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Bu c¢alismada milimetre boyutlarinda kire formunda gézenekli kordiyerit seramiklerinin Uretimi ve
karakterizasyon calismalari gergeklestiriimistir. Kordiyerit kiire Uretiminde CC31, manyezit ve silika
kullanilmistir. Uretilen kiirelere % 0, 5 ve 10 oraninda nisasta ilave edilerek kiirelerin farkli oranlarda
gozenek icerecek sekilde Uretilmesi saglanmistir. Tasarlanan bilesimler 1150° ve 1250°C’de 1 saat
sureyle atmosfer kosullarinda 10°C/dakika i1sitma ve sogutma hizi uygulanarak sinterlenmistir.
Sinterleme sonrasi elde edilen kulrelerin igyapi incelemeleri taramal elektron mikroskobu ve faz
analizleri x—igini kirinim yoéntemi ile gergeklestirilmistir. Taramal elektron mikroskobu incelemeleri
nisastanin yapidan uzaklasmasi sonucunda biyiuk goézeneklerin olustugunu gostermistir. Ayrica
1250°C’de sinterlenen numunelerde kirelerin disinda ve i¢ kisminda olusan igyapilarin oldukga farkl
oldugu gozlemlenmistir. Ayrica ayni sicaklikta sinterlenmesine ragmen nisasta ilavesinin de kirelerin dis
kismindaki icyapi gelisimine dnemli 6l¢lide etki ettigi belirlenmistir. Nisasta miktari azaldikga 1250°C’'de
sinterlenen numunelerde kirelerin disinda olusan kristallerin boy/en oraninin arttigi ve daha ince
kristallerin olustugu belirlenmistir.

Production and Characterization of Porous Cordierite Beads

Keywords
Porous ceramics;
Cordierite; Bead;
Crystalline aspect

ratio; Starch.

Abstract

In this study, production and characterization studies of porous cordierite ceramics beads with
millimeter dimensions were performed. CC31, magnesite and silica were used as starting materials for
the production of cordierite beads. Bead production was carried out by using 0, 5 and 10 wt.% starch
to provide different amount of porosity. Designed beads were sintered at 1150° and 1250°C for one
hour at atmospheric conditions and 10°C/minute heating and cooling rate was applied during the
sintering process. The microstructure of the sintered beads was investigated by scanning electron
microscopy and phase analysis by x-—ray diffraction method. Scanning electron microscopy
examinations showed that large pores were formed because of the removal of starch from the
structure. It was also observed that the microstructures formed inside and outer surface of the beads
were quite different in the samples sintered at 1250°C. It was also determined that starch addition,
although sintered at the same temperature, had a significant effect on the microstructure development
on the outer part of the beads. When the sintering temperature of the beads is 1250°C, as the amount
of starch decreases, the aspect ratio of the crystals formed at the outside of the beads increases, and
finer crystals are formed.
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1. Giris farkli endistriyel uygulama alaninda kullanim
GuUnumizde gozenekli seramikler heterojen imkani - bulmaktadir. (Alves, Tar, Fonseca, &
. . . - . Ferreira, 1998; Kalemtas et al., 2013; Kalemtas,
kimyasal reaksiyonlar icin katalizor destekleri, B

- P . Ozey, & Aydin, 2018; Ohji & Fukushima, 2012)
katalizor, gaz sensorleri, filtreler, absorpsiyon,

membranlar, 1sil izolasyon, ses izolasyonu, hafif
yapisal uygulamalar ve biyoseramikler gibi pek ¢ok

Ozellikle
uygulama alanlarini genisletmek ve basarimlarini

son vyillarda gozenekli seramiklerin
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arttirmak amaciyla goézenek boyut ve dagilimi,
morfolojisi, yapi icerisindeki dagilimi, gézeneklerin
birbiriyle baglantisi ve gézenek mimarisi gibi 6nemli
degiskenlerin optimize edilmesi ve farkli Gretim ya
malzeme
Uretebilmek icin ¢ok sayida bilimsel ¢alisma
yapilmaktadir. (Alves et al., 1998; Colombo, 2005;
Descamps, Richart, Hardouin, Hornez, & Leriche,
2008; Ferraro et al., 2018; Hammel, Ighodaro, &
Okoli, 2014; Hu, Shen, Geng, Shen, & Jiang, 2018;
Hwa, Rajoo, Noor, Ahmad, & Uday, 2017; Kalemtas,
2019b; Kalemtas et al., 2018; Liu et al., 2019;
Munch, Saiz, Tomsia, & Deville, 2009; Ohji &
2012; Seuba, Guizard, &
2016) Bu sayesinde
gozenekli seramiklerden ¢ok daha iyi ozelliklerin

da tasarim yontemleriyle gozenekli

Fukushima, Deville,

Stevenson, yaklasimlar
elde edilmesi ve yapiya yeni 6zellikler kazandirilmasi
amagclanmaktadir. Gozenekli seramiklerin Gretimi
icin farkli yontemler uygulanmakta ve bu
yontemlere her gegen giin yenileri eklenmekte veya
halihazirda kullanilmakta olan yontemler farkl bakis
acilariyla sirekli gelistiriimektedir. (Ferraro et al.,
2018; Hu et al., 2018; Hwa et al., 2017; Minas,
Carnelli, Tervoort, & Studart, 2016; Nishihora,

Rachadel, Quadri, & Hotza, 2018)

Ticari uygulamalara bakildiginda alimina (Al,O3),
zirkonya (Zr03), silika (SiO3), silisyum nitrir (SisNa),
silisyum karbir (SiC), maullit (AlgSi,013), kalsiyum
silikat (CaSiOs), hidroksiapatit (Cas(PO4)3(0OH)) ve
kordiyerit (Mg,Al4SisO1s) gibi pek cok farkli gozenekli
seramigin kullanildigi gérilmektedir. Bu seramikler
icerisinde kordiyerit ekonomik bir seramik olmasinin
yani sira diisiik i1sil genlesme katsayisi (1,5x10° °C?),
yluksek 1sil sok dayanimi (AT=325°C), goreceli olarak
yiksek egme mukavemeti (>100 MPa), yiksek
elastik modil (>100 GPa), dustk dielektrik sabiti, iyi
kimyasal kararlilik ve korozyon direnci gibi pek cok
onemli avantaja sahiptir. (Majumder,
Mukhopadhyay, Parkash, & Kumar, 2004; Oliveira,
Dias, & Fernandes, 2006; Toohill, Siegesmund, &
Bass, 1999; Zhang, Li, Bao, Zhao, & Ding, 2019) Bu
Ozellikleri dolayisiyla da firin ekipmanlari, filtreler, isi
dontsturictler, sl sok dayanimh  mutfak
seramikleri, membran destekleri, elektrikli isiticilar
icin refrakter

seramik uygulamalari, gozenekli

elektrik
uygulamalariile elektronik altliklar gibi pek ¢ok farkl

seramik Uretimi, 1s1 ve izolasyon
uygulama alaninda kullanim potansiyeline sahiptir.
(Abdullayev, Bekheet, Hanaor, & Gurlo, 2019;
Cooper et al., 2016)

Gozenekli seramikleri kopik, bal petegi, ici bos
kiireler ve fiberler gibi pek c¢ok farkli formda
Uretmek mimkindar. (Adler, 2005; Carty & Lednor,
1996; Oliveira, Dias, Vaz, & Fernandes, 2006) Son
yillarda uluslararasi literatiir incelendiginde 6zellikle
gozenekli kiire formunda seramiklerin pek ¢ok farkli
yontem ile {retimi Uzerinde yogun c¢alismalar
yapildigi gorilmektedir. (Chalkia, Marathoniti, &
Stathopoulos, 2017; Huang & Ohga, 2017; Kalemtas,
2019a; Nijhawan, Butler, & Sabatini, 2017; Xiao et
al., 2014; Xiao et al., 2016; Yang, Tian, Han, & Zhao,
2018) Bu c¢alismada da kiresel formda goézenekli
kordiyerit seramiklerin ekonomik ve kolay
uygulanabilir bir yontem uygulanarak Uretim ve
GoOzenek

karakterizasyonu  amaglanmaktadir.

olusturucu olarak bu c¢alismada kolay temin
edilebilmesi, ekonomik olmasi ve cevreye karsi
zararsiz olmasi gibi 6nemli avantajlari nedeniyle
nisasta kullanilmistir. (Chen, Xu, Cui, Zhang, & Zhan,
2018; Mastalska-Poptawska, Sikora, lzak, & Goéral,

2019; Ogunsona, Ojogho, & Mekonnen, 2018)

2. Materyal ve Yontem

Bu calismada seramik kiire Gretiminde kullaniimak
Uzere %3 oraninda sodyum aljinat iceren homojen
bir cozelti 24 saat slireyle magnetik karistirma
yontemiyle hazirlanmistir.  Hazirlanan  sodyum
aljinat ¢ozeltisinden 150 mL, 30 gram seramik
(Cizelge 1) ve 0/5/10 gram nisasta kullanilarak
eksenel degirmende 300 devir/dakika hizla 45

dakika boyunca 6glitme islemi gerceklestirilmistir.

Cizelge 1. Kordiyerit kire uretiminde kullanilan
seramik bilesimi (150 mL aljinat ¢ozeltisi icin)

CcCc31 Manyezit Silika
8 8 8
20,649 6,804 2,544

Klre Uretim sirecinde ¢apraz baglama isleminde
kullanilmak Gizere agirlikga %1 oraninda CaCl; igeren
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¢Ozelti oda kosullarinda, 1 saat slreyle, magnetik
karigtirma ile gergeklestirilmistir. Hazirlanan ¢amur
bir siringa ve peristaltik pompa yardimiyla ile CaCl,
iceren c¢ozelti icerisine damlatilarak kire Gretimi
gerceklestirilmistir. Uretilen kompozit kiirelere ait
temsili bir gorinti Sekil 1’de sunulmaktadir.

(b)
Sekil 1. (a) %5 ve (b) %10 nisasta icerecek sekilde
hazirlanan seramik—aljinat yas kirelere ait makroskobik
gorinum.

Uretilen kirelerin sinterleme islemi 1150° ve
1250°C’de bir saat silireyle atmosfer kosullarinda
Isitma ve hizi

gerceklestirilmistir. sogutma

10°C/dakika olarak uygulanmistir.

Uretilen kireler sinterleme sonrasinda 6gitilerek
toz haline getirilmis, ardindan da faz analizi Bruker
marka D8 model X—isini kirinim (XRD) cihazi ile
Cu—Kq (A=1,5406A)
gerceklestirilmistir. Uretilen kiirelerin i¢yapisi Carl

radyasyonu kullanilarak

Zeiss/Gemini 300 taramali elektron mikroskobu
(SEM) kullanilarak gergeklestirilmistir.

3. Bulgular

Kirelerin sinterleme islemi sonrasinda faz analizleri
gerceklestirildiginde uygulanan sinterleme
sicakligina bagli olarak yapida olusan fazlarin dnemli
oranda degistigi belirlenmistir (Sekil 2). Kordiyerit
1250°C’'de
sonucu olusurken, 1150°C’de ise yapida kordiyerit
fazinin olusmadigi belirlenmistir (Sekil 2).

fazinin gerceklestirilen  sinterleme

Kordiyerit : A
Silika HNG]

Goreceli Siddet
O
>
ED
>
>
>
E

(b)

Sekil 2. Hazirlanan kiirelerin (a) 1250°C ve (b) 1150°de
sinterlenmesi sonrasi XRD analiz sonuglari.

icyapi incelemeleri sonucunda sinterleme sicakligina
bagl olarak icyapinin 6nemli oranda degistigi
sicakligt  1150°C
oldugunda kirelerin i¢ kisimlarinda ve dis ylizeyinde

belirlenmistir.  Sinterleme
benzer igyapilar olustugu saptanmistir (Sekil 3). Bu
kiirelerde ~2-20 um arasinda degisen buyuk
gozeneklerin yanisira birincil tanelerin arasinda
yogun bir sekilde ve oldukga kiigiik boyutlarda (< 1
um)
Kirelerin 1250°C’de sinterlenmesi sonrasinda ise

gozeneklerin de olustugu belirlenmistir.

kirelerin ic ve dis ylzeylerinde farkh igyapilar
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gelismistir. Ayrica kullanilan nisasta miktarina bagh
olarak da 1250°C’'de kiire yizeylerinde olusan
icyapida belirgin farkhiliklarin meydana geldigi ve
yapinin gdzenek oraninin igyapi gelisimine énemli
oranda etki ettigi belirlenmistir.

Mage S0 EHMT= 1000 kY SignalA= SE2

m“'_” WEO= &1mm  ScanSpeed=T

: AT
Mag= 100KX EMT=10.00kV 5
16 ym WD= 82mm  SeanSpesd=T

Noise Reduction = Line Int Busyi
Auto BC = O Aperture Size = 30.00 pm

(b)

Man- 200KX EMT= 1000 kY SigralA= 5E2 Meise Reduction = Line Int. Busiiich ¢ =
il WO= &2mm  Scan Speed =T AupBC=Of  Aperure Size = 33,00 pum
(c)

Sekil 3. Bilesiminde %10 oraninda nisasta bulunan
seramik—aljinat kurelerin 1150°C’'de bir saat sireyle
sinterlenmesi sonrasi (a) 500X, (b) 1000x ve (c) 2000x
blyltmelerdeki kirik ylizey SEM gorintiisi.

%10
seramik—aljinat klirelerin 1250°C’de bir saat sireyle

Bilesiminde oraninda nisasta bulunan
sinterlendikten sonra kurelerin i¢ kismina ait SEM
incelendiginde (Sekil 4) nisastanin
uzaklagsmasindan kaynaklanan biiylik godzenekler
harig, yapinin genel olarak olduk¢a yogunlastigi

belirlenmistir.  Ayni klrelerin  dis

gorintuleri

ylzeyleri

incelendiginde ise ylizeyin olduk¢a yogun oldugu ve
bu kisimda bazi kristallerin olustugu belirlenmistir
(Sekil 4).

- A S : :
Msn- SI0X  EMT= 000KV SigralA=SE2  Moise Reduction = Line int B et =
10 um W= &7mm  ScanSpeed=7  AupBC=Of  Aperture Size = 3000 um

(a)

-

Moise Reduction = Line Int Busilich Curent = ¢

Mage 1O0KX EHT= 10.00 kY Signal A= SE2
10ym AUDBC=OF  Aperture Size = 30,00 pm

Wo= &7mm  ScanSpeed=7

(b)
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b
N Reduction = Line Int. Busiligh Current = On
Auto BC = 0 Aperture Size = 30.00 pm

(c)

.’gag- 200k EHT= $0.00 KV Signal A= SE2
Laddd WO= &7mm  Stan Speed =T

EHT=10.00 kv Signal A= SE2

Map s 2500
20 pm WO= &7mm  Scan Speed =T

Auto BC =0 Aperture Size = 30.00 pm

(d)

[
Moise Redustion = Line Int Busyligh Currerlt = O

EHT=10.00 kv Signal A= SE2

Mag = S0X Meise Reduction = Line Int Busfligh Current = On
| 10 pm Wo= 88mm  Sean Spesd=T AupBC=Of  Aperture Size = 50.00 um

(e)
Sekil 4. Bilesiminde %10 oraninda nisasta bulunan
seramik—aljinat kirelerin 1250°C’de bir saat slreyle
sinterlendikten sonra kirelerin i¢ kismina ait (a) 500X,
(b) 1000X ve (c) 2000X biyutmelerdeki kirik yuzey SEM
goruntlsu. Kurelerin dis yuzeyinin (d) 250X ve (e) 500X
bilyltmelerdeki SEM gorintileri.

Ayni kosullarda sinterlenen ve bilesiminde %5
oraninda nisasta bulunan kirelerin i¢ ve dis kismina
ait SEM goéruntileri incelendiginde (Sekil 5), %10

oraninda nisasta iceren numuneye (Sekil 4) benzer
icyapilar belirlenmistir. Ancak %5 oraninda nisasta

iceren numunenin vyizeyindeki kristallenmelerin
daha
gozlemlenmistir.

nispeten ince ve yogun oldugu

Mage Z0K EHT=1000 kY Signald=5E2

Moise Reduction = Line Int Busirlioh © t=0n 153
#m WD= &1mm  ScanSpesd=T AutpBC=ON  Aperture Size = 30.00 pm 3

(a)

Mag- SI0X  EMT=1060KV SignalA= SE2
10 ym WD= 81mm  SeanSpeed=T

Meise Reduction = Line Int. Busi
Autn BG = OF Apearture Siz

(b)

|
K

Moise Reduction = Line Int. Busyioh

Mag- 1O0KX EHT= 060KV SignalA=5E2 ment = On
16 jm WD= 82mm  SeanSpeed=T  AwpBC=Of  Aperiure Size = 3000 um
(c)
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Meise Reduction = Line int Busii e
Auto BC =0 Aperture Size = 30.00 pm

(d)

Mage 50X EHT= 1000KY SignalA=SE2
20 pm WD= 82mm  SeanSpeed =7

Msg © S0K EHT=1000kY SignalA= SE2
10 pm

W= &dmm  ScanSpeed =7 Aperture Size = 30.00 pm

=y

]

oran e
(f)

Sekil 5. Bilesiminde %5 oraninda nisasta bulunan
seramik—aljinat kirelerin 1250°C’de bir saat slreyle
sinterlendikten sonra kirelerin i¢ kismina ait (a) 250X,
(b) 500X ve (c) 1000X buyutmelerdeki kirnk ylzey SEM
goruntlsu. Karelerin dis ylzeyinin (d) 250X, (e) 500X ve
(f) 2000X biiyltmelerdeki SEM gorintileri.

Mage 100K EHT= 1000 kY SignalA=SE2
10 pm WD= &2mm  SeanSpeed =T

Ayni kosullarda sinterlenen ve bilesiminde %0
oraninda nisasta bulunan kiirelerin i¢ ve dis kismina
ait SEM gorintileri incelendiginde (Sekil 6), %10 ve
%5 oraninda nisasta iceren numunlere (Sekil 4 ve 5)
benzer sekilde kirenin igi ve disinin farkl igyapilara
sahip oldugu belirlenmistir. Ancak %0 oraninda
nisasta numunenin

iceren ylzeyindeki

kristallenmelerin digerlerine oranla ¢ok daha ince
oldugu ve ylzeyinin digerleri kadar yogun olmadigi
gozlemlenmistir.

Moise Reduction = Line Int Busilioh Current = On
Autn BC =0 Aparture Size = 30.00 pm

()

Mg Z50X  EMT= 10.00KV SignalA= 5E2
20pm WD= 88mm  Sean Spesd=T

Mage S00X EHT= 1000 kv SignalA=5E2

Neise Reducton = Line Int Busich Current = On B ]
10 ym WO= &8mm  Sean Speed =T

A BC =01 Aperture Size = 30.00 pm

(b)
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ey e ! P g

Mage 100KX EMT= 1000 kY Signal A= SE2 Noise Reduction = Line Int Busifligh Current = O [N
10pm WD= 88mm SeanSpeed=T  AwpBC=ON  Aperdure Sie = 3100 m

(c)

Msg- S0k EHMT= 1000 kv SignalA= SE2
10 pm

) Meise Reduction = Line Int Busillgh Current = On ZEISS
Wo= 78mm  Sean Speed =T

AuoBC=BC Aperture Size = 32.00 pm

(d)

Mag- 100KX EMT= 1000 kY SigralA= SE2
10 pm

uise Reduction = Line Int. Busiiigh Current = On .
Wo= 75mm  ScanSpeed=7

Auto BC = 0 Aperture Size = 30.00 pm

(e)

Sekil 6. Bilesiminde %0 oraninda nisasta bulunan
seramik—aljinat kirelerin 1250°C’de bir saat slreyle
sinterlendikten sonra kirelerin i¢ kismina ait (a) 250X,
(b) 500X ve (c) 1000X buyutmelerdeki kirnk ylzey SEM
goruntlsu. Kurelerin dis ylzeyinin (d) 500X ve (e) 1000X
bilyltmelerdeki SEM gorintileri.

»

. Tartisma ve Sonug

e Bu calismada farkli oranlarda gozenek igeren
milimetre boyutlarinda ve kiire formunda
kordiyerit seramiklerinin basariyla
gercgeklestirilmistir.

Uretimi

e Kordiyerit sentezinde ekonomik hammaddeler
olan CC31, manyezit ve silika kullaniimigtir.
Kireler hazirlanirken yapiya % 0, % 5 ve % 10
oraninda nisasta ilave edilerek farkli oranlarda
gozenek iceren seramik kireler Uretilmistir.

e Birsaatlik sabit sinterleme siiresi uygulandiginda,
sinterleme sicakligl 1150°C iken kordiyerit fazinin
olusumu gerceklesmezken, sicaklik 1250°C’ye
cikarildiginda kordiyerit fazi elde edilmistir.

sicakhigr  1150°C

partikiiller arasinda ¢ok sayida kiiclik gbzenek

e Sinterleme iken  birincil
gozlemlenirken, sinterleme sicakligi 1250°C’ye
cikarildiginda yapinin dnemli oranda yogunlastigl
belirlenmistir.

e Sinterleme sonrasi elde edilen kirelerin dis ve ig
kisimlarinin igyapisi incelendiginde 1250°C’de
sinterlenen numunelerde kiirelerin disinda ve i¢
kisminda olusan igyapilarin oldukga farkh oldugu

sicaklikta

sinterlenmesine ragmen nisasta ilavesinin de

gozlemlenmistir.  Ayrica ayni
kiirelerin dis kismindaki icyapi gelisimine 6nemli
Olgide etki ettigi ve azalan nisasta miktariyla
1250°C’de sinterlenen numunelerde kiirelerin
disinda olusan kristallerin boy/en oraninin kayda
deger bir oranda arttigi ve c¢ok daha ince

kristallerin olustugu belirlenmistir.
Tesekkiir

Bu calisma kapsaminda kullanilan seramik althklar
Porland Porselen (Bilecik) firmasi tarafindan saglanmistir.
Kendilerine degerli katkilan icin tesekkiir ederiz. SEM ve
XRD analizleri Bursa Teknik Universitesi Merkez
Laboratuvarinda gerceklestirilmistir. Verdikleri destek
icin merkez yonetim ve uzmanlarina tesekkir ederiz.
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