimi
olusturan tim tozlarin tamaminin amorflastigini
soyleyebiliriz.

Aktive edilmemis ve aktive edilmis Talk-Kaolen-
Alumina karisimlarinin  farkli 1sitma hizlarinda
cekilmis DTA analizleri sirasiyla Sekil 2 ve Sekil 3'de
Aktive karisimda
kordiyeritolusum gosteren ekzotermik pik sicakhgi
1288-1331°C sicaklik araliginda degisirken, aktive
olmus toz karisiminda ise kordiyerit olusumunu
gosteren ekzotermik pik 1217-1261°C sicaklik
araligindadir. Her iki grafikte de 1sitma hizi arttik¢a
pik sicakliklari da artmaktadir. Tablo 2’de farkh

Isitma hizlarinda g¢ekilen DTA egrilerinde elde edilen

verilmistir. olmamis

pik sicakliklari verilmistir. Behmanesh ve ark. (2008)
yaptigi calismada mekanik aktivasyonun partikdl
boyutunu dislrdigini belirtmislerdir. Yine ayni
arastirmacilar bazi durumlarda kimyasal
reaksiyonlarin aktivasyon sirasinda olabilecegini ve
sicakliklarini

bazi  durumlarda ise reaksiyon

duslrebilecegini vurgulamislardir.

Yalama¢ ve Akkurt (2006), Talk-Kaolen-Al(OH);
karisimini  mekanik olarak aktive etmisler ve
kordiyerit olusumuna mekanik aktivasyonun yani
sira ag.% 5 Magnezyum Boratin etkisini de
incelemislerdir.  Yapilan c¢alismada kati hal
reaksiyonlari ile 1300°C’lerde Uretilebilen kordiyerit

1 saatlik mekanik aktivasyonla 1150°C’lerde,
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Sekil 2. Mekanik olarak aktive edilmemis Talk-Kaolen-

Alumina karisiminin farkli isitma hizlarindaki DTA egrileri
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Sekil 3. Mekanik olarak aktive edilmis Talk-Kaolen-
Alumina karisiminin farkli isitma hizlarindaki DTA egrileri

Tablo 2. DTA egrilerinden elde edilen pik sicakliklari ve
kristallenme aktivasyon enerijileri

Isitma Aktive olmamis Karigim Aktive olmus karisim
Hiz( [J) PikSic. (°C)  Q(kl/mol) Pik Sic. Q(kJ/mol)
(°C)
5 1288 1217
10 1310 663 1251 535
15 1318 1253
20 1331 1261

E,: KordiyeritKristallenme Aktivasyon enerjisi

Kissinger esitliginden (esitlik 2) yararlanilarak cizilen
In(T,,Z/B)iIe 10*/T arasindaki egrinin egiminden
kordiyerit fazinin kristallenme aktivasyon enerjisi
hesaplanabilir. Sekil 4(a,b). Aktive edilmemis ve
aktive edilmis Talk-kaolen-Alumina toz karisiminin
In(T,,Z/B) ile 10%/T arasindaki iliski verilmistir.
Yapilan hesaplamada aktive edilmemis Talk-kaolen-
Alumina toz karisiminda kordiyeritin kristallenmesi
icin gerekli aktivasyon enerjisi 663 kJ/mol olarak

hesaplanirken, aktive edilmis toz karisimi igin

Magnezyum Borat ilavesi ile de 1000°C'lere kordiyeritkristallenme aktivasyon enerjisi 535
distrmaislerdir. kJ/mol olarak hesaplanmistir.
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Sekil 4.Mekanik aktive edilmemis (a) ve mekanik aktive adilmis Talk-kaolen-Alumina karisiminin In(sz/B) -104/T

grafigi

Kurama ve Kurama (2008), kordiyerit seramikleri
Uretmek igin iki farkh karisim hazirlamistir. Birinci
karisimda Talk-kaolinit-seydisehir aliiminasi, ikinci
grupta kaolinit yerine kimyasal on islemle silika
iceriginin arttirildig1 piring kabuk kdllerini silika
kaynagi olarak kullanmislardir. Yapilan c¢alismada
kordiyerit olusumunun birinci grup karisim igin
1250 °C'lerde 1150°C
gerceklestigini Arastirmacilar

ikinci  grupta ise
tespit etmislerdir.
sicaklik duslsunt aktif silikanin yiksek yizey
alanina ve ince tane boyutu sahip olmasina
baglamislardir. Birinci karisimda kordiyerit olusumu
icin gerekli aktivasyon enerjisi 480 kJ/mol iken

ikinci karisimda 205 kJ/mol olarak hesaplanmistir.

4. Tartisma ve Sonuglar

Bu calismada, Talk-kaolen-alumina  seramik
sisteminde  kordiyerit  olusumuna  mekanik
aktivasyonu etkisi incelenmistir. Elde edilen

sonuglar asagida 6zetlenmistir:

1. Mekanik aktivasyon sonrasi toz karisimda
herhangi bir kristalin faza rastlanmamistir.

2. Mekanik aktivasyon sonrasi kordiyerit
olusumu 70-80°C daha dusik sicakliklarda
gerceklestirilmistir.

3. Aktive edilmemis tozlarda kordiyerit

olusumu icin gerekli aktivasyon enerjisi
665kJ/mol iken aktive edilmis tozlarda 554
kJ/mol olarak hesaplanmistir.
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