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OZET

Polielektrolit ve Siirfaktan Kullaniminin Bor Karbiir Tozunun
Sol-Jel Metodu ile Sentezi Uzerindeki Etkilerinin

Incelenmesi

Zeynep Naz ATES

Fizik Anabilim Dali

Yiiksek Lisans Tezi

Danisman: Prof. Dr. Erol KAM

Es-Danigman: Prof. Dr. Figen KAYA

Bu calismada, polielektrolitin faz icerigi, partikiil boyutu ve sentezlenen tozlarin
nihai morfolojisi tizerindeki etkilerini arastirmak icin jel dagitici ajan ve azot
kaynagi olarak farkli miktarlarda amonyum polikarboksilat kullanilmistir. Karbon
kaynag olarak, gliserin, tartarik asit ve sitrik asit, bor kaynagi olarak da borik
asitin kullanildig1 polimerik jel oncelikle piroliz islemine, en son olarak da
1500°C’de son 1s1l isleme tabii tutulmustur. XRD analiz sonuglar1 incelendiginde
yapida az miktarda da olsa onciil madde ve amorf karbona rastlandigindan,
kalsinasyon ve piroliz siire¢ parametrelerinin degistirlmesine karar verilmistir
Yapilan bu optimizasyon calismasi basariyla sonu¢ vermis, yiiksek kristalin
ozellliklere sahip, mikron alti/mikron boyutlu bor karbiir parcaciklar: tiretilmistir.
Sonuglar, sentezlenen tozlarin partikiil boyutlari, kristalligi ve B,C/BN faz
oraninin, polimerik jelde borat-amonyum ve/veya amin komplekslerinin 6n

olusumu ile dogrudan iliskili oldugunu gostermistir. SEM incelemeleri, bor karbiir
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partikiillerinin boyutunun, amonyum polikarboksilat iceriginin bir fonksiyonu
olarak 2 pm'den 40 um'ye kadar artma egiliminde oldugunu ortaya cikarmistir.
Ayrica bor nitriir nanopullarinin ortalama boyutunun ve kalinliginin sirasiyla 80

nm ila 3 um ve 10-150 nm civar1 araliginda oldugu gézlenmistir

Tez calismasinda siirfaktanlarin B,C toz iiretimine katkilar1 da incelenmistir. Bu
baglamda polioksietilen sorbitan monooleat (TWEEN80, CgHi2402), bu
calismada kullanilabilecek siirfaktan olarak secilmistir. FT-IR ve DTA/TG analiz
sonuglar1 incelendiginde, Tween80 katkisinin hem oOncii maddelerden gelen
safsizliklart hem de amorf karbonu elimine ederek, yiiksek kristalinitede bor
karbiir olusumunu destekledigi XRD sonuglarinda goriilmiistiir. SEM sonuclarinda
TWEEN 80 katkisinin bor karbiir tozlarina etksi incelendiginde, molekiil
yapilarinin 6nce plaka bicimine, sonrasinda ise polyhedral- es eksenli yapiya

doniistiigli deney sonuclarindan elde edilmistir.

Amonyum polikarboksilat katkisiyla iiretilen B,C-BN tozlarindan A80GT10C10
kodlu numuneyle LDPE matrisli polimerle, %5 ve %10 olmak {izere, farklh
yogunluklarda polimer kompozitler iiretilmis ve bu kompozitlerin noétron
emisyonunu absorblama yetenekleri calismada arastirilmistir. Bu arastirmalar
sonucunda %5 B,C-BN katkili kompozitin 3,4 mm kalinliginda %68,66 oraninda
notron emisyonunu absorbladigi, %10 B,C-BN kompozitin de 3,6 mm kalinliginda,
%81,42 oraninda absorbladig1 gortlmiistiir. Sonuclar literatiirdeki diger

calismalarla karsilastirilmastir.

Anahtar Kelimeler: Bor Karbiir, Bor Nitriir, N6tron Emisyonu, Zirhlama.
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ABSTRACT

Investigation of the Effects of Using Polyelectrolyte and
Surfactant on the Synthesis of Boron Carbide Powder by Sol
Gel Method

Zeynep Naz ATES

Physics Department

MSc. Thesis

Supervisor: Prof. Dr. Erol KAM

Co-supervisor: Prof. Dr. Figen KAYA

In this study, different amounts of ammonium polycarboxylate were used as gel
dispersing agent and nitrogen source to investigate the effects of the
polyelectrolyte on the phase content, particle size and final morphology of the
synthesized powders. The polymeric gel, in which glycerin, tartaric acid and citric
acid were used as carbon source, and boric acid as boron source, was firstly
subjected to pyrolysis process and finally to a final heat treatment at 1500°C.
When the XRD analysis results were examined, it was decided to change the
calcination and pyrolysis process parameters, since a small amount of precursor
and amorphous carbon were found in the structure. The results showed that the
particle sizes, crystallinity and B,C/BN phase ratio of the synthesized powders
were directly related to the pre-formation of borate-ammonium and/or amine
complexes in the polymeric gel. SEM investigations revealed that the size of boron

carbide particles tended to increase from 2 um to 40 um as a function of
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ammonium polycarboxylate content. It was also observed that the average size
and thickness of boron nitride nanoflakes ranged from 80 nm to 3 pm and 10-150
nm, respectively. In the thesis study, the contribution of surfactants to B,C powder
production was also investigated. In this context, polyoxyethylene sorbitan
monooleate (TWEENS80, C64H124026) was chosen as the surfactant that can be
used in this study. When the FT-IR and DTA/TG analysis results were examined,
it was seen in the XRD results that the Tween80 additive supported the formation
of boron carbide with high crystallinity by eliminating both impurities from
precursors and amorphous carbon. When the effect of TWEEN 80 additive on
boron carbide powders was examined in SEM results, it was obtained from the
experimental results that the molecular structures first changed to plate form and

then to polyhedral-coaxial structure.

From B,C-BN powders produced with ammonium polycarboxylate additive,
polymer composites of different densities, 5% and 10%, were produced with the
sample coded A80GT10C10 and LDPE matrix polymer, and the neutron radiation
absorption abilities of these composites were investigated in the study. As a result
of these researches, it was observed that the 5% B,C-BN reinforced composite
absorbs 68.66% of neutron radiation at a thickness of 3.4 mm, and the 10% B,C-
BN composite absorbs 81.42% at a thickness of 3.6 mm. The results were

compared with other studies in the literature.

Keywords: Boron Carbide, Boron Nitride Neutron Radiation, Shielding.
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1

GIRIS

1.1 Literatiir Ozeti

Niikleer enerji; yiliksek sicaklikla birlikte, enerjisi artan atom cekirdeklerinin
carpismasi sonucunda meydana gelen fiizyon ve fisyon tepkimeleri sonucunda
elde edilen enerjiye denilmektedir [1]. Artan niifusa bagh olarak, enerji
ihtiyaclarimizdaki artis nedeniyle ve mevcut kullanilan enerji kaynaklarinin, hem
dogay1 kirletmesi hem de dogal kaynaklar1 olmasi gerekenden cok daha hizlh
tliketmesi nedeniyle, niikleer enerjiye olan ihtiyacitmiz her gecen giin daha da
artmaktadir. Enerji ihtiyaclarimizi karsilamanin yani sira niikleer teknoloji tipta,
tarimda, endiistride, bilimsel arastirmalarda da kullanilmaktadir [2]. Tibbi
goriintiilemede hastaya enjeksiyon veya oral yolla verilen radyoizotoplarin
viicuda yerlestikten sonra yaptiklari isitmayla viicut disindaki bir ekran {izerinde 2
boyutlu (Sintigrafi) veya 3 boyutlu (Pozitron Emisyon Tomografisi) goriintiiler
halinde bir araya getirilmesiyle calisan tanimlama yontemleri bunlardan en

yaygin olarak kullanilan yontemlerdir.

Radyasyonun bir¢ok faydasi mevcut oldugu gibi, kullanilan bu yontemlerle
iyonlastirici radyasyonun ortaya cikmasiyla insanlarin ve canlilarin saglig: tehlike
altina girmektedir. Radyasyondan korunmada, kisaca ALARA (As Low As
Reasonably Achievable) olarak adlandirilan prensip uygulanmaktadir. Bu
prensibin adimlarinda, radyasyon kaynagina olan uzaklik, maruz kalinan siire ve
zirhlama bulunmaktadir. Tabii bunlarin makul olarak en kontrol edilebilir ve

istlinde calisma yapilabilir olani zirhlamadir.

Cekirdek reaksiyonlariyla meydana gelen isimalardan ortaya cikan a ve [
parcaciklar giriciliklerinin cok diisiik olmasi sebebiyle zirhlama konusunda
hesaba katilmazlar ancak y ve X-isinlariyla notron parcaciklarinin zirhlanmasi

ciddi 6nem arz etmektedir [2,3].



Notron parcaciklarinin zirhlanmasinda kullanilan malzemelerden biri de nétron
absorbsiyon kesiti yiiksek olan ve {ilkemizde rezervi bolca bulunan bor
mineralidir. Bor minerali dogada, %80 "B ve %20 '"B izotopu olarak
bulunmaktadir. ''B izotopunun termal nétron yutma tesir kesiti 750 barn olup '°B
izotopunun termal nétron yutma tesir kesiti ise, 3837 barndir. N6tron 1sinlarinin

bor ile yaptig1 tepkime asagida basit olarak verilmektedir [2,4];
Y.B+ 'wn — 73Li + *,He + (dliisiik enerjili gama 1sinlari) (1.1)

Diinyadaki bor rezervlerinin 6nemli bir kismi1 Tirkiye’de bulunmaktadir. Diinyada
bulunan toplam bor rezervlerinin 1,3 milyar ton oldugu bilinmektedir ve bunun
da %77,8'1 Tiirkiye'de bulunmaktadir. Bor minerali zenginligi acisindan

Tirkiye’nin oldukca avantajli bir konumda oldugu goriilmektedir [2,5].

Notron zirhlamasi, yaklasik ti¢ adimdan olusan uzun bir islemdir. Her bir adimda
farkli malzemeler kullanilir. Giiniimiize kadar, zirhlanmasiyla ilgili bircok
malzeme gelistirilmistir ve kullanilan yontemlerden biri de n6tron 1sinlarinin bor

karbiir ile zirhlanmasidir [2].

Bor karbiir ticari olarak karbotermal indirgeme yontemiyle {iiretilmektedir.
Elektrikli ark firinlarinda borik asitin yiiksek sicakliklarda isitilarak karbonun
indirgenmesi yoluyla yapilmaktadir. Ancak bu siirecin oldukca fazla

dezavantajlar1 mevcuttur[6].

o Yiiksek sicakliklara cikilmasi oldukca fazla enerji gerektirir ve maalesef
ekonomik bir yontem degildir.

o Elektrikli firrnda 1sinma homojen olmayacagindan dolayr reaksiyona
girmeyen borik asit goriiliir ve bu da bir miktar malzemenin ziyan olmasina
sebep olur.

o 2000°C tzerindeki sicakliklarda sicaklik kontrolii miimkiin degildir.

Elde edilen iiriinde bir miktar karbon kalintisi da olacaktir.

o Ince parcacik boyutuna yogunlastirilabilmesi icin {iriinii 6giitmek pahali ve
zordur [6].

Bor karbiiriin tiretilmesi i¢in alternatif yontemler denenmelidir.

O

1.1.1 Iyonizasyon

Atomdan bir yiikk kopartilmas1 veya bir elektron baglanmasi halinde atomun

dengesiz hale gelmesi durumuna iyonizasyon denilmektedir[8].



1.1.2 Radyasyon

En basit haliyle cekirdeginde dengeli olarak nétron ve proton bulundurmayan
atomlara radyoaktif atom diyoruz. Olusan bu dengesizlikten dolay1r atomda bir
1sima meydana gelmektedir. Bu 1s1ma atomdaki notron-proton dengesi saglanana
kadar devam ederse bu 1s1maya da radyasyon adi verilmektedir[7]. Radyasyon,
iyonize radyasyon ve elektromanyetik radyasyon olarak ikiye ayrilmaktadir. Biz

bu calismada iyonize radyasyon cesidini inceleyecegiz.
1.1.3 Iyonlastiric1 Radyasyon

Radyasyonun enerjisi eger gectigi ortamdaki atomlarla etkilesebilecek ve elektron
koparmaya yetecek kadar bir enerjiye sahipse o radyasyonun iyonlastirici
radyasyon olarak tanimlayabiliriz. Atomlardan elektron koparmaya yetecek
enerjisi bulunan radyasyon tiplerinin enerjisi genellikle 10 eV veya daha iistiinde
bir enerjiye sahiptirler [8]. Iyonlasma esnasinda radyasyon insan bedeninden
gectiginde hiicrelerle etkilesecektir. Hiicrenin yapisina zarar verdiginde genellikle
i¢ ihtimal ortaya cikar. Hiicre kendini sorunsuz sekilde onarabilir, hiicre kendini
onaramayip 6lebilir veya hiicre kendini bozuk bir sekilde onarip yasamina devam
edebilir. Bilindigi gibi DNA zincirleri tek tarafli olarak kirildiklarinda, karsisindaki
kod sayesinde kendilerini tamir ederler fakat cift zincirlerinin de tahrip olmasi

durumunda DNA kendini onarmaya calisirsa bir mutasyona sebep olabilmektedir.
1.1.4 No6tron Parcaciklar

Notronlar; parcacik tipli radyasyona ornektir. Yiikstiz parcaciklardir, bu nedenle
de giricilikleri ¢ok yiiksektir. Notron parcaciklari maddelerin icerisinden gecerken
herhangi bir iyonlasmaya sebep olmazlar ancak diger atomlarla yaptiklari
etkilesim sonucunda ortaya alfa, beta, gama veya X 1sinlar1 cikabilir. Notronlar
ylksiiz olduklarindan dolay1 yogunlugu yiiksek malzemelerle durdurulamazlar.
Ancak yavaslatilabilmeleri icin hidrojence zengin malzemelerle veya bor icerikli

malzemelerle zirhlanmalidirlar [9].
1.1.4.1 Nétronlarin Enerjilerine Gore Smiflandirilmasi

» Serbest notronlar kinetik enerjilerine gore siniflandirilabilmektedirler ve

genellikle elektron volt (eV) olarak tanimlanirlar. Sicaklik terimi, bir nétron ile
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belirli bir sicakliga sahip bir ortam arasindaki termal dengeyi temsil eden bu

enerjiyi tanimlamak icin kullanilmaktadir.

» Soguk Noétronlar; (0 eV; 0.025 eV) enerji araligindaki noétronlardir. Cok soguk
ortamlarda (sivi doteryum gibi) termal dengede olmalariyla bilinen
notronlardir. Notron sacilma deneylerinde kullanilan spektrumdur.

» Termal Noétronlar; Cevrelendikleri ortamla termal dengede olan nétronlara
denilmektedir. Maxwellian dagilimi i¢in 20°C'de (68°F) en olasi enerji 0.025
eV'dir (~2 km/s)’dur. Notron enerji spektrumunun bu kismi, termal
reaktorlerde spektrumun en 6nemli kismini olusturur.

» Epitermal Notronlar; (0.025 eV; 0.4 eV) enerji araligindaki nétronlardir.
Kinetik enerjileri, termal notronlardan daha yiiksektir. ReaktOrlerden
bazilarinin epitermal notron spektrumuyla calistigi bilinmektedir. Boylelikle
termal notronlara gore daha yiliksek miktarda yakit tiretilebilmektedir.

» Yavas Notronlar; (1 eV; 10 eV) enerji araligindaki notronlardir.

Rezonans Né6tronlari; (10 eV; 300 eV) enerji araligindaki noétronlardir. Bu
notronlar, bazi 6zel davranislari nedeniyle rezonans olarak
adlandirilmaktadirlar. Rezonans enerjilerinde, kesitler, kesitin taban degerinden
100 kat daha yiiksek zirvelere ulasabilmektedir. Bu nedenle de, reaktorii termal
notronlarla calistirmak oldukca 6nem arz etmektedir c¢linkii, bu enerjilerde

notron yakalama, fisyon olasiliginin fazlasiyla arttigi goriilmiistiir[10].

» Orta Diizey Notronlar; (300 eV; 1 MeV) enerji araligindaki nétronlardir.

Hizli Nétronlar; (1 MeV; 20 MeV) enerji araligindaki noétronlardir. Fisyon
notronlar olarak adlandirilan nétronlarin kinetik enerji seviyeleri 1 MeV (~15
000 km/sn)’den daha fazladir. (a, n) gibi niikleer reaksiyonlar neticesinde kinetik
enerjileri bakimindan yiiksek bu notronlar tretilebilmektedir. Fisyon notronlari, 2
MeV'lik ortalama enerjiye (***U fisyon icin) sahip bir Maxwell-Boltzmann enerji
dagilimina sahiptir. Bu hizli nétronlarin termal enerji seviyesine yavaslatilabilmesi
ise, niikleer reaktorler icinde notron moderasyonu denilen bir isleme tabii

tutularak gerceklestirilebilmektedir.



1.1.4.2 Nétronlarin Madde Ile Etkilesimleri

Notronlarin notr parcaciklar olduklar: bilinmektedir. Bu nedenle, yalnizca yeni bir
yone sacilmak veya absorbe edilmek {izere bir cekirdekle carpistiklarinda
yollarindan saparak diiz cizgiler halinde hareket ederler. Bilindigi iizere, noétronlar
yliksiiz parcaciklardir. Bu nedenle de bir elektron bulutu veya pozitif yiikli bir
elektrik alan, notronun hareketini hicbir sekilde etkileyemeyecektir. Dolayisiyla da
notronlar her zaman cekirdekle etkilesime girerler. Notronlarin yigin madde
yoluyla iletiminin cok tanimlayici bir 6zelligi olarak, bir nétronun etkilesimler
arasinda kat ettigi ortalama mesafe olan, ortalama serbest yol uzunlugudur (2).

Bu deger, asagidaki denklem yardimiyla hesaplanabilir:
A=1/% (1.2)
Notronlar, cekirdeklerle asagidaki sekillerle etkilesime girerler;

Notronlarin ¢ekirdeklerle etkilesme derecesi, tesir kesitleri olarak bilinen
miktarlar cinsinden tanimlanmaktadir. Burada tesir kesiti olarak tanimlanan
kavram, hedef cekirdek ile gelen notron arasindaki muhtemel etkilesimin
olasiligini ifade etmek icin kullanilmaktadir. Burada dikkat edilmesi gereken
husus, bu olasiligin gercek hedef ile baglantili olmadigidir. Bir o6rnekle ifade
etmemiz gerekirse, nétron akisi ile birlikte, bir niikleer santralin termal giiciinii
elde etmek icin gerekli olan reaksiyon hizinin hesaplanmasini gosterebiliriz. Barn
(10 m*) mikroskobik tesir kesitini (o-sigma) 6l¢gmeye yarayan standart birimdir.
Mikroskobik kesit, bir ¢cekirdegin bir notron ile etkilesime girdigi etkili 'hedef alant'
olarak yorumlanabilir[10]. Makroskopik tesir kesiti, mikroskobik tesir kesiti ve

malzeme yogunlugundan tiiretilir:
Y=0.N (1.3)

Burada m? birimi olan o, mikroskobik kesit olarak adlandirilir. N birimleri

cekirdek/m® oldugundan, makroskopik kesit £, m™ birimlerine sahiptir.

Notron kesitleri, niikleer yakitin 6nemli bir parametresini olusturur. Yeni yakit
diizenekleri icin, genellikle yakit kafesinin iki boyutlu modellerinde nétron
kesitleri hesaplanmalidir[10]. Noétronlarin madde ile etkilesimleri asagida daha

ayrintili bicimde incelenmektedir;



e FElastik Sagilma Reaksiyonu; Genel olarak, bir nétron-cekirdek etkilesiminden
sonra, hedef cekirdek tek bir nétron yaydiginda bir nétron sagilma reaksiyonu
meydana gelmektedir. Bir notron ile hedef cekirdek arasindaki elastik sacilma

reaksiyonunda niikleer uyarima aktarilan enerji bulunmamaktadir.

Etkilesen Cekirdek

: Gelen / @
Nétron E
Cekirdek\

Nétron E |

Sekil 1. 1 Elastik sacilma reaksiyonu [2]

e Elastik Olmayan (inelastik) Sagilma Reaksiyonu; Bir nétron ile hedef cekirdek
arasindaki esnek olmayan sagilma reaksiyonunda, gelen nétronun bir miktar
enerjisi geri tepen cekirdege emilir ve cekirdek uyarilmis durumda
kalmaktadir. Boylece esnek olmayan bir carpismada momentum korunurken,

“sistemin” kinetik enerjisi korunmamaktadir.

y-Radyasyonu

Gelen Geri Tepen
Cekirdek
No6tron
Cekirdek\
Yayinlanan
No6tron

Sekil 1. 2 Inelastik sacilma reaksiyonu [2]

e Notron Absorpsiyonu; Niikleer reaktorde olusan en 6nemli reaksiyon tiirii
olarak bilinmektedir. Notronun tamamen emilmesi ve sonucunda bilesik
cekirdegin olustugu reaksiyonlar da absorbsiyon reaksiyonlar1 olarak
adlandirilmaktadirlar. Absorbsiyon reaksiyonlar1 bu o6zelikleri bakimindan
gayet onem arzetmektedirler, clinkii bu sekilde olusmus bilesik c¢ekirdegin

bozunma modu, bilesik c¢ekirdegin ne sekilde olustuguyla baglantili



olmamaktadir. En onemli absorpsiyon reaksiyonlari, c¢ikis kanali tarafindan
asagidaki iki reaksiyona boliintir:

Notron Yutulmas: (Radyatif Yakalama); Absorbsiyon reaksiyonlarinin 6nemli
bir kismi, gama 1s1n1 iiretimiyle birlikte notron kaybetmektedirler. Bu durum

yakalama reaksiyonu olarak adlandirilir ve oy ile gosterilmektedir[10]

» Notron Yutulmasi;

o Notron yakalama; gerceklesme ihtimali yiiksek olan absorbsiyon
reaksiyonlarindan birisidir. Aslinda, boéliinemeyen cekirdekler icin
miimkiin olan tek absorpsiyon reaksiyonu olarak da bilinmektedir.
Yakalama reaksiyonlari, bir veya daha fazla gama i1smn {iretimi ile
birlikte bir notron kaybina neden olmaktadirlar. Bu yakalama
reaksiyonu, notron yutulmasi veya (n, y) reaksiyonu olarak da
adlandirilmakta ve kesiti oy ile gosterilmektedir[10].

o Radyatif yakalama; gelen nétronun tamamen emilerek bilesik
cekirdegin olustugu bir reaksiyon tiirtidiir. Bilesik cekirdek, daha sonra
gama emisyonu ile temel durumuna bozunmaktadir. Boyle bir siirecin
tim notron enerjilerinde meydana geldigi goriilebilmektedir. Burada
onemli olan husus ise, etkilesimin olasiliginin gelen notron enerjisine
ve hedef enerjiye bagh olusudur. Bu olasiligi etkileyen en 6nemli
faktorlerden biri kiitle merkezi sistemindeki enerjidir[10].

Niikleer fisyon; Niikleer reaksiyonlar arasinda, atomun cekirdeginin daha
kiicik parcalara yani daha hafif cekirdeklere ayrilmasiyla bilinen
reaksyionlardir. Bu reaksiyonlar sonucunda, serbest nétronlar ve gama 1sinlari
seklinde fotonlar iiretmekte ve bu durumun bir sonucu olarak da biiyiik
miktarda enerji aciga ¢ikarmaktadirlar. Fisyonun niikleer fizikteki tanimina
bakilacak olursa, niikleer bir reaksiyon veya radyoaktif bozunma olarak
tanimlanmis oldugu goriilmektedir. Bu iki secenekten radyoaktif bozunma,
kendiliginden fisyon olarak tanimlanir ve ¢ok nadir olarak goriilen bir

surectir[10].
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Sekil 1. 3 Fisyon Hadisesi [2]

e NoOtron emisyonu; genellikle niikleer bozunma ile iligkilendirilse de, notron
niikleer reaksiyonlari ile baglantili olarak da bahsedilmesi gerekmektedir. Bazi
notronlar, bir bilesik c¢ekirdek araciligiyla hedef bir cekirdekle etkilesime
girmektedirler. Bu bilesik cekirdek reaksiyonlar1 arasinda, c¢ekirdekten bir
notronun firlatildig1 reaksiyonlar yer alir ve bunlar nétron emisyon
reaksiyonlar1 olarak adlandirilmaktadir. Mesele su ki, bilesik cekirdekler
uyarilma  enerjilerini radyoaktif bozunmaya benzer bir sekilde
kaybetmektedirler. Burada cok onemli nokta, bilesik cekirdegin bozunma

seklinin, bilesik ¢ekirdegin nasil olustuguna bagli olmamasidir[10].
1.1.4.3 Nétron Kaynaklari

Bir nétron kaynagi, notron yayan herhangi bir cihaz olarak tanimlanabilmektedir.
Notron kaynaklarinin bir¢cok alanda uygulandigi bilinmektedir; arastirma,
mithendislik, tip, petrol arama, biyoloji, kimya ve niikleer enerjide
kullanilabilmektedirler. Bir nétron kaynagini karakterize eden bir dizi faktor
olarak:

Kaynagin cesidinin 6nemi,

Kaynak tarafindan yayilan noétronlarin yogunlugu,

Yayilan notronlarin enerji dagilima,

Yayilan notronlarin acisal dagilimy,

Emisyonun, siirekli veya darbeli ¢calismasi siralanabilmektedir[10].

O O O O O

1.1.4.4 Nétron Kaynaklarinin Cesitleri

e Niikleer reaktorler; bazi cekirdekler kendiliginden fisyona
ugrayabilmektedirler, ancak yalnizca uranyum-235, uranyum-233 ve

8



plitonyum-239 gibi belirli cekirdekler bir fisyon =zinciri reaksiyonunu
siirdiirebilmektedir. Bunun nedeni, bu cekirdeklerin parcalandiklarinda
notronlar1 serbest birakmalaridir, bu da diger cekirdeklerin fisyonunu
indiikleyebilmektedir. Dogal olarak olusan uranyumun %0, 7'si olarak bulunan
Uranyum-235, ortalama olarak 2,4 hizli nétron iiretimi ve fisyon basina ~ 180
MeV enerji salinimu ile termal nétronlarla niikleer fisyona ugramaktadir. Her
fisyon olayr gerceklestiginde, salinan serbest notronlar, reaksiyonun
tetikleyicisi olarak oldukca 6nemli rol oynarlar, ancak bagka bir amac icin de
kullanilabilmektedirler. Buna 6rnek olarak, daha fazla fisyonu tetiklemek icin
bir notron gerekmektedir. Serbest noétronlarin bir kismi (diyelim ki 0,5
notron/fisyon) diger malzemede absorbe edilir, fakat buradaki fazla notron
(0.9 notron/fisyon) reaktor cekirdeginin yiizeyini terk edebilir ve bu bir nétron
kaynagi olarak kullanilabilmektedir[10].

e Niikleer fiizyon; iki veya daha fazla atom cekirdeginin (6rnegin, D+T
reaksiyonlar1) cok yiiksek enerjide carpistigi ve birlestigi bir niikleer reaksiyon
tlirtidiir. DT flizyonunun yan {ir{inii serbest bir nétrondur. Bu nedenle, niikleer
flizyon reaksiyonlar1 biiyiik miktarlarda notron iiretebilmektedirler[10].

o Spallasyon Notron Kaynaklari; Bir parcalanma kaynagi olarak da
ifadelendirilebilirler, yiiksek enerjilere hizlandirilmis protonlarin agir bir hedef
malzemeye carparak notron yayilmasina neden oldugu yiiksek akislhi notron
kaynaklaridir. Reaksiyon, gelen parcacigin tipik olarak 5 — 15 MeV araliginda
olan, belirli bir enerji esiginin iizerinde gerceklesmektedir[10].

e Elektron Hizlandiricilardan / Fotofisyondan Bremssstrahlung; Agir bir hedefte,
enerjisi yiiksek elektronlar hizla yavaslatildiginda, bu yavaglama siireci
esnasinda yogun bir gama radyasyonu yaymaktadirlar. Bu da Bremsstrahlung
veya fren radyasyonu olarak adlandirilmaktadir. Gama radyasyonunun hedefle
etkilesimde bulundugu, (y,n) reaksiyonlar veya boliinebilir bir hedef
kullanildiginda (y, fisyon) reaksiyon yoluyla nétronlar iiretilebilmektedir.

e-—Pb — y— Pb —(y,n) ve (y,fisyon) (1.4)

« 2

Bremsstrahlung vy enerjisi, hedefteki “son” notronun baglanma enerjisini
asmaktadir. Kisa (yani < 5 ps) darbelerde iiretilen 10" nétron/saniyelik bir

kaynak giicii kolaylikla gerceklestirebilmektedir[10].
9



e Parcacik Hizlandiricilar

Notronlar ayrica doteryum, trityum, lityum, berilyum ve diger diisiik atom
numarali malzemelerinin hedefleri kullanilarak parcacik hizlandiricilarn
tarafindan da {iretilebilmektedirler. Bu durumda hedefin, hizlandirilmis hidrojen
(H), doteryum (D) veya trityum (T) cekirdekleri ile bombardiman edilmesi
gerekmektedir[10].

e NoOtron Jeneratorleri

Notronlar, asagidaki ekzotermik reaksiyonda déteryum ve trityum flizyonunda

tretilebilmektedirler;
D+ - *He +n + 17.6 MeV (1.5)

Burada nétron, 14.1 MeV kinetik enerji ile iiretilebilmektedir. Bu, bir trityum
hedefini bombalayan déteryum atomlari icin miitevazi bir 100 kV hizlandirici ile,
laboratuvarda kiiciik bir olcekte basarilabilmektedir. Yaklasik ~10'" nétron
/saniyelik siirekli notron kaynaklari, bu sekilde, diger yontemlere gore nispeten
daha basit bir sekilde elde edilebilmektedir[10]. Burada noétron, 14.1 MeV kinetik
enerji ile {iretilebilmektedir. Yaklasik ~10'"' nétron /saniyelik siirekli notron
kaynaklari, bu sekilde, diger yontemlere gore nispeten daha basit bir sekilde elde
edilebilmektedir[10].

e Radyoizotop kaynag1 — (a,n) Reaksiyonlar:

Bazi hafif izotoplarda, ¢ekirdekteki 'son' notron zayif bir sekilde bagh bulunur ve
a-parcacik bombardimaninin ardindan olusan bilesik ¢ekirdek bozundugunda bu
notron salinir. Berilyumun a -parcaciklar tarafindan bombardimani, asagidaki
ekzotermik reaksiyonla nétronlarin iiretilmesine yol acar;

“‘He + °Be—'C + n + 5.7 MeV (1.6)

Bu reaksiyon, bir fisyon kaynagina benzeyen bir enerji spektrumuna sahip zayif
bir notron kaynagi verir ve giinlimiizde tasinabilir notron kaynaklarinda
kullanilmaktadir. Radyum, pliitonyum veya amerikyum bir a -yayici olarak

kullanilabilmektedir[10].
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e Radyoizotop kaynag1 — (y,n) Reaksiyonlar

(y,n) reaksiyonlar1 da aynmi1 amacla kullanilabilmektedirler. Bu tiir bir kaynakta,
daha genis y -151n aralig1 nedeniyle, kaynagin iki fiziksel bileseni ayrilabilmektedir,
bu da gerekirse radyoaktif kaynagi berilyumdan uzaklastirarak reaksiyonu
"kapatmay1" miimkiin kilmaktadir. (y,n) kaynaklari, (a,n) kaynaklarinin aksine
monoenerjetik notronlar iiretmektedirler. (y,n) kaynagi, asagidaki endotermik

reaksiyonda gama yayici olarak '**Sb (Antimon-124)'i kullanilmaktadir[10].
1216h,1%Te + B + y (1.7)
Yy + °Be—®Be + n — 1.66 MeV (1.8)
e Radyoizotop Kaynag1 — Kendiliginden Fisyon

Bazi izotoplar, notronlarin emisyonu ile kendiliginden fisyona ugramaktadirlar.
En yaygin olarak kullanilan spontan fisyon kaynagi, radyoaktif izotop ***Cf
(Kaliforniyum-252)'dir. ***Cf ve diger spontane fisyon notron kaynaklari, bir
niikleer reaktorde uranyum veya bagka bir transuranik elementin 1sinlanmasiyla
tiretilir, burada notronlar baslangic materyalinde ve miiteakip reaksiyon

tirtinlerinde emilir ve baslangi¢ materyali **>Cf izotopuna doniistiiriiliir[10].

1.1.5 Radyasyondan Korunma

Radyasyondan korunmanin {i¢ temel ilkesi bulunmaktadir: gerekcelendirme,
optimizasyon ve doz sinirlamasi. Gerek¢elendirme, prosediirler veya tedaviler icin
radyasyon kullanmanin yararlar ve risklerinin saptanmasini icerir. Herhangi bir
miktarda radyasyona maruz kalma, stokastik etki riskini, yani radyasyona maruz
kaldiktan sonra kanser veya radyasyona bagl cesitli deformasyonlar gelistirme
ihtimalini artiracaktir. Boylelikle, radyasyondan korunmak amaciyla; radyasyon
kaynagina olan uzaklik, maruz kalinan siire ve zirhlama bulunmaktadir.
Radyasyon kaynagina olan uzaklik veya maruz kalinan siire her zaman istenilen
oranda kontrol edilemeyebilinmektedir[11]. Bu durumda da zirhlama en 6énemli

radyasyondan korunma kaynagi olarak karsimiza cikar.
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RADYASYON VE GIRICILIK CESITLERI

Alfa
( >
; DE
)
X-ra
X y
N
n N&tron
ince plakalar; Celik, demir ve 5u, beton,
Kagit ahﬂsag diger kalin vh...
altiminyum plakalar
gihi...

Sekil 1. 4 Iyonlastiric1 radyasyon cesitlerinin giricilikleri ve muhtemel
zirhlanmalarn [12]

1.1.6 Lineer Zay:iflama Katsayisi

X-1sinindan farkli olarak, notron sadece atom cekirdegi ile etkilesime girer. Bu
nedenle, termal nétronun zayiflama modeli, X-1sinlarindan farklidir. Denklem
(1.10), verilen dalga boyunda X-1sim1 ve noétron icin kiitle zayiflama katsayisini
gostermektedir. Kiitle =zayiflama katsayisi u/p Beer-Lambert Yasasi ile
tanimlanabilir[13]. Malzemelerin dogrusal zayiflama katsayilar1 hesaplanirken

asagidaki denklemden yararlanilmistir;

I/1o = exp[-(W/ p) xJ (1.9)

Bu denklem su sekilde de yazilabilir;

w'p = x"'In(l/1Iy) (1.10)

Burada malzeme kalinlig1 x ve yogunlugu p olan malzeme tabakasina giren, I,
yogunluklu monoenerjetik foton demeti, ve bu tabakadan {istel zayiflama yasasi
sonucu ctkan I yogunluklu foton demetidir. Burada p ise dogrusal zayiflatma
katsayisidir. Dogrusal zayiflatma katsayisi, fotonun birim uzunlukta gecirebilecegi
herhangi bir etkilesimin olasiligin1 vermektedir[14].
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1.1.7 Nétron Radyasyonunun Zirhlanmasi

Notronlarin zirhlanmasinda ¢cok 6nemli olan nétronlarin ii¢ ana 6zelligi vardir.

o Notronlar yalnizca maddeyi dolayli olarak iyonize eder, bu da onlari,
yliksek oranda niifuz eden radyasyon tiirleri yapmaktadir.

o Notronlar, agir cekirdeklerle cok esnek olarak sacilirlar.

o Bir notron absorpsiyonu (zirhlama da denilebilir), bir dizi bagka radyasyon
tlirliyle birlikte, belirli niikleer reaksiyonlarin (O0rnegin, radyasyon
yakalama veya hatta fisyon) baslamasina neden olurlar. Yani, notronlar
maddeyi radyoaktif hale getirmektedirler. Bu nedenle notron
radyasyonunun yani sira olusabilecek diger radyasyon tiirlerine karsi da
zirhlama yapilmasi gerekmektedir.

o Notronlarin en iyi sekilde zirhlanabilmesi i¢in, malzemelerin sunlari

yapabilmesi beklenir;

Notronlar yavaglatabilmelidirler (n6tron moderasyonu ile aym prensip); Su,
polietilen ve beton gibi hafif atomlar iceren bir malzeme ile karsilanabilir. Bir
hidrojen cekirdeginin ¢ekirdegi sadece bir proton icermektedir. Bir proton ve
bir nétron hemen hemen aym kiitleye sahip oldugundan, hidrojen cekirdegi
lizerinde sacilan notron, enerjisinin biiyiik bir miktarini verebilir (bir nétronun
tim kinetik enerjisi bile bir carpismadan sonra bir protona
aktarilabilmektedir)[10].

Yavaglatilmig nétronu absorbe edebilmelidirler; Termal nétronlar, bor, lityum
veya kadmiyum gibi yiliksek notron yakalama tesir kesitlerine sahip
malzemelerde yakalanarak kolayca emilebilmektedirler. Genel olarak, termal
notronlar1 korumak icin boyle bir sogurucunun yalnizca ince bir tabakasi
yeterli olmaktadir. Notronlar1 yavaslatmak icin kullanilabilen hidrojen (su
formunda) 0.3 barn'lik bir absorpsiyon tesir kesitine sahiptir. Elbette bu 6l¢ii
yeterli degildir, ancak su ile olusturulan zirhin kalinliginin yeterli sekilde

arttirilmasi ile dengelenebilmektedir[10].
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1.1.8 Bor Elementi

Bor elementinin atom agirligi 10,81, yogunlugu 2,84 gr/cm?®, ergime noktasi
2250°Cdir. Bor elementi dogada, °B, '°B, ''B, B, ’B izotoplariyla bulunmaktadir.
9B ve "B, borun kararli olan izotoplaridir. Bu iki izotopun dogada bulunma

oranlar ise sirasiyla; %19,1-20,3 ve %79,7-80,9'dir[16].

Bilindigi {izere bor elementi, nétron sogurma yetisine sahiptir. Bor izotoplari
icinden en fazla nétron absorblama tesir kesitine sahip olan '°B izotopudur. 3838
barndir. B izotopunun, termal nétron yakalama tesir kesiti, buradan da

anlasilacag tizere diger izotoplardan oldukca tstiindiir[17].

10000-
1000
=
£ 100
o
< 10-
=
k= 1
<
% 0.1
¥ 0.01-
0.001

T T T v T 1
wB W Ti As Cu N Al 51 P O UB

izctop

Sekil 1. 5 Cesitli malzemelere ait termal notron absorblama kesitleri[17]

Dogada bulunan bor bilesikleri, suda ¢oziiniir olmasi1 nedeniyle belli baslh yerlerde
lokalize olmuslardir. Ulkemizde bilinen bor yataklari; Eskisehir - Kirka, Kiitahya -

Emet, Balikesir Bigadic, Bursa — Kestelek'te bulunmaktadir.

Borun dogada bilesikler karbon, oksijen ve hidrojen gibi halinde bulunmasindan

dolay saf elementel bor elde etmek oldukca zor bir prosestir.

Bor, ve bordan elde edilen yan iiriinler genis capta kullanim alanina sahiptir. Bor,
savunma sanayii, enerjetik malzemeler, cam sanayii, cam elyafi, seramik sanayii,
temizleme ve beyazlatma sanayii, niikleer uygulamalar, yakit, tip ve daha bircok

sahada aktif olarak kullanilmaktadir.

Borun dogada karbon, oksijen ve hidrojen gibi elementlerle bilesikler halinde
bulunmasindan dolay1 saf elementel bor elde etmek oldukca zor bir prosestir.

14



Bor, ve bordan elde edilen yan iiriinler genis capta kullanim alanina sahiptir. Bor,
savunma sanayii, enerjetik malzemeler, cam sanayii, cam elyafi, seramik sanayii,
temizleme ve beyazlatma sanayii, niikleer uygulamalar, yakit, tip ve daha bir¢cok

sahada aktif olarak kullanilmaktadir.
1.1.9 Bor Karbiir

Bor Kkarbiir, elmas ve kiibik bor nitriirden sonra bilinen en sert seramik
malzemedir. Icerisindeki karbon atomlari nedeniyle rengi siyahtir. Bor karbiir
diisiik yogunluga sahip olmasi nedeniyle (~2520 kg/m3) viicut zirh sistemleri
olarak tercih edilmeye baslanmistir. Bor karbiir yiiksek erime noktasina (2427°C),
olagantistii bir sertlik degerine (Vickers: 3770 kg/mm?), oldukca gelismis mekanik
ozelliklere sahip kovalent bagl bir katidir. Nominal bor karbiir i¢in stokiyometrik
formiil B,C’dir, fakat B,C’'den B,,sC’ye kadar cok genis bir faz stokiyometrisi
araligina sahiptir[18]. B,C, B13C, ve Bg sekillerinde de karsimiza ¢ikmaktadir.
Bunlarin arasindan B,C en kararli olan bilesiktir ve cok yiiksek sertlik, termal
iletkenlik gibi {istiin 6zellikler bu bilesikte ortaya cikmaktadir. Tim bu istiin
ozellikler benzersiz atomik yapisindan kaynaklanmaktadir. Bor karbiir icin en
makbul olan yapisinin her tanesinde 12 icosahedral bulunmaktadir. Sekil 1.12’de

de gosterilmistir[6].
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Sekil 1. 7 Bor karbiir yapisi [6]

1.1.9.1 Bor Karbiir Sentezleme Yontemleri

Bor karbiir iiretim yontemlerinde bugiine kadar kullanilan farkli yontemler

mevcuttur. Bunlar;

o Kimyasal buhar biriktirme(CVD),
o Magnezyumtermik indigeme,
o Elementlerden sentezleme,

o Polimerden sentezleme,

olarak siralanmaktadir. Bu tezde polimerden sentezlemenin bir yolu olan sol-jel

yontemiyle bor karbiir tiretilmistir[6].
1.1.10 Bor Nitriir

Bor nitriir (BN) - tiim cesitli yapilarinda - sentetik bir riindiir ve dogada
bulunmaz. Altigen-BN (h-BN) icin ilk sentez 1842'de Balmain tarafindan
tanimlanmistir, ancak h-BN yaklasik 100 yil sonra ticari bir materyal haline
gelmistir[14,19]. Bor ve azot, periyodik tablodaki karbonun komsularidir ve bu
nedenle BN fazlari, karsilik gelen karbon fazlarina izoelektriktir. h-BN ve grafit
arasindaki yap1 benzerlikleri bilinmektedir ve bu nedenle 1957'de Wentorf, elmas
sentezine benzer, yiiksek sicaklikta yiiksek basincli kiibik-BN (c-BN) denemis ve
basarili olmustur. Boylelikle elmastan sonra en sert ikinci malzeme kesfedilmis ve

1969'dan beri c-BN ticari olarak kullanilmaya baslanmistir. Miikemmel 6zellikleri
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nedeniyle h-BN, esas olarak seramik malzeme olarak, yaglayici olarak kullanilir ve
ayrica elektronik cihazlar icin ince kaplamalar olarak da hizmet eder. Kiibik-BN
kullanimi, isleme aletleri ve polisaj tozlar1 gibi asinma uygulamalaridir[14,20].
Bor nitriir, malzeme bilimi alaninda olaganiistii bir konumdadir. Bor ve nitrojenin
0zel baglanma davranislar1 nedeniyle BN bircok farkli yapilarda bulunmaktadir.
Iyi tanimlanmis bazi kristalografik yapilar: altigen BN (h-BN), eskenar dértgen BN
(rBN), wurtzitik BN (w-BN) ve kiibik BN'dir (c-BN). Ek olarak, baska kristalli ve

amorf yapilar da mevcuttur [14,20].

p? {(144pm)
sp {157pm) e
(3339m)
j
e
h BN wB Grafit

Sekil 1.8 En fazla bilinen dort BN kristali arasindaki yapisal iligkiler[14]
1.1.10.1 Hekzagonal Bor Nitriir (h-BN)

Altigen BN cogunlukla h-BN (hekzagonal bor nitriir) olarak adlandirilir, ancak a-
BN veya g-BN (grafik-BN) seklinde kullanimlar1 da goriilmektedir. Altigen tabaka
katmanli bir yapida grafite benzer sekilde kristallesmektedir. Renginin beyaz

olusu sebebiyle de genellikle "beyaz grafit" olarak da adlandirilmaktadir[14,20].

Atom diizlemleri, B ve N atomlarinin olusturdugu altigen halkalardan
olugsmaktadir. Halkalar olusturan atomlar arasindaki kovalent baglar (o-bag, sp
- hibridizasyon) ¢ok gticliidiir. Atom diizlemleri arasinda, Van der Waals bag1 (-
bag) oldugundan, baglanma kuvvetleri zayiftir. Ek olarak, diizlemlerin herhangi
bir yatay yer degistirme olmaksizin iist {ste istiflendigine (bor ve azot, c ekseni

boyunca doniisiimlii olarak) dikkat edilmelidir. Azotun yiiksek elektronegatifligi
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nedeniyle m-elektronu azotta bulunur ve bu nedenle h-BN yalitkan bir

malzemedir[14,20].

h-BN, yiiksek sicakliklarda dahi iyi bir kati1 yaglayici, termal iletken ve elektrik
yalitkamdir. Ozgiil agirhg: diisiiktiir, havada 1000°C'ye kadar, vakum altinda
1400°C'ye kadar stabildir ve inert atmosferde 2800°C'ye kadar kullanilabilir. Bu
nedenle, maksimum uygulama sicaklig1 Si;N,, Al,O; veya SiC'den daha

yiiksektir[14,20].

BN, MgO, ZrO,veya CaO'dan daha ytiiksek termal sok direnci gosterir. BN kimyasal
olarak inerttir ve bir¢cok metalik (Al, Cu, Zn, Fe, celik, Ge) ve metalik olmayan (Si,
B, cam, kriyolit, halojeniirler) eriyikler tarafindan islanmaz. Sertligi grafite
benzerdir ve bu nedenle sicak presleme ile iiretilen BN malzemeleri disiik
maliyetlerle kolayca islenebilmektedir. h-BN bilesenleri icin yakin toleranslara
geleneksel atOlye araglar1 kullanilarak ulasilabilir. Termal ve mekanik 6zellikler,

sicak pres yoniine paralel ve dik bir anizotropik davranis gostermektedir[14,20].
1.1.10.2 Hekzagonal Bor Nitriiriin Yapisi

Altigen bor nitriir, Sekil 2'de sematik olarak gosterilen yigilmis paralel katman
diizlemlerinden olusur. Bu sekilde gosterildigi iizere, azot ve bor atomlarinin
konumunu gosteren daireler, bu atomlarin gercek boyutunu temsil etmemektedir.

Aslinda, her atom komsulariyla temas halindedir[14,21].

0.1446

J 5 KovalentBaglar
|
o \
Azot Atomlari o <
(N) -
Van der Walls y f

Baglar

.
Bor Atomlari i g
(®) i e

£

2

=

Sekil 1.9 Altigen bor nitriiriin kristal yapisinin sematik gosterimi (h-BN) [22]

Bu katman diizlemlerinin istiflenmesi, altigen, birbirinin hemen {izerinde olacak
sekilde gerceklesir. Bor ve nitrojen atomlari bir katmandan digerine degisir; baska

bir deyisle, her azot atomunun dogrudan iistiinde ve altinda bir bor atomu vardir
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ve bunun tersi de gecerlidir. Bu nedenle istifleme, ayn1 diizlemsel diizenlemeye
sahip olan ancak denge diizlemleri olan grafitten farklhidir, grafitte karbon
atomlarinin sadece yarisinin dogrudan {dstte ve dogrudan altta komsulari

olur[14,21].

Katman diizlemi i¢inde, her azot atomu, kisa bir bag uzunlugu (0.1446 nm) ile {ic
bor atomuna (ve tersi) baglanmakta ve esasen sonsuz iki boyutlu bir dizi olarak
kabul edilebilecek olan bir dizi siirekli altigen olusturmaktadir. Katman diizlemleri
arasindaki bosluk, nispeten biyiiktiir (0.3615 nm), yaklasik olarak katman
diizlemindeki atomlar arasindaki boslugun iki katindan fazlasina denk
gelmektedir. h-BN'nin ara elementleri veya bilesikleri barindirabilmesi gerektigi
anlamina gelmektedir. Kristalindeki biiyiik anizotropinin bir sonucu olarak, h-BN

fazlaca anizotropik ozelliklere sahiptir[14,21].

Bor nitriir, farkli bor iceren bilesikler ve indirgeyici katkilar kullanilarak farkli
liretim yontemleri ile iiretilebilmektedir. Bor nitriir genellikle borik asit ya da
boroksitin karbon ve azot gazi veya organik karbon ve azot tastyicilarla reaksiyonu

sonucu uretilmektedir[23].

1.1.11 Sol-Jel Teknigi

Sol-jel yontemi yiiksek teknoloji seramiklerin iiretiminde karsimiza cikan bir
yontemdir. Sol-jel teknigi olarak bahsedilen yontem bir siispansiyonun
jellesebildigi tiim sistemleri icermektedir. Bu yontemle iiretilen yiiksek teknoloji
seramikleri iriinlerinin mikron alti boyutta, saf reaktif ve diisiik sicakliklarda
sinterlenebiliyor olmasi1 beklenmektedir. Sol-jel yontemiyle beraber, nano boyutta
seramik tozu sentezi, ince filmler icin seramik kaplamalari, seramik esash

malzemeler ve fiberler tiretilebilmektedir[24].
1.1.11.1 Sol-Jel Nedir ?

Sol-jel, siv1 icerisinde nano boyuttaki kat1 partikiillerin (sol), siv1 icerisinde
dagilmas1 sonrasinda, siv1 icerisinde siirekli ve ti¢ boyutlu bir ag yapisi

olusturmasiyla (jel) prosesini tamamlamasidir[24].
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1.1.11.2 Sol Nedir ?

Soliin devamli olan fazi sividan, ¢6ziinen fazi ise katidan olugsmalidir. Siv1 faz
icerisinde yayilan nano boyutlu kat1 parcaciklar, hemen ¢okelmeyip sistem
icerisinde asili kaldiginda bu yapi sol olarak adlandirilmaktadir. Sol icerisinde
disperse olmus yapi, santrifiij, 1sitma, karistirma gibi farkli yontemler ile

homojen bir sekilde dagitabilme imkani mevcuttur[24].
1.1.11.2 Jel Nedir ?

Islem baslatildiktan bir siire sonra sol yapisi jellesmeye baslar. Olusan bu jel
yapi, icerisinde kat1 ag yapisini olusturan nanoparcaciklarin ii¢ boyutlu sekilde
konumlandigi, daha cok katiya benzer 1slak bir malzemedir. Jellerin bilinen en
belirgin 6zelligi, hem katilara hem de sivilara benzer ozellikler gostermeleridir.
Yogunluk yapilari, akiskan olmalariyla sivilara benzerlerken, atomlar arasindaki

bag yapilarinda katilara benzer olan iligkileri mevcuttur[24].

1.1.12 Amonyum Polikarboksilat

Jel yapisini kontrol etmenin yollarindan biri de polielektrolit kullanimidir. APC bir
amonyum polikarboksilat ve polielektrolit olan, seramik tozlarin suda
coziinmesini kolaylastiran bir ¢o6zelti olarak bilinmektedir[25]. Herhangi bir
iyonlastiric1 ¢oziiciide pozitif veya negatif yiiklii bir polimerik zincir olusturan
polielektrolitler geleneksel olarak partikiilleri sivi bir ortamda dagitmak ve
stispansiyonlarin icin reolojik 6zelliklerini kontrol etmek icin kullanilmaktadir[26-
30]. Konvansiyonel uygulamalara ek olarak, inorganik bilesiklerin 1slak kimyasal
sentezi icin su-¢oziicli bazli sistemlerde nano boyutlu, iyi dagilmis, katman katman
diizenlenmis veya kapsiillenmis oncii parcaciklari elde etmek icin polielektrolitler
kullanilmistir[31-33]. On calismalar polielektrolitlerin membranlarin  ve
hidrojellerin tiretiminde polimerik aglar1 kontrol etme potansiyeline sahip
oldugunu gosterse de, bilgimize gore, bunlar sol-jelde inorganik bilesikler

olusturmak tizere polimerik jeller agini1 uyarlamak icin kullanilmamistir[33-36].

A. Najafi ve ark./min yaptifi makale calismasi incelendiginde amonyum
polikarboksilat dispersantiyla yapilan calismada, bor karbiir iiretiminin diisiik

sicakliklarda  gerceklestirilebildigi ve tanecik boyutunun disirildiagi
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goriilmiistiir[37]. Makalede adi gecen dispersant, amonyum polikarboksilat (D-
305) olarak verilmistir. Tiirkiye’de bu dispersantin kodu D-3005 olarak
bulunmustur. DURAMAX marka D-3005 kodlu dispersant olarak tez de calisilmak
lizere secilmistir. Dispersantin kimyasal formiiliine ticari olmasi nedeniyle
ulasilamamistir. Yine de amonyum polikarboksilat olmasi1 bize icerisinde azot

ihtiva ettigini belirtmektedir.

1.1.13 Polioksietilen Sorbitan Monooleat

Belirli bir ylizey aktivitesine sahip, bir siv1 igerisinde ¢6ziindiigiinde aniden
hidrofobik 6zellikler gosteren diisiik konsantrasyonlarda bile ¢6zdiigii maddelerin
ylizey enerjisini biiylik Ol¢lide degistiren malzemelere vyiizey aktif
maddeler/stirfaktanlar denir. Yiizey aktif maddeler anyonik yiizey aktif maddeler,
katyonik ylizey aktif maddeler, amfoterik ylizey aktif maddeler ve non-iyonik

(iyonik olmayan) yiizey aktif maddeler olarak dort gruba ayrilabilir[38,39].

Tween 80, yani polioksietilen glikol sorbitan monooleat, yiizey ve arayiiz
gerilimlerini azaltabilen, ¢Ozliniirliigli ve biyoyararlanimi artirabilen en 6nemli
noniyonik yiizey aktif maddelerden biridir [40,41]. Tween 80 tip, ilac, gida,
kozmetik, seramik iiretimi, boya gibi cok genis spektrumlu kullanim alanina
sahiptir. Seramiklerle kullanildiginda seramiklerin suda c¢oziiniirliiligiini
arttirarak homojen sekilde dagilmasini saglamaktadirlar. Iyonik olmayan yiizey
aktif maddeler, elektriksel olarak yiiklii olmayan polar bas gruplarina sahip olan
ylizey aktif maddelerdir. Genellikle, protonlar1 ortadan kaldirabilen, ancak bunu
cok diisiik bir dereceye kadar islevsel olabilmis gruplardir. Genel olarak non-
iyonik maddelerin ¢ozliniirligi, iyonik yiizey aktif maddelerin ¢oziiniirliigii kadar
iyi degildir, ancak c¢oOzeltinin pHin1 degistirmedikleri icin yine de tercih
sebebidirler. Non-iyonik yiizey aktif maddelerinden ¢cok 6énemli bir grup olan seker
bazli Tween grubunun en yaygin kullanilan formlar1 Tween 20 ve Tween 80 olan
ylizey aktif maddeleridir. Bu ylizey aktif maddeler bir sorbitan sekere dayanir, bu
nedenle yaygin olarak polisorbat yiizey aktif maddeler olarak adlandirilirlar.
Degisken uzunlukta ii¢ oligo (etilen glikol) yan grubu, bas grubun hidrofikliligini

artiran sekere baglanmaktadir. Bu yap1 tim Tween yiizey aktif maddelerinin
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ozlini olusturmaktadir. Bir ester yoluyla dort oligo (etilen glikol) kuyruguna
baglanan bir yag asidi olan hidrofobik kuyrukta saparlar. Tween 20 bu yag

asitlerinden laurik asit, Tween 80 ise oleik asittir[42].
1.2 Tezin Amaci

Bu calismanin amaci, yerli kaynaklardan elde edilmis bor esasli baslangi¢
malzemeleri kullanilarak yiiksek termal noétron absorblama kabiliyetine sahip,
geleneksel kalkanlama yontemlerine alternatif olabilecek, hafifligi ve esnekligiyle
kullanim kolaylig1 saglayacak kompozitlerin iiretimidir. Bu alanda kullanilan
bir¢cok malzeme yurt disindan ithal edilmektedir. Diinyada en yiiksek rezervlere
sahip oldugumuz bor minerallerinin yiiksek teknoloji iiriinlerini disaridan ithal
ediyor olmak hem ekonomimize hem de itibarimiza zarar vermektedir. Buna ek
olarak, {ilkeler arasindaki politikalarin degismesi ve stratejik malzemelerin
temininin bir silah olarak kullanilmasiyla, bugiin tilkemiz yiiksek kalite bor karbiir
iirlinind ithal edememektedir. Bu calismada rezervlerimizde bolca bulunan bor
minerallerinin, yiiksek katma degerlige sahip, ileri teknolojik fiiriinlere
dontistiiriilmesi ana hedeflerdendir. Bu calismada, distiin termal notron
absorblama kapasitesine sahip yiiksek kalitede nano boyutta bor karbiir esash
parcaciklarin {iretimi hedeflenmistir. S6z konusu bu parcaciklar, sertlikleri, yiiksek
mukavemetleri ve yiiksek sicakliklara dayanimlariyla savunma sanayii, havacilik
ve wuzay uygulamalarinda da kullanilabilecek ileri teknolojik seramik

malzemelerdir.
1.3 Hipotez

Sol-jel prosesinin, tartarik asit, sitrik asit ve yiizey modifikatori olan
amonyumpoliakrilat (APC) ve Tween 80 ile modifikasyonuyla, diisiik sicaklikta,
yliksek kalitede, cekirdek boyutu nano mertebesinde bor karbiir tiretimi yapilmasi

ve bunun noétron radyasyonunun zirhlanmasinda kullanilmasi 6ngoriilmiistiir.
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2

DENEYSEL YONTEM

2.1 Kompozisyon Tasarimi

Bu tez calismasina baslanmadan 6nce, tezin desteklendigi projede yapilmis 6nceki
basamaklar, tez calismasina 1sik tutmaktadir[17]. Daha onceden ekibimizle
yaptigimiz calismalarda, sol-jel yontemiyle diisiik sicakliklarda B,C tretimi
lizerine calisilmig ve basarili olunmustur. Projede, Prof.Dr. Figen KAYA
danismanliginda, sol-jel prosesinde; zamanin, karistirma yontemlerinin, piroliz
siiresinin, son 1s1l islem sicakliginin ve asit katkilarinin optimizasyonu ¢alismalari
gerceklestirilmistir. Bu tez calismasinda ise; asit katkilariyla beraber, dispersant
ve stirfaktan kullanimiyla, bor karbiir olusumunun optimizasyonu ve tanecik
yapisinin nano boyuta diisiiriilmesi, iiretilen yiiksek kristaliniteye sahip B,C-BN
tozlarindan LDPE polimer matrisli kompozit plakalar elde edilmesi hedeflenmistir.
Bu tez calismasi, TUBITAK 1003 Oncelikli Alanlar Ar-Ge Projeleri Destekleme
Programi (Bor Arastirmalar1): 216M145-Niikleer Tip Tesislerinde Yapisal ve
Kisisel Radyasyon Kalkanlama Malzemesi Olarak Kullanilabilecek Bor Karbiir
Takviyeli Hafif ve Esnek Polimer Nanokompozitlerin Gelistirilmesi ve

Karakterizasyonu projesinin bir tirtintidiir.

Gecmis calismalarin sonuglarina dayanarak; 1400°C sicaklikta bor Kkarbiir
liretimine olanak saglayan, cift asitli bir kompozisyon baz alinarak bu calismanin
baslangic kompozisyonu olusturulmustur. Bu kompozisyonun iceriginde
kullanilan sitrik asit ve tartarik asitin yiiksek saflikta, yiiksek kristalinitiye sahip
plakamsi1 ignemsi yapilarda bor karbiir fiiretilebildigi Onceki caligmalarda

ispatlanmistir[19,44].
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Tablo 2.1 Onceki calismalardan alinan kompozisyon ile, bu tez calismasindaki
kompozisyonun karsilastirilmasi

Kompozisyon | Gliserin Borik Asit | Tartarik  Asit | Sitrik Asit
Kodu (CsHgOs) (HsBOs) (C4HeOs) (C.HgO5)
GT12,5C12,5 | 1 mol 1 mol 0,125 mol 0,125 mol
(Onceki

calismalardan  baz

alinan kompozisyon)

GT10C10 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol

(Bu tez
calismasindaki  baz

kompozisyon )

Tablo 2.1 de goriildiigii iizere, yeni kompozisyonda asit orani disiiriilmiistiir.
Bunun en 6nemli sebebi, dispersant ve siirfaktandan gelecek olan fazla karbon,

hidrojen ve oksijen miktarlarinin dengelenmesine calisiimasidir.

2.1.1 Baslangi¢ Malzemesi Olarak Amonyum Polikarboksilat Kullanilacak

Numunelerin Kompozisyon Tasarimi

Bor karbiir, asinma direnci, yiliksek mukavemeti, elastik modiili (450 GPa) ve
olagantistii sertligi (29,1 GPa), ve bunun yaninda diisiik yogunlugu (2,52 g/cm?)
ve oda sicakliginda miikemmel kimyasal kararliligi ile 6ne c¢ikan en popiiler
endiistriyel malzemelerden biridir[45-47]. Bununla birlikte, diisiik termal
iletkenlik, zayif tribolojik davranis, yogunlastirma zorlugu ve yiiksek kirilganlik
gibi bor karbiiriin dezavantajlar1 yapisal uygulamalarini sinirlandirmaktadir[45].
Bu sinirlamalarin iistesinden gelebilmek icin, Al,Os, ZrO,, SiC, Siz;N,, B, C, TiB,,
BN, grafen ve CNT gibi genis bir malzeme yelpazesine sahip bor karbiir
kompozitleri gelistirilmis ve incelenmistir[48-51]. Yiiksek termal iletkenlik,
kimyasal kararlilik ve diisiik siirtiinme katsayisina sahip altigen bor nitriirtin (h-
BN) nispeten yumusak ve kaygan dogasi nedeniyle, bor karbiir-bor nitriir
seramiklerinin kompozitlerinin biyomalzemeler, niikleer ve tribolojik uygulamalar
icin uygun oldugu bulunmustur[45,52-55]. Bor karbiir ve bor nitriir parcaciklar

ile gliclendirilmis seramik veya polimer matrisli kompozitlerin iiretimi icin,
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parcaciklarin boyutu ve seklinin hassas kontroli, 6zel kompozitler ve bunlarin
daha cesitli uygulamalar icin tiretimi konusunda yeni bir asamaya yol acabilecegi
diistinilmektedir. Dolayisiyla bu calismada APC hem dispersant hem de azot
kaynag1 olarak kullanilmaktadir. Calismanin bu kisminda parcacik boyut ve

morfolojisi kontrollii B,C — h- BN elde edilmeye calisilmistir.

Vq:.i:o”.?ir: 3 ’%‘ Polielektrolit é? ff?. , (ioa :
hS, ’v,d% z? ét‘g Katkisi (;a( } & ’;&
o o

00/~
Cor ~ - )
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(ii) Isil islem

@ BN
@ BC

B,C-BN Nanokompozit Toz

Sekil 2.1 Sol-Jel yontemiyle, kompozit B,C-BN tozlarinin tiretimi

Tablo 2.2 APC katkili kompozisyonlarin icerigi

Kompozisyon Gliserin Borik  Asit | Tartarik Asit | Sitrik  Asit | APC

Kodu (CsHgO3) (HsBOs) (C4HeOs) (C2HsO7) or

GT10C10 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol -

A1GT10C10 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 0,2672825
7

A50GT10C10 | 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 13,3641

25



Tablo 2.2 APC katkili kompozisyonlarin icerigi (devami)

A60GT10C10 | 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 16,037
A70GT10C10 | 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 18,710
A80GT10C10 | 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 21,383
A90GT10C10 | 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 24,055
A100GT10C1 | 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 26,728257
0

2.1.2 Polioksietilen Sorbitan Monooleat iceren Numunenin Kompozisyon

Tasarimi

Bu tez calismasinda, ayrica siirfaktanlarin da bor karbiir tozu iiretimine etkisinin
incelenmesine calisilmistir. Literatiirde, Tween 80 ile yapilmis, bor karbiir
lizerinde bir calismaya rastlanmamaistir. Erisimi kolay, diisiik maliyetli oldugundan
ve yapisindaki karbon, hidrojen ve oksijen miktarindan dolay1r uyumlu oldugu
diistintildiiglinden TWEEN 80 Polioksietilen Sorbitan Monooleat, kullanilacak

siirfaktan olarak secilmis ve arastirmaya uygun gorilmiistiir.

- .
OH
0 0 ] J\/\/\/\/\/\
0 )k \/\J‘o
w s ’
\4% R Tween20 0O [ /\)‘[OH lauric acid
Tween ¢ oH 0 x

0 HO OH
X
"o 5 o Mo 2 0/\)“ 0
0 0
7 y
0\4
0
Tween 80 a (')‘H
0 oleic acid
X
/\%OH
0 y

OONANANAS .
HO
3 3 HO{\/\
'0H of,

0
n-dodecyl--D-maltoside Zonyl FSO HO OH
OH Rd %CEC—%
g 0—H
F n O/\/} m

2,5-dimethyl-3-hexyne-2,5-diol

Sekil 2.2 Tween 20 ve Tween 80 siirfaktanlarinin zincir yapisi
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Tablo 2.3 Tween 80 katkili kompozisyonlarin igerigi

Kompozisyon Kodu Gliserin Borik Asit Tartarik Sitrik Asit TWEEN 80
(CsHsOs) (HsBOs3) Asit (CHsO7) (CosHiz4020) &T
(C4HsOs)
80T1GT10C10 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 3,928
80T2GT10C10 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 7,856
80T3GT10C10 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 11,784
80T4G410C10 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 15,712
80T5GT10C10 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 39,28
80T10GT10C10 1 mol 1 mol 0,1 mol 0,1 mol 19,6449
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2.2 Deneysel Yontem

Bu tez calismasinda, sol-jel yontemiyle B,C iiretilmektedir. Asagida Sekil 2.3, Sekil

2.4, Sekil 2.5te islenen prosesler gosterilmistir.

Gliserin (CHZ0;)

Tartarik Asit (C,H.O)

Sitrik Asit (C;H,O,)
Borik Asit (H,BO.)

100°C'de homojen olarak karistinldi.

Sicaklik 115°C'ye yikseltildi.
Sicaklik 130°C'ye ylkseltildi.

Sicaklik 145°C'ye yiikseltildi.

Sicaklik 150°C'ye ylkseltildi.

YogunlastinlmisJel Yapi elde edildi.

250°C'de 2 saat kalsinasyon islemi.

350°C'de 2 saat kalsinasyon islemi.
675°C'de 2 saat piroliz islemi.
1500°C'de 5 saat son 1sil islem.

Ylksek kristalin B,C-BN tozlari.

Sekil 2.3 APC katkili numunenin 4 saat kalsinasyon ve 2 saatlik piroliz islemi
semasi
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Gliserin (C;

Tartarik Asit (T, H:O:)

Sitrik Asit {SHz05)

Borik Asit {H:E: E"':'E:}

100°C'de homojen olarak kanstinld.

Sicaklik 1152 C'yve yakseltildi.

Sicaklilk 120°Cye ylksealtildi.

Sicaklik 1452 C'ye ylkseltildi.

Sicaklilk 150°Cye ylksealtildi.

Yosunlastnlmis lel Yap elde adildi.

de 2 saat kalsinasyon islemi.

1500 'de 5 saat son sl islem.

Yuksek kristalin ByC-BN tozlan.

Sekil 2.4 APC katkili numunenin 6 saat kalsinasyon ve 3 saat piroliz islemi
semaslt

29



Gliserin (CiHO35)

Tartarik Asit{CH O]

Sitrik Asit{CoHD4)

Borik Asit (HzBO5)

100°C de homojen olarak karistinila,

Sicaklik 1150 v e ywiksealtildi,

Sicakhk 1200 ve wilkseltildi.

Sicaklik 1450 ve ywiksealtildi,

Sicakhk 1500C ve wilkseltildi.

Yogunlastirilmig lel Yapr elde edildi.

= N = B

15008 e & za;

Ylksek kristalin B,C tozlar.

Sekil 2.5 TWEEN 80 katkili numunenin 4 saat kalsinasyon ve 2 saat piroliz
islemi semasi
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Proses siirecinde; oncelikle gliserin ve tartarik asit 100°C sicaklikta 10 dakika
karistirildi. Homojen bir sekilde karistiktan sonra sitrik asit de prosese eklendi ve
10 dakika boyunca homojen olana kadar karistirildi. Sonrasinda borik asit prosese
eklendi ve bu sefer 50 — 60 dakika homojen bir sekil alana kadar karistirildi, APC
prosese eklendi ve yaklasik 30 dakika boyunca karistirildi. Jellesmenin olugmasi
icin sicaklik kademeli olarak 6nce 115 °C sonra 130 °C, 145°C ve 150°C’ye
ylikseltildi.

Sekil 2.6 Jel yap1

Jellesme gerceklestikten sonra, jel bir yagh kagit iizerine serildi.
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Sekil 2.7 Krozelere konmaya hazirlanan jel

Bu islemden de sonra jel, kalsinasyon ve piroliz islemleri icin krozelere konuldu.

Sekil 2.8 Krozelere konulmus jel

Krozelere konulan jel firina verilerek 6nce 250°C’de iki saat sonra 350°C’de iki saat
kalsine edildi. Bu islemden sonra da, 675°C’de iki saat piroliz islemine tabi tutuldu

ve prekiirsor toz elde edildi.
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Sekil 2.9 Prekiirsor toz (Ogiitiilmeden 6nce)

Elde edilen prekiirsor toz, kontamine olmamasi icin agat havanda 6giitiildi.

Sekil 2.10 Agat havanda 6giitiilmiis prekiirsor toz

Elde edilen 6giitiilmiis toz, ici karbon kagit kaplanmis grafit potalara konuldu ve

5 saat boyunca argon gazi atmosferinde 1500°C’'de rediikleme islemine tabii
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tutuldu. Bu islemin ardindan yiiksek kalitede nano boyutlu bor karbiir ve bor

karbiir-bor nitriir elde edildi.

2.3 Bor Karbiir-Bor Nitriir Partikiil Takviyeli Polimer (LDPE) Matris

Kompozitlerin Uretimi

Bu tez calismasinda, bor karbiir takviyeli polimer kompozit plakalarin iiretimi
yapilmistir. Oncelikle, diisiikk yogunluklu polietilen (LPDE-Petkim Petrokimya
A.S., Turkey) toz ile sentezlenen bor karbiir partikiilleri yeterli oranda mekanik
karistirmaya tabii tutulmustur. Toz karisimi Sabanci Universitesi Kompozit
Teknolojileri Mitkemmeliyet Merkezi (SU-KTMM) laboratuvarlarinda bulunan
Gelimat marka termokinetik mikserde 190°C- 200°C'de 4200-4300 rpm hiz ile
eriyik formunda karistirma islemi yapilmistir. Karisim homojen hale geldikten
sonra kaliba dokiilmiis ve oda sicakligina gelene kadar sogutulmustur.
Sonrasinda, Sekil 2.11’de goriilen kirma cihazi ile kompozit graniiller elde

edilmistir[17].

(b)

Sekil 2.11 Gelimat termokinetik mikser (a) ve polimer kirma cihazi (b) [17]

Sicak presleme yontemi ile 10 x 10 cm boyutlarinda kare kompozit plakalar,
notron absorbsiyon testleri icin tretilmistir. Sicak presleme islemi yapilmadan

once, kompozit graniillere 140°C sicaklikta 6n ergitme islemi uygulanmustir.
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Kompozit eriyikler uygun ol¢iide metal kaliba aktarilmis, 3 dakika siire ile 150°C

sicaklikta preslenmistir[17].
2.4 Karakterizasyon Calismalari

Bu tez calismasindaki, jel iiretim asamasinin sonunda elde edilen polimerik
jellerin ag yapisi FT-IR analizleri ile saptanmaya calisilmistir. Jellerin 1s1l bozunma
davranisi, kiitle kayb1 ve yakma esnasinda gerceklesen doniisiim reaksiyonlari

DTA/TG analizleri ile incelenmistir.

Argon atmosferinde tiip firin icerisinde gerceklestirilen rediikleme islemi ardindan
elde edilen son iiriinlerin faz analizleri XRD ve morfolojik analizleri SEM teknikleri

kullanilarak gerceklestirilmistir.

Kompozit plakalarin, nétron absorblama performanslarinin 6l¢iimii icin 2 Ci
aktiviteye sahip Am-Be notron kaynagi kullanilmis, plakalardan gecen miktar
Thermo Scientific RadEye markali dedektor ile tespit edilmistir. NOtron
kalkanlama performanslarinin 6l¢iimii i¢in kullanilan diizenege ait bir resim Sekil

2.12’de verilmistir.

Sekil 2.12 Notron absorblama performans: 6l¢iim diizenegi
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3

ONCUL MADDE OLARAK AMONYUM
POLIKARBOKSILATIN KULLANIMININ B,C-BN TOZ
URETIMINE ETKILERI ve SUREC PARAMETRELERININ
DEGISIMININ B,C-BN TOZ SENTEZi UZERINE
ETKILERININ INCELENMESI

3.1 APC Katkisimin Yogunlastirilmis Jel ve Prekiirsér Toz Uzerine

Etkilerinin incelenmesi

APC katkisinin bor karbiir tozu iizerine etkisinin incelenmesi icin baslangicta yedi
farkli kompozisyon iizerine calisilmistir. Kompozisyonlarin kodlar1 ve icerikleri
Tablo 2.2'de verilmektedir. Bu calisma icin {iretilen jellerin, fotograflar1 Sekil

3.1’de verilmektedir.

(@ (b)
©) (d

Sekil 3.1 Farkli yogunluklarda APC katkisinin, yogunlastirilmais jel izerine
etkileri
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Sekil 3.1’de goriildiigii tizere APC katkisiyla yapilan jelin rengi acik kehribar
rengindedir. Yalnizca Sekil 3.1 (d)’de goriildiigii iizere, deney esnasinda manyetik
karistiricidan veya kullanilan baliktan kaynakli deney prosesinde zaman zaman
hizlanma olmus ve jel icerisindeki karbonun yandig1 goézlemlenmistir. Bunda
APC'nin spesifik bir etkisi yoktur. APC prosese katildiktan sonra viskozite diismiis
ve jellesmeden sonra jelde kristallenmeler meydana geldigi goriilmiistiir. Sekil 3.1
(a)’da bu kristallenmeler az da olsa goriilmektedir. GT10C10 ile elde edilen jel
kehribar - kahverengi ve camsi yapidayken APC katkisi ile elde edilen jel yine acik
kehribar — kehribar renkli olmus ve yapis1 daha yumusak bir camsi ozellik
gostermistir. Buradan kesin olarak APCnin jelin viskozitesini diistirdigi

sOylenebilmektedir. Prekiirsor tozun fotograflar1 Sekil 3.2’de verilmektedir.

(@ (b)

Sekil 3.2 APC katkisinin prekiirsor tizerine etkileri

Prekiirsor tozlarda 4 saat kalsinasyon 2 saat piroliz islemi sonrasinda tozlarin
tizerinde mor - yesil renkli, bir faz olustugu gozlemlenmistir Sekil 3.2 (a),(b). Bu

durum baslangic maddesinin tam olarak dontismedigini diisiindiirmiisttir.

APC katkili bor karbiir — bor nitriir tozlarin son 1sil islem sonrasi fotograflar Sekil

3.3’de gosterilmektedir.
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(a) (b)

(©) (d

(e) )]

Sekil 3.3 1500°C sicaklikta 5 saat son 1s1l islem sonrasi B,C -BN tozlar1

Literatiirden ve onceki calismalarimizdan bildigimiz iizere bor karbiir tozu siyah
renkli ve bor nitriir tozu beyaz renklidir[6,14,20]. Sekil 3.3’deki numunelere
bakildiginda APC katkisinin artmasiyla birlikte, toz renginin beyaza dénmesi
oldukca dikkat c¢ekicidir. Bu durum tozun bor nitriire donistiigiini

diisiindiirmektedir. Buna gore yapida bor nitriire doniisiim artarak devam etmis,
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ancak A100GT10C10 kodlu numunede bu durum tekrar tersine donerek bor
karbiir tozu agirlikta olmustur. Sonuclar karakterizasyon sonuclari kisminda

ayrintili olarak incelenmistir.

Yapilan bu ¢alismada APC katkili kompozisyon icin 6ncelikle 4 saat kalsinasyon

ve 2 saat piroliz siireci deney prosesi olarak olusturulmustur.

3.2 APC Katkisinin B,C-BN Tozlarinin Olusumuna Etkisinin

Incelenmesi

3.2.1 FT-IR Analiz Sonuclarinin incelenmesi

Yogunlastirilmis jellerin karsilastirmali  FT-IR  spektrumlar1 Sekil 3.4'te
sunulmustur. Tim jellerin FT-IR spektrumlarinda, dalga sayisi bolgelerinde
literatiirle uyumlu olarak O-H, C-H, C=0, B-O, CH, C-OH ve B-OH baglarinin
absorpsiyon zirveleri gozlemlenmektedir[56-60]. Amonyum polikarboksilat
ilavesi olmadan hazirlanan GT10C10 numunesi 1192 ve 1039 cmde borat
esterlerinin (B-O-C) giiclii karakteristik absorpsiyon zirvelerini gostermektedir. B-
O ve B-O-C baglarinin bir arada bulunmasi, borik asit ile baslangic malzemeleri
(gliserin, tartarik asit ve sitrik asit) iceren diger gruplar -OH gruplar1 arasinda
dehidrasyon ve yogusma reaksiyonunun meydana geldigini ve capraz baglh bir
polimerik jel aginin olusmasiyla sonuclandigini gostermektedir. Amonyum
polikarboksilat ilavesinin jellerin molekiiler yapisinda degisiklik meydana getirdigi
sonuglarda goriilmektedir. Gozlemlenen en dramatik degisiklikler, borat ester
baglarinin (1192 cm™) absorbsiyon pik yogunlugunun azalmasi ve B-N simetrik
(860 cm-1) gerilme modlarinin olusmasidir. Bu gozlemler sonucunda, jellesme
asamasinda amonyum tuzu (NH4") ve borik asidin reaksiyona girdigi ve borat-
amonyum ve/veya amin komplekslerinin olustugu acikca
diistintilmektedir[61,62]. 3100 — 3000 cm™ dalga sayis1 araliginda kiiciik bir pikin
varligi, amonyum tuzunun (NH4")bir kisminin borik asit ile reaksiyona girmeden
polimerik jel agina dahil edildigini gosterebilmektedir[63]. FT-IR sonuclarina
bakilarak A1GT10C10 numunesinden A80GT10C10 numunesine kadar olan
aralikta amonyum polikarboksilatin agirlikca artarken, giiclii B-N absorbsiyon

pikleri olusturdugu dikkat cekmektedir. A90GT10C10 ve A100GT10C10
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numunelerinde ise amonyum polikarboksilat icerigi agirlikca artmasina ragmen,

B-N absorpsiyon zirvelerinin yogunlugu, B-O-C absorpsiyon yogunlugundaki

piklerin korelasyonlu bir artisla azaldig1 goriilmektedir. Buna sebep olarak yiiksek

polielektrolit konsantrasyonlarinda amonyum polikarboksilat molekiillerinin

topaklasmasindan dolay1 meydana geldigi diistintilmektedir.

Sonug olarak, polielektrolit molekiillerinin polimerik jel ag: icerisinde homojen

dagilimi 6nlenmis ve amonyak tuzu ile borik asit molekiilleri arasindaki reaksiyon

sinirlandirilmastir.
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s 9
p @
= El
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Sekil 3.4 APC katkili numunelerin FT-IR sonuglari
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3.2.2 DTA/TG Analiz Sonuclarimn Incelenmesi

Baslangi¢c kompozisyonuna amonyum polikarboksilat ilavesinin yogunlastirilmis
jel tizerine etkisinin DTA/TG analizi ile arastirilmast bu boliimde incelenmistir.
Sekil 3.5 ve Sekil 3.6’da sirasiyla baslangic kompozisyonuna ve APC katkili
numunelerin DTA/TG egrileri goriilmektedir. Grafikte gozlemlenen oda
sicakligindan 100°C kadar olan agirlik kayba, fiziksel suyun buharlagsmasindan ve
borik asidin dehidrasyonundan kaynaklanmaktadir. GT10C10 numunesine ait
grafige bakildiginda, borik asidin (H3;BOs), bor okside (B,O;) tamamen
dehidrasyonunun 250°C civarina kadar devam ettigi gortilmektedir[64-67]. B,O;
olusumunun endotermik DTA zirvesi, 167,1°C’de gozlenmekte ve reaksiyon %17,5
agirlik kaybi ile tamamlanmaktadir. APC katkis: ile birlikte B,O; olusumunun
A1GT10C10 kodlu numunede artarak 181,7°C’yi buldugu sonrasinda sirasiyla
A50GT10C10 kodlu numunede 164,3°C, A60 kodlu numunede 168,7°C,
A70GT10C10 kodlu numunede ani bir diisiisle 149,3°C, A80GT10C10 kodlu
numunede 160,7°C, A90GT10C10 kodlu numunede 157,4°C ve son olarak
A100GT10C10 kodlu numunede 150,5°C olarak gozlenmistir. Bu baglamda
A1GT10C10 numunesi haricinde genel olarak APC katkisinin reaksyonun
sicakligin1  disiirdiigii sOylenebilmektedir. Borik asidin dehidrasyonundan
kaynaklanan agirlik kaybi incelendiginde (A1GT10C10’dan A100GT10C10’a
sirasiyla); %16,1 - %25,3 - %24,9 — %30,0 — %28,6 — %31,3 - %32,1 olarak
gozlenmekte, ve yine A1GT10C10 numunesi disarida tutldugunda, kiitle kaybinda
yaklasik olarak kademeli bir artis oldugu saptanmaktadir. Borik asitten (H;BO;)
bor okside (B,0s) doniisiimiine karsilik gelen DTA zirvesinin altindaki artan alan,
APC katkisinin Asama 1 sirasinda jelde daha yiiksek miktarlarda boroksit
olusmasina katki sagladigini gostermektedir. Polimerik agin ayrismasinin ve
yanmasinin genis ekzotermik DTA zirvesi, sicakligin 250°C iizerine c¢ikmasiyla
Asama I'de gézlemlenmektedir. Onceki reaksiyona benzer sekilde, APC katkisinin
jele ilavesi, bozunma ve yanmanin tepe sicakligimi azalttigi1 goriilmektedir. APC
katkisiz GT10C10 kodlu numune agirliginin yaklasik %6011 450°C civarinda
kaybediyorken, APC katkili numunelerde bu miktarda agirlik kaybinin APC orani
artttikca giderek diistiigii ve A60GT10C10 kodlu numuneden A100GT10C10
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kodlu numune arasinda yaklasik 400°C’de bu agirlik kaybinin gerceklestigi
goriilmektedir. Genel olarak 450°C iizerinde, faz degisimine isaret eden ek bir tepe
noktast tespit edilememektedir. DTA/TG analiz sonuglarinin jellerin FT-IR
spektrumlariyla uyumlu oldugu saptanmaktadir. FT-IR spektrumlarina gore,
amonyum polikarboksilat iceren jellerde borat ester baglar1 olusturmak yerine
borik asidin bir kism1 amonyak ile reaksiyona sokulmustur. Jel aginda olusan ve
nispeten daha az capraz baglanmaya yol acan daha diisiik miktarda borat ester
baglarinin bir sonucu olarak, hem boroksit olusumunun tepe sicakliklar1 hem de
polimerik jelin termal bozunma sicakliklarinin diistiriilmesinin basarili sekilde

gerceklestigi goriilmektedir.
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Sekil 3.5 GT10C10 kodlu numunenin DTA/TG grafigi
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numunelerinin DTA/TG analiz sonuclar
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Sekil 3.6 (a) A1GT10C10, (b) AS0GT10C10, (c) A60GT10C10, (d)
A70GT10C10, (e) ABOGT10C10, (f) A0GT10C10 ve (g) A100GT10C10
numunelerinin DTA/TG analiz sonuglar1 (devami)
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Sekil 3.6 (a) A1GT10C10, (b) ASOGT10C10, (c) A60GT10C10, (d)
A70GT10C10, (e) ABOGT10C10, (f) A0GT10C10 ve (g) A100GT10C10
numunelerinin DTA/TG analiz sonuclar1 (devamai)
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Sekil 3.6 (a) A1GT10C10, (b) A50GT10C10, (c) A60GT10C10, (d)
A70GT10C10, (e) ABOGT10C10, (f) A0GT10C10 ve (g) A100GT10C10
numunelerinin DTA/TG analiz sonuglar1 (devami)
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3.2.3 XRD Analiz Sonuclarimin Incelenmesi

Kalsinasyon siiresi 4 saat ve piroliz islemi 2 saat olarak yapilan sonrasinda da
argon gazi altinda 1500°C'de 5 saat siire ile son 1sil islemi gerceklestirilen
numunelerin XRD grafikleri Sekil 3.7, Sekil 3.8, Sekil 3.9, Sekil 3.10, Sekil 3.11
ve Sekil 3.12’de sunulmustur. Sekil 3.7’de verilen GT10C10 numunesinin XRD
sonucu incelendiginde, 1si1l islem sirasinda Onci maddenin tam dontsiim
sagladigi, boroksit ve amorf karbon gibi artik fazlar kalmaksizin tamamen bor
karbiire doniisiim sagladigi goriilmektedir. Bunun yani sira, 26,5° ve 44%de

bulunan grafit karbonun (002) ve (100) kafes diizlemleri gozlemlendi.

Sekil 3.8, Sekil 3.9, Sekil 3.10 Sekil 3.11 ve Sekil 3.12’de gosterilen grafiklerdeki
numuneler, amonyum polikarboksilat icermeleri sebebiyle, elde edilen grafiklerde
bor karbiiriin yani sira, sentezlenen tozlarda altigen bor nitriir (h-BN) fazinin da
olustugu goriilmektedir. Bu fazlar sekil {izerinde yesil renk ile gosterilmistir.
A1GT10C10 numunesinde baslangic malzemesinin bir artik fazi olarak boroksit
piki gozlemlenmektedir (Sekil 3.8 (a)). Boroksite ait oldugu diisiiniilen bu pikin
analiz asamasinda gerceklesen bir kirlilikten de kaynaklanabilecegi
diistinilmektedir. Kompozisyonlar arasinda en diisiik oranda APC katkisi olan bu
numunede dahi h-BN doniisiimii gézlemlenebilmistir. ASOGT10C10 numunesinde
ise baslangic malzemesinin tamamen doniisiimiinii sagladigi, elde edilen tozda
boroksit veya amorf karbon bulunmadig1 gozlemlenmektedir (Sekil 3.8 (b)).
Sonraki numunelerde de APC orami agirlikca arttikca h-BN tepelerinin
yogunlugunun arttig1 gozlemlenmektedir. A6OGT10C10 ve A70GT10C10 kodlu
numunelerde 43°C civarinda az da olsa grafit karbon kalintisina ait pike
rastlanmistir (Sekil 3.9 (a) ve (b)). Elde edilen sonuca gore A80GT10C10
numunesinde 6ncli maddelerin tamamen B,C ve h-BN doniisiimiinii tamamladig1
gibi, elde edilen toz numunenin icerisinde diger numunelerde rastlanan grafit
karbonuna ait artik fazina da rastlanmamuistir (Sekil 3.10 (a)). Yapilan kantitatif
analizde de B,C ve h-BN harici anlaml bir sonug elde edilememistir, B,C — h-BN
orani ise, sirastyla %63=5 - %37 +5 olarak elde edilmistir (Sekil 3.10 (b)). APC
orami arttikca h-BN doniisiimiine ait piklerin yogunluklarinda artis olmasi

durumunun A90GT10C10 kodlu numune ile birlikte diisiise gectigi gortilmektedir
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(Sekil 3.11 (a)). Agirlikca A80OGT10C10 kodlu numuneye goére daha fazla APC
icermesine ragmen A90GT10C10 kodlu numunenin XRD grafiklerinde h-BN’e ait
piklerin yogunlugunda azalma dikkat cekicidir. Kantitatif analiz sonucu B,C — h-
BN dagilimi %72+5 - %28=+5 olarak bulunmustur (Sekil 3.11 (b)). Ayni durum
A100GT10C10 kodlu numunede de devam etmektedir (Sekil 3.12 (a)). h-BN
doniisiim piklerindeki yogunluk giderek azalmaktadir. Kantitatif analizde
A100GT10C10 numunesi i¢in anlamli h-BN sonucu elde edilememistir (Sekil 3.12
(b)). Tim bu gozlemler elde edilen FT-IR spektrumlarinda B-N absorbsiyon
zirvelerinin belirlenen yogunluklan ile iligkilidir. Sentezlenen tozlardaki h-BN
fazinin miktarinin, polimerik jelde borat-amonyum ve/veya amin komplekslerinin
on olusumu ile dogrudan iliskili oldugu sonucuna varilabilir. h-BN kirinim
zirvelerinin 6nemli Olciide genis oldugu dikkate degerdir. Buna gore, sentezlenmis
h-BN tozlarinin kristal alan boyutlarinin nano o6lcekli boyutlar araliginda
oldugunu gosterebilir. Yukarida da bahsettigimiz gibi A70GT10C10, ASOGT10C10
ve A90GT10C10 kodlu numunelerin BN tepe noktalari A50GT10C10,
A60GT10C10 ve A100GT10C10 numunelerinden nispeten daha genistir. Bu
baglamda, A70GT10C10, A80GT10C10 ve A90GT10C10 numunelerindeki BN
partikiillerinin  kristal alan boyutlarinin nispeten daha kiiciik olmasi
beklenmelidir. A70GT10C10 ve A100GT10C10 numunelerinde 22°C ila 28°C
araliginda bor karbiir ve bor nitriir piklerinin birlesmesi, 6nciiniin bor karbiire tam
doniisiimiiniin oldugunu gosterir. Bu da bor nitriir fazlarinin elde edilemedigini
gosterebilmektedir. Kristal alan boyutuna ve kalinti fazlara ek olarak, partikiil
morfolojisi de pik genisligini etkiler. Yigilmis nano tabakalardan kaynaklanan
kirinim tepe noktalarinin keskin olmadigi ve XRD modelinin bir dizi genis tepe
noktast olacagi bilinmektedir [68-70]. Bu sebeple de gozlemlenen zirve
genislemesi, tercih edilen bir yonelimde BN nanoparcaciklarinin anizotropik

biiylimesinin bir sonucu olabilir.

Burada High Score Plus Programi bir fikir vermesi amaciyla kullanilmistir. Cogu
elde edilen sonug verilerle uyumludur ancak bazi numuneler i¢in uygun verilerin

alinamamis ve bu veriler paylasilmamastir.
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Sekil 3.7 (a) GT10C10 numunesine ait XRD grafigi, (b) b) verinin HighScore
plus programi ile kantitatif analizi
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Sekil 3.8 APC katkili, a) A1GT10C10, b) AS0GT10C10 kodlu numunelerin
XRD grafikleri
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Sekil 3.9 APC katkili, a) AGOGT10C10, b) A70GT10C10 kodlu numunelerin
XRD grafikleri
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Sekil 3.10 APC katkili, a) ABOGT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi
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Sekil 3.11 APC katkili, a) A90GT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi
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Sekil 3.12 APC katkili1 a) A100GT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi
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3.2.4 SEM-EDS Analiz Sonuclarimn Incelenmesi

Bu boliimde APC katkisinin baslangic kompozisyonuna etkisi Taramali Elektron
Mikroskobu (SEM) ile incelenmektedir. Baslangic kompozisyonundan sentezlenen
tozun SEM goriintiileri Sekil 3.13’de incelendiginde polyhedral-es eksenli, kayis
benzeri, igne benzeri ve kompleks sekilli hiyerarsik yapilar dahil olmak {izere
degisen morfolojilere sahip bor karbiir partikiilleri icermektedir[19,44]. Baslangi¢
kompozitine ait SEM goriintiileri incelendiginde, cok yiizlii-es eksenli bor karbiir
parcaciklarinin  parcactk  boyutu  dagilimi  olduk¢a genis  oldugu
gozlemlenmektedir. 10 um boyutunda, biiyiik boyutlu bor karbiir parcaciklarina
ek olarak, mikron alt1 boyutlu parcaciklardan olusan kiimeler mevcuttur.
Baslangi¢c kompozisyonuna ait SEM-EDS analizleri incelendiginde (Sekil 3.13),
farkli morfolojilere sahip parcaciklar bulunmaktadir. Sonuclara gore, kayis benzeri
ve mikron alti boyutlu c¢okytiizlii-es eksenli parcaciklarin, yaklasik B,C
stokiyometrisine sahip kaba cokytizlii-es eksenli bor karbiir parcaciklarindan biraz
daha karbon bakimindan zengin oldugunu goéstermektedir. Genel olarak sonuglar
incelendiginde, tozlarda, safsizliklarin varligini gosteren oksijen disinda eser
miktarda altiminyum, sodyum ve kalsiyum elementlerine rastlanmaktadir ancak
bu elementler o kadar diisiik seviyededir ki SEM analizi esnasinda 6nceki yapilan
analizlerden kaynakli bir kontaminasyon oldugu diistiniilmektedir. Saptanan
oksijenin icerigi de, karbiir parcaciklarinin yiizey oksidasyonu ile ilgili olabilecegi

diistintilmektedir.

Amonyum polikarboksilat iceren numunelerde bor karbiir partikiillerine ek olarak
bor nitriir partikiilleri de gozlenmektedir. Sentezlenen kompozit tozlarda bor
nitriir ve bor karbiir partikiillerinin dagiliminin homojen olmadig1 goriilmektedir
(Sekil 3.24 (a),(b),(c),(i),()). Bor nitriir mikron alt1 parcaciklarin cogunlugu
kiimeler halinde olusmaktadir. Buna ek olarak, bor karbiir parcaciklarinin
birikmesi gozlemlenmistir. Amonyum polikarboksilat iceriginin artmasiyla paralel
olarak bor nitriir olusumunda da artis acikca gézlemlenmektedir. Incelenen SEM
gortintiilerinde daha yiliksek biiyiitmeli goriintiilerde pul benzeri bor nitriir
parcaciklarinin olustugu daha acik sekilde goriinmektedir(Sekil 3.24(c), Sekil

3.27(e), Sekil 3.30(i)). Bor nitriir partikiillerrinin morfolojisinin, Onceki
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calismalarda  bildirilen = SEM  goriintiilerinin  literatiir ~ sonuclariyla
uyumludur[71,72]. A90GT10C10 kodlu numunenin bor nitrir partikiil
boyutunun digerlerinden nispeten daha biiyiik oldugu goriilmektedir. Sekillerdeki
bor nitriir acisindan zengin silingerimsi yapilarin, literatiirde bildirilen kismen
dontistiiriilmiis Onciilerin SEM gorintiilerine benzer oldugunun bulunmasi
dikkate deger bulunmaktadir[64]. Bu ornekte prekiirsoriin B,C/BN fazlarina tam
dontisiimi saglanamadigindan prekiirsér parcacik biitiinliigiinii korumaktadir.
A100GT10C10 kodlu numuneye ait SEM EDS sonuclar1 (Sekil 3.34,3.35)
incelendiginde bor karbiir partikiilii iizerinde tespit edilen elemental dagilim,
baslangi¢c kompozisyonu ile ayni oldugu goriilmektedir. Farkli olarak EDS Spot 3
noktasindan yiiksek miktarda azot varlig: tespit edilmektedir. Bu da prekiirsoriin
B,C/BN partikiillerinin iiretimi i¢in, tamamen harcanamayacagini gostermektedir.
Bu nedenle A100GT10C10 kodlu numuneye ait SEM goriintiileri, XRD
sonuglariyla da baglantili olarak, kalinti fazlar iceren Oncii bolgeler
sergilemektedir. APC katkis1 arttirildikca, bor karbiir parcaciklarinin boyutunun
da artma egiliminde oldugu goriilmektedir. A50GT10C10 kodlu numunede
mikron alt1 boyutlu bor karbiir parcaciklarinin miktarinin 6nemli Olciide azaldig:
goriilmektedir (Sekil 3.18). A70GT10C10 ve A90GT10C10 kodlu numunelerde
gozlemlenen bor karbiir parcaciklarinin ¢ogu 10um’den daha biytiktiir (Sekil 3.24
ve Sekil 3.30). Toz numuneler, ayni 1sil islem kosullar1 kullanilarak
sentezlenmistir. Bu nedenle, APC iceriginin bir sonucu olarak bor karbiir
parcaciklarinda gozlemlenen c¢ekirdeklesmede biiyiime, her fazin ¢ekirdeklenme
oranlar ile iligkili olabilecegi diisiiniilmektedir. Teoride, bor nitriir cekirdeklerinin
diisiik sicakliklarda olusmasi nedeniyle, artan APC icerigi ile bor karbiiriin
cekirdeklenme hizi diismelidir[64,72,73]. Boylelikle, bor karbiir ¢ekirdeklenme
olasilig1 bastirilir ve daha az bor karbiir cekirdegi olusmus olur, bununla da daha

az ancak daha iri bor karbiir parcaciklarinin biiytimesi gerceklesmektedir.
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10 um 10 pm
EHT=1200kV WD=60mm  Signal A =SE1 Mag= LO0KX -

10 um

KHT=1200kV WD= 60mm  Signal A =SE1 ag= 10.00 KX — EHT=1200kV WD= 60mm  Signal A=SE1 Mag= LOOKX

FHT=1200kV WD= 6,0 mm Signal A = SE1 g 0.00K X H FHT=1200kV WD= 6.0 mm Signal A = SE1 Mag = 10.00 K X

(e) €3]

Sekil 3.13 GT10C10 numunesine ait SEM goriintiileri
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10 pm
FHT =12.00 kV WD = 6.0 mm $ A = SE1 Mag= 100X

10 um

2 pr
EHT=1200kV WD= 60mm  Signal A=SE1 Mag= 5.00KX — EHT=1200kV WD=60mm  Sig

A=SE1 Mag= 10.00 KX

A r i

KHT=1200kV WD= 60mm  Signal A =SE1 Mag= 5.00KX — EHT=1200kV WD= 60mm  Signal A =SE1 Mag= 1.00KX

k) M

Sekil 3.13 GT10C10 numunesine ait SEM goriintiileri (devami)
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%Yoy 0 1 0 3 0 o e T e = = = T — T =
Element Kiitle % Atomik % Net Int. Element Kiitle % Atomik % Net Int.
BK 772 791 3486 BK 61.7 64.5  1034.4
T CK 36.1 340 2125
OK 0.5 0.4 2.5 0K 2.2 1.5 38.2
(n) Selected Area 1 (o) Selected Area 2
ol
Q'%L\O 080 180 240 320 400 480 5.60 640 7.20 84

Lsec 484  OCnts 0000 keV  Det: Element C28

Element Kiitle % Atomik % Net Int.

B K 66.3 68.8 1323.8
CK 32.4 30.3 204.0
OK 1.3 0.9 26.1

(p) EDS Spot 1

Sekil 3.14 GT10C10 numunesine ait SEM/EDS sonuclari
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Element Kiitle % Atomik %

BK 89.3 90.2
CK 10.7 9.8
OK 0.0 0.0

(r) EDS Spot 1

Net Int.

392.0
9.5

0.0

Element Kiitle % Atomik %
BK 99.8 99.8
CK 0.2 0.2
NK 0.0 0.0
OK 0.0 0.0

(s) EDS Spot 2

Net Int.

64.4
0.0
0.0

0.0

Sekil 3.14 GT10C10 numunesine ait SEM/EDS sonuclar1 (devami)
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= -

10 um 100 pm
FHT=1200kV WD=70mm  Signal A =SEl Mag= 1.00KX H KHT=12.00kV WD= 70mm  Signal A =SEl Mag= 100X

10 um 10pm
KHT=12.00kV WD=7.0mm  Sigual A = SE1 Mag= 1.00KX | EHT=1200kV WD

(o) (d

FHT=12.00 k¥ W A=§ X — EHT =12.00 kv

Sekil 3.15 A1GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri
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100 pm

EHT=12.00kV WD= 65mm  Signal A=SE1 | EHT=12.00kV WD= 65mm  Signal A =SE1 Mag= 100K X

(8) (h)

10 um 10 pm

EHT=1200kV WD=65mm  Signal A=SE1 Mag= S00KX ] EHT=800kY WD=60mm  Signal A=SE1 Mag= 500K X

10 pm 10 pm
| EHT= 800 kY WD=60mm  Sienal A=SEl Mag= LOOKX —— | FHT=800kY WD=60mm  Signal A=SEl Mag= S00KX

k) M

Sekil 3.15 A1GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devamzi)
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100 pm
EHT= 8.00kV WD=60mm  Signal A=SE Mag= 10.00K X H EHT= 800kY WD=60mm  Signal A=SE1 Mag= 100X

(m) (n)

10 um 10 um
EHT= 8.00kY WD=60mm  Signal A =SEl Mag= LO0KX j——{ EHT=800kY WD=60mm Signal A=SE1 Mag= S00KX

(0) §2)

Sekil 3.15 A1GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintileri
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(@ Alan1

2108

Element Kiitle % Atomik Net Int.

%
BK 14.5 20.1 196.3
CK 3.0 3.7 107.8
OK 80.4 75.1  9063.5
SiK 2.1 1.1 208.4
(r) EDS Spot 1

Element Kiitle % Atomik Net Int.
%

BK 65.8 69.3 2162.0
CK 26.8 254  304.2
OK 7.4 5.3 296.8

(s) EDS Spot 1

Sekil 3.16 A1GT10C10 numunesine ait Alan 1 SEM/EDS goriintiileri



o - |
B T T R N R T R T T R R — :z;,,llm — e
Element Kiitle % Atomik Net Int. Element Kiitle % Atomik
% % Net Int.
BK 0.4 0.5 0.6 BK 71.5 75.1 1180.1
OK 99.6 99.5 2099.6 CK 19.9 18.8 103.2

OK 8.5 6.0 178.0

(u) EDS Spot 1 (v) EDS Spot 3

Sekil 3.17 A1GT10C10 numunesine ait Alan 2 SEM/EDS goriintiileri
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20 um

FHT=1200kV WD=70mm  Sig EHT=1200kV WD= 70mm  Signal A

(a) (b)

100 pm 10 um
FHT=12.00kV WD = 6.0 mm =SE1 Mag= 100X [} EHT=1200kV WD=60mm  Signal A =SE1

(o) (D

10 um

FHT=12.00kV WD= 6.0 mm =SE1 Mag= SO00KX

EHT=1200kV WD= 60mm S Mag= 1000 K X

(e) ®

Sekil 3.18 A50GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri
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FHT=12.00 k¥ WD = 6.0 mm Signal A = SE1

10 um

EHT=12.00kV WD= 65mm  Signal A=SE1

EHT=1200kV WD= 65mm  Signal A =SE1

(k)

Mag= L00KX

Mag = 10.00 K X

%

100 pm

EHT=12.00kV WD=65mm  Signal A =SE1 Mag= 100X

¢ N
Gt P

Signal A =SE1 Mag= 5.00KX

104
| KHT=1200kV WD= 65mm

EHT=12.00 kY WD= 6.5mm

Signal A =SE1 Mag = J0.00 KX

)

Sekil 3.18 A50GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devamui)
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(n) Alan1

Element Kiitle % Atomik Net Int. Element Kiitle % Atomik Net Int.
% %
BK 75.1 77.2 1804.8 BK 27.6 32.8 682.7
CK 23.9 22.1 1515 CK 7.0 7.5 201.9
NK 0.0 0.0 0.0 NK 64.0 58.7  2828.7
OK 1.0 0.7 25.2 OK 1.4 1.1 36.6
(o) EDS Spot 1 (p) EDS Spot 1

Sekil 3.19 A50GT10C10 numunesine ait Alan 1 SEM/EDS goriintiileri
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Element Kiitle % Atomic Net Int. Element Kiitle % Atomic Net Int.

% %
BK 76.5 784 11199 BK 19.5 23.2 566.3
CK 23.0 21.2 859 CK 23.9 255 1077.0
NK 0.0 0.0 0.0 NK 51.5 47.2 1933.9
OK 0.5 0.3 6.9 OK 5.0 4.0 168.3
(r) Selected Area 1 (s) Selected Area 1

Sekil 3.20 A50GT10C10 numunesine ait Alan 2 SEM/EDS goriintiileri
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EHT=1200kV WD= 7.0mm  Signa

101w

FHT =12.00 kY WD= 7.0 mm g= 10.00 KX H Si =S8E1 Mag= 1.00 KX

(o) (d)

10um

EHT=12.00kV WD= 7.0 mm

(e) ®

Sekil 3.21 A60GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintileri

70



20 um
FHT=12.00 kY WD = 7.0 mm " SE: ag = 30.00 K X — EHT=1200kV WD= 7.0mm  Signal A =SE1 Mag= LOOKX

100 pm 10 um
EHT=12.00kV WD= 65mm  Signal A =SE1 Mag= 100X — EHT=12.00kV WD= 65mm  Signal A =SE1 Mag= LOOKX

@) Q)

10 um

EHT=1200kV WD= 65mm  Signal A =SE1 Mag= 500KX H EHT=1200kV WD= 65mm  Signal A=SE1 Mag= 10.00K X

(k) M

Sekil 3.21 A60GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devami)
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n
EHT=1200kV WD= 65mm  Signal A =SE1 ag = 3 ’ EHT=12.00 kV WD = 7.0 mm

Sekil 3.21 A60GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devami)

(o) Alan1

Element Kiitle % Atomik% Net Int. Element Kiitle % Atomik% Net Int.
BK 78.9 80.6 1044.1 BK 25.6 30.1 1919
CK 21.1 19.4 67.7 CK 17.0 179  154.2
N K 0.0 0.0 0.0 NK 56.9 51.6 573.1
OK 0.0 0.0 0.5 OK 0.6 0.4 4.4

(p) EDS Spot 1 (@) EDS Spot 1

Sekil 3.22 A60GT10C10 numunesine ait Alan 1 SEM/EDS goriintiileri
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(r) Alan 2

7,504 4.70x]

6541 | EEEE

Element Kiitle % Atomik Net Int. Element Kiitle % Atomik Net Int.
% %
BK 83.2 84.8 1728.0 BK 29.3 344  326.6
CK 15.8 14.5 74.7 CK 9.3 9.8 112.6
NK 0.0 0.0 0.0 NK 61.0 55.4 1066.6
OK 1.0 0.7 20.7 OK 0.4 0.3 5.0
(s) EDS Spot 1 (t) EDS Spot 2

Sekil 3.23 A60GT10C10 numunesine ait Alan 2 SEM/EDS goriintiileri
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10 um

KHT=1200kV WD= 7.0mm  Signal A =SE1 Mag= LOOKX =] 3 kv WD= 170 Signal A =SE1 Mag= 10.00K X

x \

10 um
EHT=1200kV WD= 70mm  Signal A=SE1 Mag = 30.00 K 3 H EHT=1200kV WD=70mm  Signal A =SE1 Mag= 100K X

(©) (d

10 um

FEHT=12.00kV WD= 7.0 mm Signal A = SE1 Mag= S.00KX EHT=12.00 k¥ WD= 7.0 mm Signal A =SE1 Mag= 10.00 K X

(e) 6y

Sekil 3.24 A70GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintileri
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10 um

EHT=1200kV WD= 70mm  Signal A=SE1 Mag= 5.00KX EHT=12.00 k¥ WD Sig SE: Mag= 1000 K X

FEHT=12.00kV WD= 7.0 mm Signal A = SE1 Mag = 30.00 K X H EHT=12.00 k¥ WD= 7.0 mm Signal A =SE1 Mag= 100X

k) )

Sekil 3.24 A70GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devamui)
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Element Kiitle % Atomik% Net Int. Element Kiitle % Atomik% Net Int.
BK 14.0 16.2  297.2 B K 73.6 76.0 21419
CK 46.5 48.7 1851.8 CK 24.0 22.3 1919
NK 35.6 31.9 606.6 NK 0.7 0.5 7.7
OK 3.9 3.1 92.7 OK 1.8 1.2 53.5

(n) EDS Spot 1 (o) EDS Spot 2

Sekil 3.25 A70GT10C10 numunesine ait Alan 1 SEM/EDS goriintiileri
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Element Kiitle % Atomik Net Int. Element Kiitle % Atomik Net Int.
% %
BK 86.9 88.0 689.9 BK 19.6 23.3 5138
CK 13.1 12.0 21.9 CK 23.4 25.0 940.3
OK 0.0 0.0 0.0 N K 53.3 48.9 1782.7

OK 3.2 2.6 92.8
CaK 0.4 0.1 16.8
(@) EDS Spot 1 (r) EDS Spot 2

Sekil 3.26 A70GT10C10 numunesine ait Alan 2 SEM/EDS goriintiileri
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100 pm

10 um

ignal A = 8E1 Mag= 100X

KEHT=1200kV WD=75mm  Signal A=SE1 Mag= 5.00KX

oy " ol

EHT=1200kV WD= 75mm  Signal A=SE1 Mag= 30.00 K X

(e)

10 pm

10 um

EHT=1200 k¥ WD = 7.5 mm

EHT=12.00 k¥ WD = 7.5 mm

EHT=12.00kV WD= 7.5 mm

®

Sign

Sign

Signal A = SE1

Mug= 1LO0KX

Mag= 500K X

Sekil 3.27 A80GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri
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m
FHT=12.00kV WD= 7.5mm Signal A = SE1 Mag= 10.00 K X FHT=12.00 kV WD = 7.5 mm Signal A =SE1

2 um
EHT=1200kV WD= 75mm  Signal A=SE1 Mag= LOOKX FHT=12.00kV WD=70mm  Signal A =SE1 Mag= 10.00K X

10 um
f————— FHT=1200kV WD=70mm Signal A=SEl Mag= 5.00KX [ EHT=1200kV WD= 70mm  Signal A=SE1 Mag= LO0KX

k) M

Sekil 3.27 A80GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devamzi)

79



EHT=12.00kV WD= 7.0 mm Signal A=SE1 Mag= 100X

(m)

Sekil 3.27 A80GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devami)

(n) Alan1

Element Kitle % Atomik % Net Int. Element Kiitle % Atomik Net Int.

%
BK 20.7 24.3 699.4

BK 63.8 66. 2209.
CK 28.6 30.2 1416.7 7 27

NK 468 424 1763.1 CK 337 317 4056

OK 2.0 1.4 76.7

OK 3.6 2.9 141.4
AIK 0. 0.2 2.
AIK 0.3 0.2 46.6 4 424
(o) EDS Spot 1 (p) EDS Spot 2

Sekil 3.28 A80GT10C10 numunesine ait Alan 1 SEM/EDS gortintiileri
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50 um

caw
243

nnnnn

Element Kiitle %
%

BK 27.5 34.3 61.3
CK 0.0 0.0 0.0
65.9 Oy

OK 0.0 0.0 0.0

NK 63.3

AIK 1.1 0.6 11.4
CaK 5.4 1.8 19.2

(o) Selected Area 1

Atomik Net Int.

Element Kiitle %

B K
CK
NK
OK
AIK

Atomik Net Int.

%
78.7 80.9 1044.1
20.2 18.6 70.3

0.0 0.0 0.0
0.2 0.2 S
0.9 0.4 32.1

(p) EDS Spot 1

Sekil 3.29 A80GT10C10 numunesine ait Alan 2 SEM/EDS gortintiileri
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388K(p K

alp1

AKRL CaKal

K
097K Alkal okt

0005y [ 160 20 20 400 450 580 540 720 [T

lsec:279  OCnts 0000 keV  Det: Element C28.

Element Kiitle % Atomik Net Int.
%

BK 30.9 36.7 606.7

N K 64.9 59.6  2426.2

AIK 0.4 0.2 36.9

(@) EDS Spot 2

Sekil 3.29 AB0GT10C10 numunesine ait Alan 2 SEM/EDS goériintiileri (devami)
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10 um ¥
i EHT=12.00kV WD=70mm  Signal A =SEl ag= S00KX = EHT=12.00kV WD = 7.0 mm Mag= LOOKX

EHT=1200 kV WD=70mm  Signal A =SE1 Mag= 100K X H EHT=1200kV WD= 70mm  Signal A=SE1 Mag= LOOKX

(e) €3]

Sekil 3.30 A90GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri
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10 um
EHT=1200 kY WD=70mm Sig o EHT=12.00kV WD= 70mm Sig SE1 Mag=

(g) (h)

10 um
FHT=1200kV WD=70mm  Signal A =SEl 10.00K X H EHT=12.00kV WD=70mm  Signal A =SE1 Mag= LOOKX

10 pm
FHT=1200kV WD= 70mm  Signal A =SE1 Mag= LO0KX 10 um

KHT=1200kV WD= 70mm  Signal A =SE1 Mag= 5.00KX

& 0

Sekil 3.30 A90GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devamui)
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EHT=1200kV WD=70mm Sig EHT =12.00kV WD= 7.0 mm

EHT =12.00kV WD=75mm  Signal 4 =SE1 Mag= 100X

(o)

Sekil 3.30 A90GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devami)
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(p) Alan1

Element Kiitle % Atomik Net Int. Element Kiitle % Atomik Net Int.
% %
BK 30.2 358 3711 BK 31.4 38.5 3245
CK 2.6 2.8 34.5 CK 0.0 0.0 0.1
N K 66.9 61.2 1590.3 N K 61.7 58.5 1381.2
OK 0.2 0.2 3.0 OK 0.2 0.1 2.3
AIK 3.9 1.9 211.7
CaK 2.8 0.9 53.5
(@) EDS Spot 1 (r) EDS Spot 2

Sekil 3.31 A90GT10C10 numunesine ait Alan 1 SEM/EDS goriintiileri
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(s) Alan 2

Element Kiitle % Atomik Net Int. Element Kiitle % Atomik Net Int.
% %
BK 34.3 40.3 564.9 BK 69.0 72.2 731.2
CK 2.2 2.4 34.7 CK 24.1 22.7 83.0
N K 62.6 56.8  1833.5 NK 4.0 3.2 18.7
OK 0.6 0.5 10.7 OK 2.3 1.6 27.4
AIK 0.3 0.1 18.5 AIK 0.6 0.3 19.5
(t) EDS Spot 1 (u) EDS Spot 2

Sekil 3.32 A90GT10C10 numunesine ait Alan 2 SEM/EDS goriintiileri
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10 ym

=12.00 kY WD A=t LOOKX

10 um

EHT =12.00kV WD= 7.0 mm A S00KX [ KHT=1200kV WD=70mm  $ ag= 10.00K X

(o) (d)

100 pm

Sekil 3.33 A100GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri
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5
=y
10 um

FHT=12.00 k¥ WD= 7.0 mm A=S8E1 Mag= LOOKX p———f EHT=1200kV W Signal A = SE1 Mag= 500KX

(8) (h)

200 nm
FHT=1200 kY WD=70mm  Signal A=SE1 Mag= 10.00K X — EHT =1200kV WD= 70mm  Signal A =SE1 Mag = 60.00 K X

L

KHT =12.00kV WD= 7.0 mm Signal A = SE1 Mag = 30.00K X

k)

Sekil 3.33 A100GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devamui)
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(D Alan 1

Element Kiitle %

BK
NK
OK
NaK

%
35.4 41.8 206.5
60.7 55.3 676.2
3.0 2.4 20.8
0.9 0.5 16.2

(m) EDS Spot 1

Atomik Net Int.

Element Kiitle %

B K
CK
OK

%
72.0 74.2
27.3 25.4
0.6 0.5

(n) EDS Spot 2

Atomik Net Int.

861.9
91.2
7.8

Sekil 3.34 A100GT10C10 numunesine ait Alan 1 SEM/EDS goriintiileri
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(o) Alan 2

| SR u ) — w
Element Kiitle % Atomik Net Int. Element Kiitle % Atomik Net Int.
% %
BK 77.5 79.6  532.6 BK 29.2 344  210.6
CK 21.0 19.4 36.6 CK 8.6 9.1 67.7
NK 0.0 0.0 0.0 N K 62.2 56.5 720.4
OK 1.5 1.0 10.5 OK 0.0 0.0 0.0
(p) EDS Spot 1 (@) EDS Spot 3

Sekil 3.35 A100GT10C10 numunesine ait Alan 2 SEM/EDS goriintiileri
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3.3 APC Katkil1 B,C-BN Numunelerinde Siire¢ Parametrelerinin

Degistirilmesinin Sonuclara Etkisinin Incelenmesi

3.3.1 XRD Analiz Sonuclarinin Incelenmesi

Baslangic malzemelerinin  eliminasyonunu saglamak amaciyla deney
parametrelerinde kalsinasyon siiresi 6 saat ve piroliz islemi 3 saat olarak
degistirilmistir. Onceki béliimde bahsi gecen kalsinasyon sonrasi toz yiizeyinde
renk degisimine bu calismada rastlanmamistir. Elde edilen prekiirsor tozlarin,
sonrasinda argon gazi altinda 1500°C'de 5 saat siire ile son 1sil islemi
gerceklestirilmis ve numunelerin XRD grafikleri Sekil 3.37, 3.38, 3.39, 3.40, 3.41
ve 3.42’de sunulmustur. APC katkili numunelerin kalsinasyon ve piroliz siireleri
degistirilirken numunelerin diger tiim parametrelerinin ayni olmasina Ozen
gosterilmis, fakat elde olmayan sebeplerden otiirii bu iki grup numune farkl
laboratuvarlarda XRD analizine tabii tutulmustur. Bu kisimda inceledigimiz
numunelerin XRD analizleri yapilirken numuneyi cihaza yerlestirmek amaciyla bir
polimer altlik kullanilmistir. Sonrasinda bu altliga ait bos cekim yapilmis ve elde
edilen sonuclardan literatiire uygun olarak cikartilmistir. Yine de bazi artik piklere
bu polimer althgin sebep oldugu diisiiniilmektedir. Bu konu ileride pikler
tizerinden de detayli incelenmistir. Sekil 3.36 (a)’da verilen GT10C10
numunesinin XRD sonucu incelendiginde, 1s1l islem sirasinda 6ncli maddenin tam
doniistiigili, boroksit ve amorf karbon gibi artik fazlar kalmaksizin tamamen bor
karbiire dontisiim sagladig1 goriilmektedir. 23°C civarinda ¢ok az miktarda da olsa
grafit pikine rastlanmistir. High Score Plus programi kullanilarak gerceklestirilen
kantitatif analiz sonucunda numunede grafit miktarinin %1=5 oldugu
bulunmustur (Sekil 3.36 (b)). A50GT10C10 kodlu numunede B,C - h-BN
doniisiimiiniin tamamlandigi goriilmektedir (Sekil 3.37(a)). 27°C civarinda yogun
bir grafit pikine rastlanmistir. Bu kontaminasyonun son 1sil islem esnasinda
kullanilan grafit kroze ve karbon kagidindan gelebilecegi diisiiniilmektedir.
Nadiren de olsa numunelerin, ¢cogunlukla argon gazinin akis hizindan kaynaklh
karbon kagida hafif sekilde yapismalari durumu yasanmistir. Bu durum, genellikle
numunenin fiziksel yollarla temizlenmesi veya deneyin tekrarlanmasi yoluyla

diizeltilmistir. AS0GT10C10 numunesinin kantitatif analizinde B,C ve h-BN harici
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anlamli bir sonug elde edilememistir (Sekil 3.37(b)). Elde edilen B,C — h-BN orani
%745 - %26+5 olarak elde edilmistir. A60GT10C10 numunesinde 30°C
civarinda doniismemis oOncli maddeye rastlanmistir (Sekil 3.38(a))[74].
A70GT10C10, A80OGT10C10, A90GT10C10 ve A100GT10C10 kodlu numunelerin
B,C — h-BN doniistimlerinde artis oldugu ve yapilarinda boroksit, amorf karbon ya
da grafite az da olsa rastlanmadig1 dikkat cekicidir (Sekil 3.39(a), Sekil 3.40(a),
Sekil 3.41(a) ve Sekil 3.42(a)). APC oraninin artmasiyla h-BN doéniisiimiine ait
piklerde yogunlasma, onceki boliimde oldugu gibi burada da goriilmektedir.
A70GT10C10, A80GT10C10, A90GT10C10 numunelerine ait kantitatif analiz
sonucu B,C — h-BN orani sirasiyla, %645 - %36=5, %62=5 - %38+5, %49+5 -
%51%=5 olarak elde edilmistir (Sekil 3.39(b), Sekil 3.40(b) ve Sekil 3.41(b)).
Onceki béliimde inceledigimiz APC katkili numunelerde oldugu gibi belli bir
orandan sonra h-BN oraninda bir diisiis burada da gerceklesmistir. Onceki
boliimde h-BN faz doniisiimiinde diisiis yasanmasi A90GT10C10 numunesinde
baslarken burada A100GT10C10 numunesinde gerceklesmistir (Sekil 3.42 (a)).
A100GT10C10 numunesine ait kantitatif analiz sonucunda B,C — h-BN doniisiimij,
%63+5 - %37=+5 olarak elde edildi(Sekil 3.42 (b)). Bu gozlemlerin FT-IR
spektrumlarinda B-N absorbsiyon zirvelerinin belirlenmis yogunluklariyla iligkili
oldugu soylenebilmektedir. Elde edilen h-BN pikleri, genel olarak tutarli ve dar
olarak gozlemlenmektedir. Sonuglara bakilarak, kalsinasyon ve piroliz isleminin
uzatilmasinin, proseste B,C — h-BN kristalin faz doniisiimlerini destekledigi

sOylenebilmektedir.
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7000

R —— GT10C10 Sh
6000 - AB,C
@ Grafit
5000 - .
£ 4000 n
——
[0}
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rs
2000 -
ry
1000 4 a . A
A A - .
0 T T T T T T T T T
40 50 60 70 80 90 100

(°20)

(@)

counts HINEEEE AT

GT10C10
2000
6000
4000
2000
o 1 %M
T T T T T T T T R T T P e P e T
10 20 30 40 50 60 70 80 S0 100
Position [°2Theta] (Copper (Cu))
Mo. |V\si... |Ref. Code Compound Mame Chemical Formula ‘Score |SemiQuant (] |Disp|ay Color Database D Subfiles
1 v/ Co® 954124698 B4C B36.00 C9.00 43 9o [l Blue X¥DR\COD2021... User Inorganic
2 |[v| €o® 95-900-0047 Graphite C8.00 17 1 [ Lime NA¥DR\COD2021... User Inorganic, ...

(b)

Sekil 3.36 (a) GT10C10 numunesine ait XRD grafigi, (b) verinin HighScore
plus programi ile kantitatif analizi
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30000 .
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b
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| AN -~
rs
T T T T
50 60 70 80
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20000
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1 v/ Co®gea124698 BAC B36.00 C9.00 29 74 [l Blue X¥DR\COD2021... User Inorganic
2 [v| €o® 95-500-8998 9008997 B2.00 N2.00 16 26 I Lime XAMDR\COD2021... User Inorganic

(b)

Sekil 3.37 APC katkili a) ASOGT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi
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Sekil 3.38 APC katkili, AGOGT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi
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|—— A70GT10C10 %h
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= h-BN

Counts
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30000
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|Visi... |Ref. Code Compound MName Chemical Formula |S(ore |Sem\Quant [3a] |Disp|ay Color Database ID Subfi
1 v/ Co® 964124698 B4C B36.00 C9.00 28 64 [ Blue X\KDR\COD2021... User |
2 v Co® 96-900-3998 9008997 B2.00 N2.00 18 36 [ Lime X\KDR\COD2021... User |

(b)

Sekil 3.39 APC katkili a) A70GT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)

verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi
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(b)

Sekil 3.40 APC katkili a) ASOGT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programi ile kantitatif analizi
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1 v Co® 264124608 B4C B36.00 C9.00 22 49 [ Blue X:\XDR\COD2021... User Inorganic
2 [v| Co® 96-900-8998 9008597 B2.00 N2.00 21 51 [ Lime X:\XDR\COD2021... User Inorganic

(b)

Sekil 3.41 APC katkil1 a) A90GT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programi ile kantitatif analizi
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Sekil 3.42 APC katkili1 a) A100GT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi

(b)
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3.3.2 SEM Analizi Sonuclarmn Incelenmesi

Bu boliimde 6 saat kalsinasyon ve 3 saat piroliz isleminin B,C — BN olusumuna
etkisinin morfolojik sonuclar1 degerlendirilmektedir. APC katkisiz olarak iiretilen
baslangi¢ numunesinde kalsinasyon siiresi 4 saat olarak belirlenen numuneye gore
daha fazla igne benzeri, kayis benzeri kompleks yapili hiyerarsik yapilarda bor
karbiir partikiilleri goriilmektedir (Sekil 3.43). Sentezlenen bor karbiir partikiilleri
ayn1 zamanda polyhedral-es eksenli yapilar da icermektedir. Bu cesitliligin sebebi
daha onceden de belirtildigi iizere, onciildeki karbon ve oksijenin homojen
dagilmamasindan kaynaklanabilmektedir. Sekil 3.43(a) ve (b)'de gorildigii
izere, ¢cok yiizlii es-eksenli bor karbiir parcalarinin parcacik dagilimi oldukga genis
olarak goriilmektedir. Burada kalsinasyon siiresi 4 saat olan numuneye benzer
olarak 10 um’den biiyiik parcaciklar da bulunmus fakat mikron alt1 parcaciklara
daha az rastlanmistir. GT10C10 nmunesinin SEM-EDS analizleri de Sekil 3.44’te
sunulmustur. Sonuclarda, yaklasik B,C stokiyometrisine sahip ¢ok yiizli- es
eksenli bor karbiir parcaciklarin, plaka-kayis benzeri c¢ok yiizlii es eksenli
parcaciklardan, biraz daha fazlo karbon icerdigini gostermektedir (Sekil 3.44).
Tozlarda safsizligin varligini gosteren oksijen disinda bagka bir ek elemente
rastlanmamustir. Onceki béliimde de belirtildigi iizere, safsizlik olarak bulunan
oksijen, bor karbiir parcaciklarinin yilizey oksidasyonu ile ilgili olabilmektedir. APC
iceren numunlerde bor karbiiriin yami sira bor nitriir partikiillerine de
rastlanmaktadir. Bor nitriir tozlarin, bor karbiir {izerine yapisik sekilde yayildig
goriilmektedir (Sekil 3.49(g)). Bu partikiillerin homojen dagilimli olmadig:
goriilmektedir. Bor nitriir parcaciklarinin ¢ogunlukla kiimeler olusturdugu ve
mikron alti boyutta oldugu goriilmektedir (Sekil 3.51(a) ve (c)). Bor karbiir
parcaciklarinin  {iclii noktalarinda bor nitriir parcaciklarinin yerlesmesi
gozlemlenmektedir (Sekil 3.53(a)). APC katkisinin artmasiyla birlikte nispeten
daha yiiksek miktarlarda bor nitriir olusumu SEM goriintiilerinden acik bir sekilde
goriilmektedir (Sekil 3.51(a) ve (b)). Daha yiiksek biiyiitmeli goriintiilemelerde,
pul benzeri bor nitriir parcaciklarinin olustugu acikca gorilmektedir (Sekil
3.51(a) ve (b) ve 3.49 (d)). Bor nitriir partikiillerinin morfolojisinin, 6nceki

calimalarda bildirilen SEM goriintiileriyle uyumlu oldugunu bilmekteyiz. Bor
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nitrir acisindan zengin kisimlarda gozlemlenen siingerimsi yapi literatiirde
bildirilen kismen doniistiiriilmiis onctilerin SEM goriintiilerine benzer yapida
olmasi burada da goriilmektedir[75](Sekil 3.49(g) ve (h)). Prekiirsér B,C — BN
fazlarina tam doniistimii saglayamadigindan prekiirsér parcacik biitiinligiini
korumaktadir. APC katkili numunelerin SEM — EDS analizleri incelendiginde bor
karbiir partikiilleri iizerinde tespit edilen elemental dagilim, baslangic
kompozisyonu ile ayni olarak bulunmustur. EDS noktalarinda karsimiza c¢ikan
yliksek orandaki azot icerigi, onciil malzemenin tamamen B,C — BN partikiillerinin
liretimi icin tiiketilemeyecegini gostermektedir. Bu sebeple de SEM goriintiileri
XRD analizleriyle baglantili olarak kalint1 fazlar iceren onciil madde bolgeleri
sergilerler. Onceki boliimde daha yiiksek APC icerigiyle daha biiyiik bor karbiir
partikiilleri bulunmustu. Bu boliimde bu durumun devam ettigi hatta partikiillerin
nispeten biraz daha biiyiik oldugu gozlemlenmektedir. Bununla beraber XRD
sonuclariyla uyumlu olarak karbon miktarinda cok ciddi bir diisiis tespit

edilmektedir.
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20 um 10 um

KHT = 800kY WD= 9.0mm Sig E }_‘ FHT = 8.00kY WD= 9.0mm Signal A = SE1 Mag

10 um

EHT = 8.00kV WD= 9.0 mm A E: g 0 ———— EHT=800kY WD=00mm Sign

EHT = 8.00kYV WD= 9.0 mm Signal A = SE EHT= 800 kY WD= 0.0 mm

(e) ®

Sekil 3.43 GT10C10 numunesine ait SEM goriintiileri
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FHT = B.00KY WD = 9.0 mm Signal A = SEL Mag= 100X

(g)

Sekil 3.43 GT10C10 numunesine ait SEM goriintiileri (devami)

Element Kiitle % Atomik % Net Int. Element Kiitle % Atomik % Net Int.
BK 28.4 33.9 129.6 BK 77.3 79.2 472.8
NK 70.3 65.0 590.0 CK 22.0 20.3 48.9
OK 1.3 1.1 6.8 NK 0.0 0.0 0.0

OK 0.7 0.5 4.8
() EDS Spot 1 (k) EDS Spot 1

Sekil 3.44 GT10C10 numunesine ait SEM/EDS sonuclar1
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10 um 10 um
5 EHT=8.00kV WD=90mm  Signal A=SEl Mag= 500K X j—— | EHT=800kvV WD=90mm Signal A=SEIl Mag= 500KX

(@) (b)

20 um 2
EHT=800kV WD=00mm Sig SE Mag= LO0KX EHT= 800 kY WD = 9.0 mm SE: Mag= 10.00 K X

~

100 pm 103m
EHT=800kY WD= 9.0 mm A=SE: Mag= 100X B~ EHT= 800kV WD = 9.0 mm SE: Mag= LOOKX

(e) ®

Sekil 3.45 A50GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintileri
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10
———— EHT=800kY WD=900mm Signal A=SEl Mag= 5.00KX

(8) (h)

(1) Alan 1
Element Kitle % Atomik% Net Int. Element Kiitle % Atomik% Net Int.
BK 28.4 33.9 129.6 B K 77.3 79.2 472.8
N K 70.3 65.0 590.0 CK 22.0 20.3 48.9
OK 1.3 1.1 6.8 N K 0.0 0.0 0.0

OK 0.7 0.5 4.8

() EDS Spot 1 (k) EDS Spot 2

Sekil 3.46 A50GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriintiileri
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Y

30 um 100 pm

EHT= 800kY WD=90mm  Signal A=SE1 Mag = EHT= 800kV WD= 90 mm

(@) (b)

100w 10 um

EHT= 800 kY WD=00mm  Signal A=SE1 Mag= 100K X j————— EHT=800kV WD=00mm  Signal A=SE1 Mag= 500KX

(o) (d)

10 um
EHT= 800 kY WD= 9.0 mm H KEHT= 800kY WD=85mm  Signal A=SE1 Mag= LOOKX

(e) ®

Sekil 3.47 A60GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintileri
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(g)

(h)

Element Kiitle % Atomik% Net Int.
BK 16.8 23.0 63.2
OK 83.2 77.0 1373.2

)

Sekil 3.48 A60GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriintiileri
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; \
10 um 10 um
EHT=800kY WD=90mm  Signal A=SE1 Mag= 5 H EHT = 800kY WD= 9.0 mm 14 =SE1 Mag= 1L00KX

10 um
Mag= 10.00K X

EHT= 800kY WD=90mm  Signal A=SE1 Mag= 5.00KX — EHT= 800kY WD=90mm Sig

10 um
EHT = 800 kV Xi A=SE Mag= 100X . EHT= 800kV WD= 9.0mm S| Mag= LOOKX

(e) ®

Sekil 3.49 A70GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintileri
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10 um
FHT = 800kY WD= 9.0 mm Signal A = SE1 Mag= 10.00K X

(g) (h)

N Fa

Element Kiitle % Atomik % Net Int. Element Kiitle % Atomik % Net Int.
BK 27.1 32.5 46.2 BK 55.8 61.6 205.8
CK 0.1 0.1 0.2 CK 5.3 5.3 12.0
NK 72.8 67.4 231.9 NK 38.0 32.4 138.7
OK 0.0 0.0 0.0 OK 0.9 0.6 3.6

(j) EDS Spot 1 (k) EDS Spot 2

Sekil 3.50 A70GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriinttleri
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m
EHT= 800 kY  WD= 90mm  Signal A =SE1 Mag= 1000K X EHT = 800KV WD= 2.0 g =SE1 Mag= 10.00 KX

(a) (b)

10 um 2
EHT= 800kV WD=90mm  Sigual A=SE1 Mag= 500K X EHT = 800kY WD=90mm  Signal 4= SE1 Mag= 000K X

(o) (D

10 um

EIT=800kV WD= 9.0mm Signal A =SF1 Mag= 1.00 KX

(e)

Sekil 3.51 A80GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriinttileri
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Element Kiitle % Atomik % Net Int. Element Kiitle % Atomik % Net Int.

B K 56.7 62.2 111.0 BK 26.8 32.2 111.6

CK 8.8 8.7 10.3 CK 1.5 1.6 8.3

NK 34.1 28.9 60.5 NK 70.5 65.3 534.1

0K 0.3 0.2 0.7 0K 1.2 0.9 5.4
(g) EDS Spot 1 (h) EDS Spot 2

Sekil 3.52 A80GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriintiileri
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EHT = 8.00 kv

(a) (b)

100 pm
EHT = 8.00kV WD 0 Signal A = SE Mag= 100K X [ i B00KY  WD= 9.0mm

@] d

10um
EHT = 800 kY W]

EHT = 8.00 kY

(e) ®

Sekil 3.53 A90GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri
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EHT= 800kV WD=00mm  Signal A=SE1 Mag= 10.00 KX

(g)

Sekil 3.53 A90GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devami)

(1) Alan 1
Element Kiitle % Atomik % Net Int. Element Kiitle % Atomik % Net Int.
BK 28.8 34.4 199.4 BK 89.8 90.9 331.2
NK 70.4 65.0 887.3 CK 8.8 8.0 9.6
OK 0.8 0.6 6.1 NK 1.4 1.1 2.7
(j) EDS Spot 1 (k) EDS Spot 2

Sekil 3.54 A90GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriintiileri
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y

EHT= 800kY WD=90mm  Signal A=SE Mag= 1.00

100 pm
EHT=800kY WD=90mm  Signal A=SE1 Mag= 100K X [ EHT = 800 kV 0 S E. Mag= 100X

(o) (d)

10 um 10 pm

FHT=800kY WD= 6.0mm A=SE Mag= 1.00 EHT = 8.00 kV

(e) ®

Sekil 3.55 A100GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri
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FHT= 800 kY WD= 6.0 um Signal A = SE1 Mag

10 um 10 pm
EHT=800kY WD=60mm  Signal A =SE1 Mag= LO0KX | EHT= 800kY WD= 6.0mm

EHT= 800KV WD=60mm  Signal A =SE1

k)

Sekil 3.55 A100GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devami)
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Element Kiitle % Atomik % Net Int.

B K 78.1 79.8 597.5

CK 21.9 20.2 59.7

(m) EDS Spot 1

Element Kiitle % Atomik % Net Int.

B K 28.5 34.0 86.8
CK 0.0 0.0 0.0
N K 71.2 65.7 396.4
OK 0.3 0.2 1.0

(n) EDS Spot 2

Sekil 3.56 A100GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriintiileri
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4

_ POLIOKSIETILEN SORBITAN MONOOLEAT
SURFAKTAN KATKISININ B,C TOZ URETIMINE
ETKILERININ INCELENMESI

4.1 Tween 80 Katkisinin Yogunlastirilmis Jel, Prekiirsér Toz, B,C

Tozlarimin Olusumuna Etkilerinin Incelenmesi

Tween 80 katkisinin bor karbiir tozu iizerine etkisi incelendiginde deney prosesine
katildiktan sonra, Sekil 4.1’de goriilen koyu kehribar renkli jellerden de
gozlemlendigi iizere, sistemde viskoziteyi dramatik sekilde arttirdig1 ve karbonun

cok hizli bicimde yanmasina sebep oldugu goriilmektedir.

(a) (b)

Sekil 4.1 TWEEN 80 katkil1 jellerin fotograflari

Tween 80 icerigi baslangi¢c malzemesini ve karbon fazini oldukca fazla miktarda
deney prosesinden uzaklastirmistir. Jelin kalsinasyon ve piroliz islemi sirasinda

onemli bir kismi yanarak sistemden uzaklagsmistir. Bunun yaninda, prekiirsor
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tozda goriilen beyazligin baslangic fazinin doniisimii olan, B,O; ve yiizeyin

oksidasyonu sebebiyle var oldugu diisiintilmektedir.

(a) (b)

(o) ()

Sekil 4.2 Tween 80 icerikli prekiirsor tozlar

Tozlar son 1s1l isleme girdikten sonra da onciil maddelerin hizla uzaklasmasi ve
kiitle kaybinin devam ettigi gozlemlenmistir (Sekil 4.2). Bunun yani sira farkli bir

degisiklige rastlanmamustir.
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(a) (b)

Sekil 4.3 Tween 80 katkisinin bor karbiir toz iizerine etkisi

4.2 Tween 80 Katkisinin B,C Tozlar1 Uzerine Etkilerinin

Karakterizasyon ve Morfoloji Sonuclarinin incelenmesi

4.2.1 FT-IR Analiz Sonuclarinin Incelenmesi

Tween 80 katkilhi numunelerin GT10C10 baslangic kompozisyonuyla
karsilastirmali FT-IR spektrumlari Sekil 4.4’te sunulmustur. Tiim jellerin FT-IR
spektrumlarinda, dalga sayisi bolgelerinde literatiirle uyumlu olarak O-H, C-H,
C=0, B-O, CH, C-OH ve B-OH baglarinin absorpsiyon zirveleri gozlendi[16,56-
60]. GT10C10 baslangic kompozisyonunda 1192 ve 1039 cm™'de borat
esterlerinin (B-O-C) giiclii karakteristik absorpsiyon zirvelerini gosterir. B-O ve B-
O-C baglarinin bir arada bulunmasi, borik asit ile baslangic malzemeleri (gliserin,
tartarik asit ve sitrik asit) iceren diger -OH gruplar1 arasinda dehidrasyon ve
yogusma reaksiyonunun meydana geldigini ve capraz bagl bir polimerik jel aginin
olugmasiyla sonuglandigini gosterir[76]. 3000 — 3625 cm™ araliginda v(C-OH) ve
v(B-OH) pikleri goriilmektedir. Tween80'nin agirlikca artisiyla birlikte bu v(-OH)
piklerinde 6nemli bir diisiis goriilmektedir. Bu da jeldeki nemliligin diisiisiinde bir

artis oldugunu gosterebilir. Bununla birlikte 80T4GT10C10 numunesinde
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istikrarsiz olarak v(-OH) bandinda ciddi bir artis olmustur. Bunun deney
esnasinda gerceklesen, deney parametrelerinde farkedilmemis bir farkliliktan
kaynaklanabilecegi diisiiniilmektedir. Deney siiresinin digerlerinden daha kisa
tutulmas: ve/veya normalde kullanilandan farkli bir balik tercihinin bu sonucu
dogurabilecegi diistiniilmektedir. 2750 — 3000 cm® bandi civarinda v(C-H)
absorbsiyon pikleri goriilmektedir[17,77,78]. TWEEN 80 agirlikca artisiyla
birlikte bu piklerde de artig gézlemlenmistir. 1750 cm™ civarinda goriilen giiclii
karboksil gruplarinin varligina isaret eden C=0 absorbsiyon pikleri TWEEN 80
stirfaktaninin agirhikca artisiyla bir azalma gostermistir[17,79]. Baslangic
kompozisyonundaki 1625 cm™ civarindaki C -OH ve B -OH absorbsiyon pikine
isaret eden kiiciik bir omuz, TWEEN 80 ilavesiyle birlikte 80T4GT10C10
numunesine kadar bir artis sonrasinda ise azalma goOstermistir. 1500 cm™
civarinda goriilen pik C=C absorbsiyonuna isaret etmektedir[80]. Baslangic
kompozisyonuna TWEEN 80 ilavesi arttikca bu pikin siddetindeki azalma dikkat
cekicidir. Kompozisyona yiiksek oranda karbon eklenmesine ragmen Tween 80
ilavesiyle birlikte, 1450 — 1200 cm™* civarinda goriilen, B-O absorbsiyon piklerinde
onemli bir artis goriilmiistiir fakat bu artis 80T4GT10C10 numunesiyle birlikte
yerini B-O absorbsiyon piklerinin siddetinde azalmaya birakmistir[19,81]. 1250
cm civarindaki C -OH pikinin siddetinde 80T3GT10C10 numunesindeki ani artig
haricinde genel olarak bir diisiis gézlemlenmektedir. 1125 — 950 cm™ civarinda
gozlemlenen B-O-C piklerinin siddetindeki artma oldukca dikkat cekicidir. Bu
artis, TWEEN 80 stirfaktantinin borat ester baglarim1 destekledigini
gostermektedir[19,77,82]. 1100 cm civarinda goriilen B -OH absorbsiyon
pikinde TWEEN 80 oraninin artmasiyla birlikte dramatik bir artis goriilmektedir.
Bu da jellesme asamasinda olan dehidrasyonun beklenilen 6l¢iide
gerceklesmedigini gosterebilir. 870 cm civarinda da BO; absorbsiyon piki
goriilmektedir. Bu pikin siddetinde de azalma s6z konusudur. Sonuc¢ olarak,
baslangic kompozisyonuna TWEEN 80 ilavesi jellesme esnasinda gerceklesmesi
beklenen borat ester baglarini desteklemis ve C=C pikinin siddetinde dramatik bir

azalma olusturmustur.
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v(O-H)
 emmc—

v(C-H)
e
GT10C10

80T1GT10C10

/’///*AQR\\\\\‘d/’\\‘

v(C-OH)
v(B-OH)

80T2GT10C10

Sogurma

80T4GT10C10

80T5GT10C10

80T10GT10C10

| . T T O LN T . I O D SO T A D)
3750 3500 3250 3000 2750 2500 2250 2000 1750 1500 1250 1000 750

Dalga Sayisi (cm™)

Sekil 4.4 Tween 80 katkili numunelerin FT-IR sonuclar grafigi
4.2.2 DTA/TG Analiz Sonuclarimin Incelenmesi

Tween 80 siirfaktantinin baslangic kompozisyonuna katkisinin DTA/TG analizi bu
boliimde incelenmektedir. Teorik olarak, iyonik olmayan yiizey aktif maddeler
suda hidrojen baglar1 olusturur ve 6nciil maddelerin yiizeyi, iyonik olmayan yiizey
aktif maddeler tarafindan adsorbe edilir. Bu sekilde onciillerin suda ¢oziiniirligii
arttirllarak daha homojen dagitilmas: saglanir[83]. Bu da hidrojence zengin
nispeten daha zayif baglarin varliginin artmasina sebebiyet vermektedir. Oda
sicakligindan, 100°C’ye kadar olan agirlik kaybinin borik asidin dehidrasyonunu
baslamasindan ve jel icerisindeki fiziksel suyun buharlasmasindan kaynaklandigi
bilinmektedir. Bu asamada borik asit H;BO; gerceklesen dehidrasyonla birlikte
HBO, formuna doniismektedir [84]. Bu doniisiimden sonra sicakligin artmasiyla
beraber HBO, 6nce metaborik asite dontisiir [(BOH);0;] daha sonrasinda ise H,O
kaybederek B,0; dontiisiimii tamamlanir[84,85]. Tiim bu dontisiim 250°C'ye kadar
devam etmektedir[64-67]. B,O5'iin endotermik DTA zirvesi, GT10C10 baslangic
kompozisyonu icin 167,1°C'de gozlemlenmis, reaksiyon %17,5 agirlik kayba ile

tamamlanmistir. Tween 80 ilavesinin B,0; olusumunun tepe sicaklig
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80T1GT10C10 — 80T10GT10C10 arasindaki numuneler icin sirasiyla; 193,4°C —
162,7°C — 176,1°C — 153,1°C — 174,4°C - 354,0°C olarak incelenmektedir(Sekil
4.6 (a), (b), (c), (d), (e) ve (f)). Reaksiyona bagh kiitle kayb1 da yine sirasiyla
%17,4 - %16,5 - %10,2 - %13,4 - %13,3 - %14,0 olarak belirlenmektedir. Burada
80T4GT10C10 numunesine karsilik gelen analiz sonucunda(Sekil 4.6(d)), tepe
noktasinin 153,1°C bulunmasi, FT-IR analiz sonuclariyla da uyumludur. FT-IR
analiz sonucunda diger numunelere gore oldukca yiiksek O-H piki gosteren bu
numunede daha onceden de belirttigimiz iizere yiiksek ihtimalle jellesme
esnasinda deney parametrelerine bagh olarak bir farklilik olusmustur. Her ne
kadar deney diizenegi en ince ayrintisina kadar ayni tutulmaya calisilsa da, insan
eli kaynakli bazi hatalar olusabilmektedir. Dolayisiyla genel olarak, Tween 80
katkisinin B,Os; olusumunun zirve sicakligini 6énemli miktarda yiikselttigi ve agirlik
kaybini azalttig1 sOylenebilmektedir. Ek olarak borik asitten (H;BO;) bor okside
dontisiime karsilik gelen, grafigin Asama 1 kismi altinda alanin giderek diistiigii
gozlemlenmektedir. Bu da doniisen boroksit miktarinin TWEEN 80 ilavesi arttikca,
azaldig1 yoniinde yorumlanabilmektedir. Polimerik agin ayrismasinin ve
yanmasinin genis ekzotermik DTA zirvesi, sicakligin 230 - 300°C {iizerine
cikmasiyla gerceklestigi Asama 2’de gozlemlenmektedir. Onceki reaksiyona
benzer sekilde, Tween 80 katkisinin bozunma ve yanmanin tepe sicakligini ¢ok az
da olsa zaman zaman arttirdig1 goriilmektedir. Sadece 80T10GT10C10 kodlu
numunede (Sekil 4.6(f)), 427,6 °C ile digerlerine gore biraz daha fazla bir artis
goztermektedir. Baslangic kompozisyonu 400 °C civarinda agirhiginin yaklasik
olarak %6011 kaybettigi goriilmektedir. Tween 80 katkisinin arttirilmasiyla
beraber 400°C civar1 kiitle kaybi 80T1GT10C10’dan 80T10GT10C10’a kadar
sirasiyla; %66,3 - %71,7 - %78,9 - %70,5 - %76,6 - %87,6 olarak analiz
sonuclarindan bulunmustur. Baglangi¢ jelinin bu oranda kiitle kaybi
gerceklestirdigi bir sicaklik, bu analiz parametrelerinde yoktur. Genel olarak
DTA/TG analizinden elde edilen sonuglar FT-IR spektrumlari ile de uyumludur.
Tween 80 katkis1 genel olarak baslangic maddelerinden 6nemli oranda kayba
sebep olmustur. Bu etkinin sonuca olan yansimasi XRD analizleri ve SEM

goriintiilerinin incelenmesi boliimlerinde ayrintili olarak incelenmistir.
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Sekil 4.5 GT10C10 kodlu numunenin DTA/TG analiz sonuclari
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Sekil 4.6 (a) 80T1GT10C10, (b) 80T2GT10C10, (c) 80T3GT10C10, (d)
80T4GT10C10, (e) 80T5GT10C10 ve (f) 80T10GT10C10 numunelerinin
DTA/TG analiz sonuclar1
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Sekil 4.6 (a) 80T1GT10C10, (b) 80T2GT10C10, (c) 80T3GT10C10, (d)
80T4GT10C10, (e) 80T5GT10C10 ve (f) 80T10GT10C10 numunelerinin
DTA/TG analiz sonuclar1 (devami)
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Sekil 4.6 (a) 80T1GT10C10, (b) 80T2GT10C10, (c) 80T3GT10C10, (d)
80T4GT10C10, (e) 80T5GT10C10 ve (f) 80T10GT10C10 numunelerinin
DTA/TG analiz sonuclar1 (devami)
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Sekil 4.6 (a) 80T1GT10C10, (b) 80T2GT10C10, (c) 80T3GT10C10, (d)
80T4GT10C10, (e) 80T5GT10C10 ve (f) 80T10GT10C10 numunelerinin
DTA/TG analiz sonuclar1 (devami)

4.2.3 XRD Analiz Sonuclarimin Incelenmesi

Tween 80 katkisiz olarak iiretilen numunenin XRD grafigi incelendiginde oncii
maddelerin tam olarak bor karbiire doniistiigii, yapida boroksit ve/veya amorf
karbon kalmadi81 gozlemlenmektedir (Sekil 4.7 (a))[86]. Buna ragmen az da olsa,
sirasiyla  26,5° ve 44°de bulunan grafit karbonun (002) ve (100) kafes
diizlemlerinin tepe noktalar1 gézlemlenmistir. Tween 80, onceki boliimlerde de
bahsedildigi {izere, non-iyonik bir siirfaktan olarak bilinmektedir [87]. Yapiya
katildiktan sonra fazlarin arasindaki itici giicleri azaltip, iki fazin karigmasini ve
birbiri ile daha gecimli olmasini1 saglamasi beklenmektedir[88]. Numunelere
Tween 80 katilmasiyla birlikte 80T1GT10C10 numunesinde bor karbiire tam
doniisim saglandigi ve daha 6nce TWEEN 80 katkisiz numunede elde edilenden
¢ok daha az bir grafit piki 26°C civarinda gozlemlenmistir (Sekil 4.8 (a)).
Kantitatif analiz sonucu garfit miktar1 %1=+5 olarak saptanmistir (Sekil 4.8 (b)).
Deneylerin yapilmas: esnasinda maalesef GT10C10 farkli bir laboratuvarda,
80T1GT10C10 ve 80T5GT10C10 numunelerinin ayri bir laboratuvarda ve geri
kalan numunelerin de ayr1 bir laboratuvarda analiz edilmesi zorunlulugu
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dogmustur. Bu nedenle XRD grafiklerinin siddetleri tartisilirken bu durum goz
ontinde bulundurulacaktir. 80T2GT10C10 numunesi incelendiginde bor karbiir
dontisiimiint tamamladig: fakat 80T1GT10C10 numunesine gore hem yapisinda
amorf fazin kaldig1 hem de XRD grafiginden hem de grafit miktarinda bir artis
oldugu kantitatif analizinden elde edilen sonucta goriinmektedir (Sekil 4.9 (a) ve
(b)). Polysorbat 80 kimyasal formiilii 6énceki boliimlerde bahsettigimiz {izere
CesH12404¢'dir[89]. Kantitatif analiz sonucu 80T2GT10C10 numunesine ait B,C —
Grafit 2H orani, %90%5 - %10=5 olarak bulunmustur (Sekil 4.9 (b)).
80T3GT10C10 numunesini inceledigimiz zaman miikemmel bir B,C doniisiimii
oldugunu ve yapida ne oncii maddelerden bir faz ne de grafit kalmadig:
goriilmektedir (Sekil 4.10 (a)). 80T4GT10C10 numunesinde yine amorf fazin
varligit ve dramatik bir grafit piki goriilmektedir. Bu da FT-IR sonuclariyla
uyumludur. DTA/TG analiz sonuclarinda incelendigi tizere Tween 80 ilavesi
baslangi¢c malzemelerinde 6nemli oranda kiitle kaybina sebep olmustur fakat
bununla beraber yiiksek saflikta B,C elde etmeyi saglamistir. Genel olarak
bakildiginda TWEEN 80 ilavesiyle birlikte B,C piklerinin siddetinde artis
gozlemlenmektedir. Bu da B,C’de yiiksek kristalinitiye isaret edebilir [90].
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Sekil 4.7 (a) GT10C10 numunesine ait XRD grafigi, (b) verinin HighScore plus

programu ile kantitatif analizi
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Sekil 4.8 TWEEN katkili1 a) 80T1GT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi
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Sekil 4.9 TWEEN katkili1 a) 80T2GT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi
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Sekil 4.10 TWEEN katkili1 a) 80T3GT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi
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Sekil 4.11 TWEEN katkili1 a) 80T4GT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi
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Sekil 4.12 TWEEN katkili1 a) 80T5GT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)

verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi
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(b)
Sekil 4.13 TWEEN katkili a) 80T10GT10C10 kodlu numunenin XRD grafigi, b)
verinin HighScore plus programu ile kantitatif analizi
4.2.4 SEM-EDS Analiz Sonuclarimn Incelenmesi
Bu boliimde Tween 80 katkisinin B4C olusumuna etkisi, SEM ve EDS analizi sonuclariyla
incelenmektedir. Tween 80 ilavesi olmaksizin sentezlenen baslangic numunesinde

polyhedral es-eksenli, kayis benzeri, igne benzeri ve kompleks sekilli hiyerarsik yapilar

dahil olmak {izere degisen morfolojilere sahip bor karbiir partikiilleri icermektedir.
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Karbon ve oksijenin homojen olmamasindan kaynakli morfolojik cesitlilik meydana
geldigi bilinmektedir. Sekil 3.13’de de goriildiigii gibi bor karbiir parcalarinin parcacik
dagilimi oldukca genis spektrumdadir. Tween 80 katkisiyla birlikte, partikiillerin
boyutunda artis gozlemlenmektedir. 80T1GT10C10 numunesinde (Sekil 4.14), mikron
alt1 parcaciga rastlanmamis, SEM goriintiileri incelendiginde, partikiil boyutlar1 yaklasik
olarak 10p - 60p flizeri partikiiller gozlemlenmistir. 80T2GT10C10 ve 80T4GT10C10
numunelerine (Sekil 4.16 (c), (d) ve 4.20 (a), (c)) ait SEM gorintiileri incelendiginde,
yogun amorf fazin varligi goriilmektedir. Burada bor karbiir doniisiimii tam olarak
saglanamamuis, Onciil maddelerden amorf boroksit ve grafit fazi kalmistir. Bununla birlikte
partikiil boyutu biraz daha biiylimiis, yaklasik olarak 100wdan biiyiik partikiillerin
varligindan so6z edilebilir hale gelmis, bu durumun yapida kalan tabaka halinde
boroksitten ve siingerimsi yapidaki grafitten kaynaklandig1 diisiiniilmiistiir. Elde edilen
sonuc¢, numunelere ait XRD grafikleriyle uyumludur. 80T3GT10C10 numunesine (Sekil
4.18) ait goriintiilerde, bor karbiir doniisiimiiniin tamamlandig1 ve yogun sekilde bor
karbiir partikiillerinin varhiginin gozlemlenmesi, numuneye ait XRD sonuclariyla
uyumluluk icerisindedir. 80T3GT10C10 ve 80T5GT10C10 numuneleri (Sekil 4.18 ve
4.22) karsilastirildiginda, 80T5GT10C10 numunesinde gorece olarak partikiillerin
boyutlarinda bir miktar diisiis oldugu goriilmiis, bu durum 80T10GT10C10 numunesine
(Sekil 4.24 (g) ve (h)) ait goriintiilerde devam etmis ve partikiillerin mikronalt1 seviyeye
diistiigli acik sekilde gozlenmistir. Tozlara ait EDS analizi sonuclari incelendiginde, genel
olarak, safsizliga ait oksijen disinda bir pike rastlanmamustir, fakat yine de 80T1GT10C10
ve 80T2GT10C10 (Sekil 4.15 (h) ve 4.17 (h)) numunelerinde Al ve Si elementlerine ait
diisiik pikler goriilmektedir. Bunun, SEM numuneleri hazirlama sirasinda gerceklesen bir
kontaminasyondan kaynaklandig1 diisiiniilmektedir. 80T2GT10C10 ve 80T4GT10C10
numunelerine ait SEM- EDS analiz sonuglarinda oksijen oraninin ¢ok yiiksek olmasi, XRD
ve SEM goriintiilerinde gozlemlenen doniismemis 6nciil maddenin varligini ispatlar
niteliktedir (Sekil 4.17 ve 4.21). Diger numunlere ait SEM-EDS analiz sonuclarinda ise
oksijen elementine ait pikler oldukc¢a diisiik oldugundan, bu durum cok az da olsa yapida
doniismemis faz bulunabilecegi gibi, bor karbiir tozlarin ylizeyinde gerceklesebilecek olasi
bir oksidasyon kaynakli olabilecegi de diistiniilmektedir. TWEEN 80 katkisinin bor karbiir
tozlarina etksi incelendiginde, parcacik boyutunda bir miktar biiyiimeye neden oldugu ve
yapida 20 um’den biiyiik pargaciklar olustugu, fakat konsantrasyonun arttirilmasiyla bu
biiylimenin yerini, parcacik boyutunda kii¢tilmeye biraktig1 goriilmektedir. TWEEN 80

katkisiyla birlikte bor karbiir morfolojilerinde 6nemli bir degisim olmasa da yapinin 6nce
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plaka bi¢imine, sonrasinda ise polyhedral- es eksenli yapiya doniistigi
gozlemlenmektedir (Sekil 4.14 (c), Sekil 4.24 (b)). SEM sonuclar1 FT-IR analizleri
sonuclariyla uyumludur. EDS analizi sonuclarina bakildiginda, baslangi¢c kompozisyonu
ve TWEEN 80 katkili numunelerin bor — karbon — oksijen oranlarinda ciddi farkliliklar
oldugu, TWEEN 80'nin genel olarak 6nciil maddeni tamamina yakin miktarini bor karbiire
doniismesine katki sagladigi sOylenebilir. Literatiirden de bilindigi izere TWEEN 80’nin
partikiillerin boyutunun diisiiriilmesinde kullanimi mevcuttur. Elde edilen sonuclarin

literattirdeki calismalarla da uyumlu oldugu goriilmektedir [121,122].

n
FHT = 800kY WD=8§5mm  Sig = SE ag= 100X EHT= 800kY WD=85mm  Signal A=SE1

10 um 2pm
j——| FHT=800kY WD=85mm Signal A=SEl ag= S.00KX FHT= 800 kY WD=85mm

(o) (d)

Sekil 4.14 80T1GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri
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Element Kiitle %  Atomik %  Net Int. Element
B K 70.7 72.9 596.2 B K
CK 28.7 26.7 98.0 CK
OK 0.6 0.4 5.8 OK

AIK
SiK

(b) EDS Spot 1

Kiitle %

45.7

48.1

4.6

0.4

1.2

Atomik %

49.3

46.7

3.3

0.2

0.5

(c) EDS Spot 2

Net Int.

46.0

36.0

6.0

0.6

1.9

Sekil 4.15 80T1GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriintiileri
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10 um
EHT= 800kV WD=80mm  SignlA=SEl  Mag= LOOKX

(a)

N

j—————— EHT=800kV WD=85mm  Signl A=SE1 Mag= S00KX

10 um
EHT = 800kYV WD=80mm  Signal A=SE1 Mag= LOOKX

(e)

EHT= 800kV WD=8Smm  Signal A=SEl Mug = 10.00K X

(b)

100 pm
EHT = 800kY WD=8&0mm  Signal A =SE1 Mag= 100X

}'—< FHT = 8.00kY WD= 8.0mm Signal A = SE1 Mag= 5.00KX

®

Sekil 4.16 80T2GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri



(a) Alan 1

Sikal

L

106 150 212 265 318 37 424 477 53

lsec:292  OCnts  DODOkeV  Det: Element €28

Element Kiitle % Atomik % Net Int.

BK 17.5 24.0 32.9

CK 4.2 5.2 17.9

OK 74.1 68.6 639.6

SiK 4.2 2.2 23.0
(b) EDS Spot 1

Sekil 4.17 80T2GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriintiileri
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10 um 10 um
¢ EHT= 800kY WD=85mm  Signal A=SE1l Mug= 500KX

(a) (b)

100 pm
EHT = 800kY WD=&5mm  Signal A =SE1 Mag = 10.00 K X — EHT = 800kY WD=85mm  Signal A=SE1 Mag= 100X

FHT = 8.00kY WD= 85mm Signal A = SE1 ag OOKX I —— KHT = 800kYV WD= 85mm Signal A =SE1 Mag= 5.00KX

(e) ®

Sekil 4.18 80T3GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri
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EHT = 800kV  WD= 8.5mm Signal A =SE1 Mag= 10.00 KX

(g)

Sekil 4.18 80T3GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri (devami)

(h) Alan 1

Element Kiitle % Atomik % Net Int.
BK 72.1 74.4 616.0
CK 26.7 24.8 90.6
OK 1.2 0.8 11.1

(i) EDS Spot 1

Sekil 4.19 80T3GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriintiileri
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e

10 um
EHT = 800kV WD=85mm  Signal A=SEl

100 pm
EHT=800kV WD=85mm  Signal A=SE1

10 um
EHT= 800kY WD=85mm  Signal A=SEl

(e)

10 um
Mag= LOOKX = EHT = 8.00kYV WD=85mm  Signal A=SE1 Mag= LO0KX

(b)

10 pum
Mag= 100X H S SE: Mag= LO0K X

Mag= S00KX — EHT=800kV WD=85mm Signal A =SEI

®

Sekil 4.20 80T4GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri
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(a) Alan 1

12¢| B Kal

%00 0.53 106 159 212 265 318 371 424 477 53

Llsec282  0Cnts 0.000keV  Det: Element-C28

Atomic
Element Kiitle % % Net Int.

B K 18.6 25.3 135.9
OK 81.4 74.7  2536.8
(b) EDS Spot 1

Sekil 4.21 80T4GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriintiileri

, .

10

um
EHT= 800kV WD= 95mm

(a) (b)

Sekil 4.22 80T5GT10C10 numunesine ait SEM analiz gortintiileri
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20 um

~

100 pm 10 um
EHT = 800kYV WD=0.0mm  Signal A=SE1 Mag= 100X [} EHT = 800kV WD=90mm  Signal A=SEl Mag= LO0KX

(e) 69

10 um

EHT= 800kY WD=90mm  Signal A=SE1 Mag= 5.00KX [ EHT = 800kY WD=920mm  Signal A=SE1 Mag= 10.00 K X

(8) (h)

Sekil 4.22 80T5GT10C10 numunesine ait SEM analiz goriintiileri
(devami)
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Element Kiitle % Atomik % Net Int. Element Kiitle % Atomik % Net Int.

BK 68.6 71.1 854.7 BK 68.0 70.4 1059.8

CK 29.8 27.8 158.9 CK 30.9 28.8 207.3

0K 1.5 1.1 21.5 0K 1.0 0.7 18.4
(j) EDS Spot 1 (k) EDS Spot 2

Sekil 4.23 80T5GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriintiileri

I

Y
™

Sk . AP

FHT = 800kY WD= 9.0 mm Signal A = SE1 Mag= 1.00KX }.—{ EHT = 8.00kY WD= 9,0 mm Signal A =SE1 Mag= 5.00KX

(a) (b)

Sekil 4.24 80T10GT10C10 numunesine ait SEM analiz gortintiileri
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100 pm
EHT=800kY WD=90mm  Signal A=SEl Mag= 10.00 K X ~ FHT = 800KkY  WD=90mm Sig SE1 Mag= 100X

10 um 10 um
EHT = 800kY WD=90mm  Signal A=SE1 ag= LO0KX j——| FHT=800kY WD=90mm Signal A=SEl Mag= 5.00KX

.

.

EHT= 800kY WD=90mm  Signal A =SE1 Mag = 20.00 K X EHT = 800kV WD=90mm  Signal A=SE1 Mag = 10.00 K X

€3] (h)

Sekil 4.24 80T10GT10C10 numunesine ait SEM analiz gortintiileri (devami)
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(a) Alan 1

Element Kiitle % Atomik % Net Int. Element Kiitle % Atomik % Net Int.
BK 72.5 74.7 891.2 BK 84.3 85.6 529.3
CK 26.9 25.0 130.5 CK 15.7 14.4 31.7
OK 0.5 0.4 7.5 OK 0.0 0.0 0.0

(b) EDS Spot 1 (c) EDS Spot 2

Sekil 4.25 80T10GT10C10 numunesine ait SEM/EDS goriintiileri
4.2.5 BET Analiz Sonuclarinin incelenmesi

Tween 80 kullanilan numunelere BET analizi ile karakterizasyon yapilmasi uygun
goriilmistiir. Elde edilen sonuclar Tablo 4.1’de 6zetlenmistir. Numunelerin tespit
edilen yiizey alam1 degerleri karsilastirildiginda en yiiksek yiizey alanina
80T4GT10C10 kodlu numunenin sahip oldugu goriilmektedir (Sekil 4.28). Bu
numunenin SEM goriintiileri incelendiginde yapisinda yogun miktarda tabaka
halinde amorf boroksit ve siingerimsi yapida grafit varlig1 goriilmektedir. Ayni
sekilde bu numuneye en yakin BET yiizey alani veren 80T2GT10C10,
numunesinde de SEM gorintiilerinde benzer amorf yaplara rastlanmistir.
Dolayisiyla BET yiizey alanlarinin bu iki numune icin yiiksek cikmasi sonuclarla

uyumludur. 80T3GT10C10 numunesine ait XRD ve SEM goriintiilerinde, yapida
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bor karbona doniisiimiin tamamlandig: goriilmektedir. SEM goriintiilerinde farkli
polyhedral, es eksenli ve 100 um iizeri partikiiller tespit edilmisti, dolayisiyla bu
sonuclarin numuneye ait BET yiizey alani sonuclariyla uyumlu oldugu
sOylenebilmektedir. Ancak, 06zellikle 80T5GT10C10 ve 80T10GT10C10
numunelerinde SEM goriintiileri incelendiginde, ¢ok yiiksek miktarda, 20 pm’den
dahi biiyiik boyutlarda olan, plakamsi, ignemsi partikiiller icermesine ragmen BET
ylizey alani boyutu tutarli ¢itkmadig1 goriilmektedir (Sekil 4.29 ve 4.30). Ayrica
iterceptin ve C degerinin pozitif olmasi gerektigi ve isotermin de hep artan P/P,
degeri ile yiikselis gostermesi gerektigi literatiirden bilinmektedir[43,91].
Sonuclarin bu sekilde olmasinin sebebi; yanlis secilen degaz siiresi ya da sicakligi

veya malzemenin c¢ok diisiik yiizey alanina sahip olmasi olabilmektedir.

Tablo 4.1 Farkli Kompozisyonlardaki Tozlarin BET analizi sonuclar1

Numune Kodu Degaz Sicakligi Degaz Siiresi | BET yiizey alanm

°C) s) (m’/g)
80T1GT10C10 80 12 0.8733
80T2GT10C10 80 12 5.4603
80T3GT10C10 80 12 4.8515
80T4GT10C10 80 12 5.6904
80T5GT10C10 80 12 2.5925
80T10GT10C10 80 12 0.7031
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Quantity Adsorbed (em’/g STP)

Sekil 4.25 80T1GT10C10; (a) Izoterm lineer alan, (b) izoterm log alan, (c)BET
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Quantity Adsorbed (cm/g STP)

Sekil 4.26 80T2GT10C10; (a) Izoterm lineer alan, (b)izoterm log alan, (c)BET
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— 3- Adsorption

Isotherm Linear Plot
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Sekil 4.27 80T3GT10C10; (a) Izoterm lineer alan, (b)Izoterm log alan, (c¢)BET
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Quantity Adsorbed (em®/g STP)

Sekil 4.28 80T4GT10C10; (a) Izoterm lineer alan, (b)izoterm log alan, (c)BET
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Isotherm Log Plot
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Sekil 4.29 80T5GT10C10; (a) izoterm lineer alan, (b)izoterm log alan, (c)BET
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Sekil 4.31 Olmasi gereken P/P, grafigi
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S

NUKLEER SINIF BOR KARBUR — BOR NITRUR
PARTIKUL TAKVIYELI LDPE MATRIS KOMPOZITLERIN
NOTRON KALKANLAMA PERFORMANSLARININ VE
OZELLIKLERININ INCELENMESI

Bu bolimde, yerli ve milli kaynaklar kullanilarak, nétron radyasyonunu
zirhlamada kullanmak amaciyla, kisisel kullanima uygun, hafif, uygun fiyath ve
esnek, bor karbiir ve bor nitriir katkili polimer matris kompozit levhalarin imalati
hedeflenmektedir. Bu ama¢ dogrultusunda, tez calismasinda gelistirilmis ve
optimize edilmis olan iiretim yontemi ile ASTM (C750-09) standardina gore
niikleer kalite sinifina girebilecek 6zellikte bor karbiir - bor nitriir tozlarin iiretimi
gerceklestirilmistir. Daha sonra agirlikca %5 ve %10 dolgu miktarlarinda LDPE
matrise takviye elemani olarak katilmis ve sicak presleme yontemi ile kompozit
plakalarin tiretimi gerceklestirilmistir. Bor karbiir — bor bitriir takviye miktarinin
kompozit plakalarin nétron sogurma kabiliyetlerine etkileri arastirilmis ve

tartigilmistir.

Literatiirden bilindigi iizere nétron 1sinlarini absorblama yetenegi en iyi olan iki
atom hidrojen ve tesir kesiti yiiksek olan '°B izotopudur. Bor karbiiriin giiclii
notron absorbsiyonu yapisindaki doért adet bor atomu bulundurmasindan
gelmektedir. Dolayisiyla bor karbiir - bor nitriir toz katki madddesi secilirken bu
durum go6z 6niinde bulundurulmus, bor nitriir orani bor karbiir oranini gecmeyen
ayni1 zamanda yapisinda artik faz bulundurmayan bir kompozisyon secilmeye
calisilmistir. Tiim bu kriterler g6z 6niinde bulundurularak, nétron kalkanlama icin
kompozit iiretiminde secilen kompozisyon A80GT10C10 kodlu, 6 saat kalsinasyon

3 saat piroliz ve 5 saat son 1s1l islem goren kompozisyon olmustur.

5.1 LDPE-B,C-BN Kompozit Plakalarin Mekanik Ozelliklerinin

Incelenmesi
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Uretilen kompozitlerin cekme testlerinin sonuclar1 Tablo 5.2'de gésterilmistir.
LDPE — Neat kodlu numunenin elde edilen cekme mukavemeti degeri, literatiirde
yer alan calismalarla tutarli oldugu goriilmektedir[19,108-110]. Polimerik
malzemenin c¢ekme mukavemetinin kristalinitesi ile direk baglantili oldugu
bilinmektedir. LDPE’deki molekiiler zincirlerin dalli yapisi, zincirler arasindaki
baglanma kuvvetlerini diisiirdiigiinden kristalinite ve mukavemet de diismektedir.
Stres yonii boyunca yonlendirilen takviye parcaciklarinin LDPEnin gerilme
mukavemetini arttirabilecegi literatiirde yer almaktadir[19,108]. Kompozit
malzemelerin mekanik 6zellikleri icin belirleyici olan bir diger faktor ise, takviye
partikiillerinin boyutu ve sekli, polimerik matris icindeki dagilimlari, takviye
partikiilleri ve polimerik matris arasindaki ara yiizey etkilesimi olarak
gosterilmektedir. Literatiirde yapilan calismalardan bilindigi {izere, polietilen
matrise bor karbiir partikiillerinin eklenmesi ile yapilan bazi calismalarda gerilme
mukavemetinin ve  Young modilintin  blyik olciide azaltildig:
bildirilmektedir[19,110,111]. Bununla tezat olarak bazi arastirmacilar ise bor
karbiir partikiillerinin eklenmesiyle mekanik mukavemetin arttig1 yoniinde bilgiler
vermektedirler[19,112,113]. Sonuglardaki bu farkliliklarin sebebi olarak yukarida
belirttigimiz belirleyici faktorlerdeki farkliliklar olabilecegi diisiiniilmektedir.
Secilen matris malzemesinin fiziksel ve kimyasal 6zellikleriyle birlikte takviye
parcaciklarinin Ozellikleri de hesaba katilmasi gereklidir. Bu tez calismasinda
tiretilen kompozitlerin ¢cekme testi sonuclar1 Tablo5.2’de sunulmustur. Literatiir
sonuclariyla karsilastirildiginda, LDPE-Neat kodlu numunenin elde edilen cekme
mukavemeti degerinin onceki sonuglarla uyumlu oldugu
goriilmektedir[19,108,111,114]. Sonuclar incelendiginde B,C — BN katkisinin
¢ekme dayanimini diislirdiigi gozlemlenlenmekte, fakat B,C — BN katkisindaki

artisin cekme dayanimini arttirtidigi goriilmektedir(Sekil 5.1).
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Tablo 5.1 Kompozit numunlerin kodlar1 ve dolgu oranlari

Kompozit Matris Toz Kodu Dolgu Orani
Numune Kodu (ag. %)
NEAT LDPE - 0

A5 LDPE A80GT10C10 5

Al10 LDPE A80GT10C10 10

Tablo 5.2 Cekme testi sonuclari

Numune Cekme Elastisite Kopma Kopma Maksimum
Kodu Mukavemeti Modilii Uzamasi Gerilmesi Yiik
(MPa) (mm/mm) (%) (MPa) (N)
NEAT 9,0431 48,4488 138,0730 0,7532  189,9049
A5 9,1686 56,4584 193,6710 1,0079 192,5403
A10 9,0530 55,4661 175,3530 0,8714  195,5440
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* LDPE-Neat
LDPE- %5 (B4C BN}
10 4 e LDPE- %10 (B4C,BN)

Cekme Gerilmesi (Mpa)

. —r—
00 02 04 O

T - T r T 1

—— ——
6 08 10 12 14 16 18 20

Cekme Uzamasi (mm/mm)

Sekil 5.1 ABOGT10C10 kodlu numunenin gerilme-gerinim egrileri

Gekme testi gerceklestirildikten sonra, kopma meydana gelen yiizeyler, SEM/EDS
analiziyle incelenmistir. LDPE-Neat, LDPE-B,C-BN-%5 ve LDPE-B,C-BN-%10
numunelerine ait sekiller asagida sunulmustur. Sekiller incelendigi zaman hem
LDPE-B,C-BN-%5 kodlu numunede hem de LDPE-B,C-BN-%10 kodlu numune de
bor karbiir ve bor nitriir partikiillerinin polimer matrisi yirtarak disariya ¢iktig
gozlemlenmektedir(Sekil 5.5 (d) ve Sekil 5.9(c)). Bu partikiillerin bazilarinin
konumlar sekiller iizerinde kirmiziyla isaretlenmistir. Yiiksek biiyiitmeyle cekilen
goriintiilerde bor karbiir-bor nitriir partikiillerinin etrafinda polimer matriste
olusan plastik deformasyon gozlemlenebilmektedir. Polimer matrisin, gekme testi
sirasinda yiikleme yonii boyunca plastik akisi ile birlikte bor karbiir ve bor nitriir
parcaciklarinin yer degistirmesi nedeniyle olustugu ve bu hareket esnasinda sert
bor karbiir-bor nitriir partikiillerinin yumusak polimer matrisi deforme ettigi
diisinilmektedir. Bununla birlikte, ¢cekme testi icin numune hazirlanirken,
plakalardan uygun olciilerde, su jeti ile kesilmesiyle numune hazirlanmistir. Sekil
5.15’da goriildiigii tizere, polimer matris su jeti ile kesim nedeniyle mikro boyutta
parcalanmistir. Literatiirden bilindigi iizere LDPE polimer matrisin cekme

dayanimi 10 MPa’dan az olmamasi gerektigi bilinmektedir. Sekil 5.1’te ise LDPE
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polimer matrisin yaklasik olarak 8 MPa civarinda koptugu gortilebilir[123,124].

Buna, su jeti ile kesim esnasinda olusan yirtiklarin sebep oldugu diistintilmektedir.

Signal A = SE1 Mag = 10.00 K X EHT = 10.00 KV WD

Signal A = SE1 Mag = 10.00K X EHNT =10.00 KV WD = 8.0 mm Signal A = SF1

10 pm

J EHT =10.00 KV WD = 8.0 mm Signal A =SFE1 Mag =
EHT =10.00 KV WD= 90mm  Signal A =SE1 Mag= 1.00K X

© ®

Sekil 5.2 Neat — Plakanin kirik yiizeylerinin SEM analiz sonuclari
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(a) Alan 1
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§
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§
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134 200 258 335 anz 453 536 &
LS00 OCms 0000kl DetElemert 25

2m 268 13 an 45
W Dt Bomern C28

EIement Katle% Atomik% Netnt, Element Kutle% Atomik% Netlnt
10000 10000  174.33 99,61 99.71 41163
(b) EDS Spot 1 (¢) EDS Spot 2

2no]

e S06  GChm 0000key  Derfement <28

Element Kitle% Atomik% Netnt,
CK 9779 9833 34040

(d) EDS Spot 3

Sekil 5.3 Neat — Plakanin kirik yiizeylerinden Alan 1’in SEM/EDS analiz
sonuclari
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(a) Alan 2

0.99K]
0.88K]
077K]
0.66K]
055K
0.44K]
033K,
0.22K]
0.11K]

0% os7 134 200 266 33 40z 469 536 603

Lsec: 500 eV Det: Element C28

Element Kutle% Atomik% Netint.
76.60 81.35 37.28

(b) EDS Spot 1

4%00 067 134 201 288 335 402 469 536 603
lsec500  OCnts  0000keV  Det: Blement-C2B

Element Kitle% Atomik% Netlnt.
79.90 84.11 18154

(c) EDS Spot 2

Sekil 5.4 Neat — Plakanin kirik yiizeylerinden Alan 2’in SEM/EDS analiz
sonuclari
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10 pm 10 pm
I EHT=10.00 kV WD =10.0 mm Si =8F1 Mag= 1.00KX }_{ EHT =10.00kV WD =10.0 mm Signal A = SE1

10 pm . N
00KV WD =10.0mm  Signal A = SE1 ag [ — Sig SE1 Mag= 10.00 K X

10 pm
10 pm - HT = YV WD = 9.5 ional A = 1
EHT=10.00kV WD= 9.5mm  Signal A =SE1 Mag= 1.00K X EHT=1000kV WD=95mm  Signal A =SE1 Ma

(e) 3]

Sekil 5.5 A5 Kodlu — Plakanin kirik yiizeylerinin SEM analiz sonuclar1
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2 um

EHT=1000kV WD= 9.5mm Signal A =SE1 Mag= 10.00 K X

(g

Sekil 5.5 A5 Kodlu - Plakanin kirik yiieylerinin SEM analiz sonuclar1 (devami)

(a) Alan 1
Element  Kiitleds  Atomik% Netlnt. Element  Kutle% Atomik% Netlnt.
BK 4794 51.16 280.39 BK 12-_23 13.48 1753
NK 1.31 1.08 3.54 NK 0.03 0.03 0.02

Sekil 5.6 A5 Kodlu — Plakanin kirik yiizeylerinden Alan 1’in SEM/EDS analiz
sonuclari
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(a) Alan 2
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Element Kiitle% Atomik% Netint. Element Kitle% Atomik% Netlnt.

39.03

42.61

87.77 BK 16.48 18.96 20.96

BK

NK 0.02 0.01 0.02 NK 0.02 0.02 0.02
(b) EDS Spot 1 (c) EDS Spot 2

Element Kitle% Atomik% NetInt.

B K 17.22 19.36 28.40
NK 0.02 0.02 0.02

(b) EDS Spot 3

Sekil 5.7 A5 Kodlu — Plakanin kirik yiizeylerinden Alan 2nin SEM/EDS analiz
sonuclari
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Element Kutle% Atomik% Net Int. Element Kitle%  Atomik% NetInt.
42.84 4552 1.50 1370 16.46 20.51

(b) EDS Spot 1 (b) EDS Spot 2

Sekil 5.8 A5 Kodlu - Plakanin kirik yiizeylerinden Alan 3’tin SEM/EDS analiz
sonuclari
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10 um

FHT = 10.00 kV

TIT = 10.0 Omm  Signal A =SE1 Mag= S00KX
EHT=1000kY WD=100mm  Signal A =SF1 Mag = 10.00 K X

3
. 3pm
EHT=10.00KV WD =100mm  Signal A=SE1 ag B — EHT =10.00 KV WD =100 mm  Signal A = $K1 Mag = 10.00 K X

(e) ®

Sekil 5.9 A10 Kodlu - Plakanin kirik yiizeylerinin SEM analiz sonuglari
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EDS Spot 1
3

(a) Alan 1
-
] -
o] -
- e
o N
v o]
v .
o
. 024K
e owr i ae e a4 ee 5% g T TR
o T
Lsec 500 0.000 keV' Det Element £26

Element Kiitle% Atomik% Net Int. Element Kitle% Atomik%  Netint.
55.35 58.02 66.21 15.08 16.58 9.78

(b) EDS Spot 1 (b) EDS Spot 2

0%, 067 13 2o 268 335 402 L6 536 603
LS00 6 0000keW  Dar Element 26

Element Kutle% Atomik% NetInt.

BK 20.12 2212 12.72
NK 0.07 0.06 0.02

(c) EDS Spot 3

Sekil 5.10 A10 Kodlu - Plakanin kirik yiizeylerinden Alan 1’in SEM/EDS analiz
sonuclari
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K]

%00 07 154 2010 268 335 202 e 536

L9500 OCHs  Q000kEV  Det BementCZ8

%00 087 134 2 263

L#C 500 OCME  ODODKkeV  Det Elemant CZ8

Element Kitle% Atomik% NetInt. Element Kitle%  Atomik% NetInt.
12,52 13.81 10.11 12.52 13.81 10.11

(a) EDS Spot 1 (b) EDS Spot 2

LEE o
N
LEEH

000 067 134 201 264 135 402 459 536 603
LS00 OChs  0000keV et Element C28

Element Kitle%  Atomik% Net Int.

BK 13.10 14.67 19.90
NK 0.03 0.02 0.02

(c) EDS Spot 3

Sekil 5.11 A10 kodlu - plakanin kirik yiizeylerinden Alan 2’nin SEM/EDS analiz
sonuclari
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(a) Alan 3

hd 2% L 0% o0 087 134 201 288 138 3 ats s34
ke et Elemert 28 Lecs00  OCnts  DOOCkeY Dt Element C8

Element  Kutle% Atomik% Netlnt. Element Kitle% Atomik% Net Int.

BK 14.19 15.52 7.18 BK 17.44 19.22 18.00

CK 85.71 84.39 69.09 CK 7713 76.52 114.92

NK 0.10 0.08 0.02 NK 1.98 1.69 0.91

OK 0.00 0.00 0.00 OK 3.45 257 3.93
(a) EDS Spot 1 (a) EDS Spot 2

Sekil 5.12 A10 Kodlu - Plakanin kirik yiizeylerinden Alan 2'nin SEM/EDS analiz
sonuclari
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EHT=10.00kV WD= 90mm  Signal A=SE1 Mag= 1.00 K X

2 ;f

m
EHT=10.00kV WD= 90mm  Signal A=SE1 Mag = 10.00 KX — EHT=10.00kV WD= 9.0mm  Signal A =SE1

() (d

Sekil 5.13 LDPE-Neat numunesinin su jeti ile kesilmis yiizeylerinin SEM
goriintileri
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(a) Alan 1
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(b) EDS Spot 1
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(c) EDS Spot 2
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Element
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(e) EDS Spot 4

Sekil 5.14 LDPE-Neat numunesinin su jeti ile kesilmis yiizeylerinin SEM/EDS
analiz sonuglari

173



P e (3 A Rt
10 pm

EHT =10.00 KV WD = 9.0 Signal A = SE1 Mag= 100K X 10 pm
mm \ena "2 EHT =10.00KV WD=95mm  Signal A =SF1 Mag= 250K X

10 pm 10 pm

EHT=10.00kV WD = 9.0 mm Signal A = SE1 Mag f———— EHT=10.00kV WD=9.5mm Signal A = SE1 Mag= 500KX

10 pm

EUT=1000 KV WD = 9.0 mm Signal A =5E1 Mag= 10.00KX

(e) ®

Sekil 5.15 LDPE-Neat numunesinin su jeti ile kesilmis yiizeylerinin SEM
gorintileri
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0% 00 aBo 160 240 30 4co 480 560 .40

Element Kitle% Atomik% Netint.
BK 6.86 8.39 16.54
~ K A7 .48 52 30 33961

33.1

NK 13.15 12.42
,., 39 51 S

(b) EDS Spot 1

Sekil 5.16 LDPE-Neat numunesinin su jeti ile kesilmis yiizeylerinin SEM

goriintiileri

5.2 LDPE-B,C-BN Kompozit Plakalarin N6tron Zirhlama

Kabiliyetlerinin Incelenmesi

verilmektedir.

Tezin bu boliimiinde, LDPE-B,C-BN kompozitlerin nétron radyasyonunu zirhlama
performanslarinin, B,C-BN toz partikiillerinin takviye miktar1 ve plaka kalinliginin
bir fonksiyonu olarak arastirilmistir. Calismada iiretilen, noétron kalkanlama

performanslar1 incelenecek olan kompozit plakalarin kodlar1 Tablo 5.1’de
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Dedektoriin bos 6l¢iimiinden saptanan nétron akisi ortalama 893,66 cm™'s™ olarak
Olciilmiistiir(Tablo 5.3). NEAT kodlu, saf, katkisiz kompozit numunenin bos
Olciimle karsilastirildiginda daha az nétron akisinin dedektore ulastigi
goriilmektedir. NEAT kodlu numunenin 3,2 ve 5,7 mm kalinhigindaki
plakalarindan gecen nétron akisinin sirasiyla 673 ve 543 cm’'s' olarak
Olclilmistir. Bu sonuca bakarak, NEAT numunenin kalinliginin 2,5 mm
arttirilmasiyla, notron akisinin %14,54 daha fazla zirhlandigi goriilmektedir.
NEAT numune her ne kadar yalnizca saf polimer icerse de, polimerin igerigindeki
yogun hidrojen ihtivasi sebebiyle notron akisini az da olsa zirhlayabilmesi gayet
normal bir durumdur. Literatiirde de bahsetti§imiz {izere, hidrojen atomlari
yliksek enerjiye sahip noétronlarin yavaslatilmasinda olduk¢a giicli bir
etkendir[10]. Boylelikle, notron radyasyonunu zirhlamada 6nemli bir basamak
olan yiiksek enerjili notron atomlarinin, yavaslatilarak termal notronlara
dontistiiriilmesine katki saglanmaktadir. B,C-BN partikiillerinin, LDPE matrise
katkisiyla birlikte notron akisinda Onemli bir azalma tespit edilmistir. %10
oraninda B,C-BN partikiil katkili A10 kodlu numunenin, %5 partikiil takviyeli, A5
kodlu kompozit numuneye gore daha az nétron akisi gecirdigi ve kompozitlerin
kalinliklarinin arttirilmasiyla, zirhlama kabiliyetlerinin de onemli Olciide arttigi
tespit edilmistir. Yalnizca %5’lik bir B,C katkis1 bile gelen notron akisinin %50’den
fazlasinin elimine edilebilmesini saglamistir. A5 kodlu 3,4 mm kalinligindaki
numune, gelen notron akisinin %68,66’sin1  zirhlamay1 basarmis ve NEAT
numuneye gore de yaklasik %50 daha fazla tutuculuk gostermistir. A5 kodlu
numunenin kalinliginin neredeyse iki kat arttirilip, 6,2 mm'’ye c¢ikarilmasiyla
zirhlamada da 6nemli 6l¢iide bir farklilik gozlemlenmemistir. Yani sira A10 kodlu
numunenin yalnizca 2,9 mmlik kompoziti %64,97 noétron akisini
zirhlayabilmistir. Kalinligindaki yalnizca 0,7 mm’lik artisla, notron absorblama
kabiliyeti oldukca artmis ve noétron akisimin %81,42’lik kadarimi zirhladig
goriilmiistiir. Polimer matris kompozitlerin, takviye partikiillerinin boyutunun
azalmasiyla birlikte, kompozit icerisindeki yogunlugunun ve nétron sogurma tesir
kesitinin arttigi, dolayisiyla da notron absorblama verimliliklerinin arttig
literatiirde yer alan calismalarda verilmektedir. Notron sogurma kesitlerinin
toplami, kompozit malzemenin nétron absorblama yetenegini de etkilemektedir.
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L. Koops, notron sogurma tesir kesitinin, takviye partikiillerin yar1 capina bagh
oldugunu ve partikiil boyutunun nano Olcekli olmasi halinde daha yiiksek
sogurma tesir kesiti elde edilebilecegini gostermistir[17,115]. Makroskobik tesir
kesiti, birim hacim basina tiim hedef parcaciklarin toplam es deger alanina karsilik
gelen etkilesim olasiligini karakterize etmek icin kullanilmaktadir. Sonug olarak
malzemenin toplam nétron tesir kesiti ne kadar yiiksekse radyasyon kalkanlama
performansi da o kadar artmaktadir[19,116]. Bu calismada {iretilen bor karbiir
partikiillerinin boyutu mikron boyutunda kalmis, daha fazla kiigiiltiillememistir.
Bununla birlikte bor nitriir partikiilleri ise nano boyutta iiretilebilmistir. Kompozit
malzemenin, kalkanlama performansi takviye malzemenin yari capina bagh

oldugundan bu 6nemli bir ayrintidir.

Tablo 5.3 LDPE ve LDPE Kompozit plakalarin nétron radyasyonu zirhlama
sayim degerleri

NUMUNE 1. SAYIM 2. SAYIM 3. SAYIM ORTALAMA
(Count\mi | (Count\mi | (Count\mi | (Count\min)
n) n) n)

BOS OLCUM | 886 885 910 893,66

NEAT; 659 697 663 673

NUMUNE 1

NEAT; 564 531 534 543

NUMUNE 2

A5; 451 478 474 467,66

NUMUNE 1

AS: 263 285 293 280,33

NUMUNE 2

AS: 203 190 180 191

NUMUNE 3

A10; 342 314 284 313,33

NUMUNE 1

A10: 158 172 168 166

NUMUNE 2
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Tablo 5.4 LDPE ve LDPE Kompozit plakalarin kalinlik degerleri ve notron
radyasyonu zirhlama kabiliyetleri

NUMUNE KALINLIK ZIRHLAMA ZIRHLAMA
(mm) % (POLIMERLE
(BOS OLCUME | OLGUME GORE)
GORE)
BOS OLCUM - - -
NEAT; NUMUNE 1 | 3,2 24,69 + 0.58 -
NEAT; NUMUNE 2 | 5,7 39,23 = 0,9 -
A5; NUMUNE 1 2,6 47,74 = 1,1 30,60 =
A5; NUMUNE 2 3,4 68,66 + 1,58 4843 = 1,11
A5:NUMUNE3 | 6,2 78,62 + 1,8 64,82 +
A10; NUMUNE 1 2,9 64,97 £ 1,5 53,49 = 1,23
A10; NUMUNE 2 | 3,6 81,42 + 1,87 69,42 +
8 81,42+ 1,87 - LDPE-Neat
=4 e = ; B B L0PE-B.C 5wt
70 é‘ §~ g 3 [ L0PE-B.CBN 5wt
I 5 B LDPEB.C (10 wto)
0 i i B LoPE-B,C/BN (10 wt.oo)

24,62+ 62,27

N&tron Zirhlamasi (%)

19 +0,44

2.5 mm

24,69+ 0.58

Malzeme Kalinhgi

3.5 mm

Sekil 5.17 Uretilen LDPE — B,C-BN kompozitlerin 6nceki ¢calismalardan LDPE-
B,C ile kiyaslanmasi[17]
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Literatiirde incelendigi kadariyla bor karbiir ve bor nitriir tozlarinin ayni anda
kulanildig1 bir calismaya rastlanmadigindan, maalesef bire bir karsilastirma
yaparak bir sonuca ulagsmak olanaksizdir. Bor karbiir ve bor nitriir partikiillerinin
ayr1 ayr1 kullanilarak tretildigi kompozitlerle olan calismalarla kiyaslandiginda
ise, tez calismasinin ciktilarinin, benzer calismalardan cok daha iyi kalkanlama

performansi gosterdigi goriilmektedir (Sekil 5.17)[90,19,117-120].

5.3 LDPE-B,C-BN Kompozit Plakalarin Lineer Zayiflama

Katsayilarinin Hesaplanmasi

Bu boliimde iiretilen plakalarin, lineer zayiflama katsayilar1 hesaplanmaistir. Tablo
5.5 incelendiginde B,C-BN partikiilleri takviyesi arttikca lineer zayiflama
katsayisinda da dramatik bir artis gozlemlenmistir. Burada ilgi cekici olan bir
nokta ise A5 numunesinde 0,62 cm kalinligindaki numunenin lineer zayiflama
katsayisinda diisiis gostermesidir. Buradan plakanin kalinliginin arttirilmasi
yerine icerigindeki toz yogunlugunun arttirilmasinin daha fazla nétron tutuculugu
saglayabilecegi soylenebilmektedir. Nitekim A10 numunesinde toz yogunlugu
yalnizca %5 arttirilmasina ragmen, malzemenin lineer zayiflama katsayis1 %28

artmistir.

Tablo 5.5 LDPE Kompozit plakalarin notron radyasyonu zirhlama kabiliyetleri
ve lineer zayiflama katsayilari

NUMUNE Kalinlik | Yogunluk NOTRON KUTLE LINEER
(cm) . GECIRGENLIGI ZAYIFLAMA ZAYIFLAMA
(g/cm?) KATSAYISI KATSAYISI
(Io/D)
(W p) (W
(mm?/mg)
BO3 ' - -
OLCUM
NEAT; 0,32 0,924 1,3278 0,886 0,819
PLAKA 1
NEAT; 0,57 0,924 1,6457 0,873 0,807
PLAKA 1 ve
PLAKA 2
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Tablo 5.5 LDPE Kompozit plakalarin ndtron radyasyonu zirhlama

kabiliyetleri ve lineer zayiflama katsayilari(devami)

AS; PLAKA
1

0,26

0,94

1,9109

2,49

2,34

AS5; PLAKA
1 ve PLAKA

0,34

0,94

3,1878

3,409

3,20

A5; PLAKA
1, PLAKA 2
ve PLAKA 3

0,62

0,94

4,6788

2,488

2,34

A10; PLAKA
1

0,29

0,997

2,8521

3,613

3,6

A10; PLAKA
1 ve PLAKA
2

0,36

0,997

5,3834

4,674

4,66
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6

SONUC VE ONERILER

6.1 APC Katkisinin ve Siire¢c Parametrelerinin Sol-Jel Yontemi ile Bor
Karbiir-Bor Nitriir Toz Uretimi Uzerine Etkilerinin Genel Sonuclan ve

Oneriler

Bu calismada, polielektrolitin B,C/BN nanokompozit tozlarinin sol-jel sentezi
tizerindeki etkilerini arastirmak icin, amonyum polikarboksilat miktarina gore
sekiz farkli baslangi¢c kompozisyonu tasarlanmistir. Sonuglar poliol bazli jelin
polimerizasyonu sirasinda borat ester baglarinin (B-O-C) Dbasariyla
olusturuldugunu gostermektedir. Polimerik jel agina agirlikca (A8OGT10C10
numunesinde) APC katkisinin artistyla birlikte, FT-IR sonuclarinda borat
esterlerinin absorpsiyon piklerinde azalma ve (B-N) baglarinin olusumu
goriilmiistiir. Bununla birlikte, amonyum polikarboksilat ilavesinin miktarindaki
(A100GT10C10 numunesinde) daha fazla bir artis, B-N absorpsiyon zirvelerinde
bir azalmaya neden oldugu goriilmektedir. Bu fenomen, polielektrolit
molekiillerinin yliksek konsantrasyonlarda polimerik jel agina olasi flokiilasyonu
ile iliskilendirilmistir. DTA/TG analizi, polimerik jelin termal bozunma
sicakliginin, amonyum polikarboksilat ilavesiyle azaldigin1 gostermektedir. Bu
gozlem, capraz baglanmay1 azaltarak polielektrolit iceriginin polimerik jel aginda
dagildigini gosterebilir. Az miktarda artik grafit iceren bor karbiir parcaciklari,
amonyum polikarboksilat icermeyen polimerik jelden 1500 °C'de 5 saat boyunca
250 ml/dk argon akisi altinda 1s1l islemle iiretilmistir. 4 saat kalsinasyon ve 2 saat
piroliz islemi goren tozlarda artik faza daha fazla rastlanirken, bu durumun
kalsinasyon siiresinin 6 saate ve piroliz siiresinin 3 saate cikarilmasiyla neredeyse
tamamen elimine edildigi goriilmektedir. Bor karbiir parcaciklarinin genis bir
parcacik boyutu dagilimina sahip oldugu ve cokyiizlii-es eksenli, kayis benzeri,
igne benzeri ve karmasik sekilli hiyerarsik yapilar dahil olmak iizere degisen
morfolojilere sahip oldugu goézlemlenmistir. Ote yandan, amonyum
polikarboksilat ilavesi iceren bilesimlerden mikron boyutlu polihedral-es eksenli
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bor karbiir partikiilleri ve bor nitriir nanopullari iceren nanokompozit tozlar elde
edilmistir. A70GT10C10 ve A100GT10C10 kodlu amonyum polikarboksilat iceren
bilesimlerden sentezlenen kompozit tozlarda goézlenen bor nitriir pullarinin
ortalama boyutu ve kalinlhigi sirasiyla yaklasik 80-377 nm ve 10-65 nm
araligindadir. Ayrica, amonyum polikarboksilat iceriginin arttirilmasiyla,
nanokompozit tozlarda olusan BN fazi oraninin, AS0GT10C10 numunesinde %26
iken, A90GT10C10 numunesinde %51’e yiikseldigi bulunmustur. 4 saat
kalsinasyon ve 2 saat piroliz islemine tabii tutulan numunelerde A90GT10C10
numunesinde APC miktarinin arttirilmasina ragmen kompozit tozdaki BN
miktarinda azalma basladigi ve bu durumun A100GT10C10 numunesinde de
devam ettigi goriilmiistiir. Bununla birlikte, kalsinasyon ve piroliz stireleri
arttirllan numunelerde, amonyum polikarboksilat ilavesinin, A90GT10C10
numunesinden A100GT10C10 numunesine arttirilmasiyla, kompozit tozdaki BN
miktarinin azaldig1 tespit edilmistir. Yani kalsinasyon ve piroliz siirelerinin
arttirllmasi hem artik fazlarin elimine edilmesine katki saglamis hem de BN fazi
dontisimiinii olumlu yonde etkilemistir. Buna uygun olarak, rapor edilen
sonuclar, sentezlenen B,C/BN nanokompozit tozlarinin partikiil boyutunun ve faz
iceriginin sol-jel teknigi ile kontrol edilmesinin, yogunlastirilmis jelin molekiiler
yapisinin  uyarlanmasiyla miimkiin  olabilecegini  gdstermistir.  Onceki
calismalardan, bor karbiir ve bor nitriiriin ayni potada tiretildigi bir calisma
bilinmemekle beraber cesitli yontemlerle B,C-BN tozlarinin karistirilarak nihai
iiriin elde edildigi bilinmektedir[125,126,127]. Bu yontemlerin, siire, maliyet,
tirtinde olusabilecek kirlilik ve katki malzemelerinin yeterli diizeyde karismamasi
gibi cesitli dezavantajlar1 bulunmaktadir. Yapilan bu calismayla bu
dezavantajlarin oniine gecildigi diisiiniilmektedir. Bunun yani sira tez calismasi
sonucunda {iiretilen tozlarin, termal, iletken, mekanik dayanim gibi 6zelliklerinin
arastirllmast sonucunda da bu parametrelerde de olumlu farkliliklar
gosterebilecegi ongoriilmektedir. Yapilan calismalar: optimize etmek amaciyla;
sicaklik, deney stiresi, kompozisyon karisim oranlar1 gibi cesitli parametrelerde

yapilacak degisikliklerle tekrarlanmasi Onerilir.
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6.2 TWEEN 80 Katkisinin Sol-Jel Yéontemiyle Bor Karbiir Tozun

Uretimi Uzerine Etkilerinin Genel Sonuclar1 ve Oneriler

Galismanin bu kisminda, polioksietilen sorbitan monooleatlarin sol-jel yontemiyle
bor karbiir tozu tiretimi iizerine etkileri incelenmistir. Bu amac icin baslangicta 7
farkli kompozisyon tasarlanmistir. Deney siirecinde TWEEN 80’nin deney
prosesinden karbon fazini dramatik sekilde uzaklastirdig1 goriilmiistiir. FT-IR
analizleri incelendiginde TWEEN 80 katkisinin arttirilmasiyla birlikte B-O-C
baglarina ait piklerde de artma goézlemlenmistir. Bu da B-O-C baglarinin basariyla
olustugunu gostermektedir. TWEEN 80'nin katkisinin arttirilmasiyla, v(-OH)
piklerinde goriilen ciddi orandaki azalma, jelin nemliligindeki azalmaya isaret
eder. Yine TWEEN 80 katkisinin artmasiyla giiclti karboksilik gruplarin varligina
isaret eden C=0 ve C=C absorbsiyon piklerinde dikkat ceken bir azalma
gostermistir. TWEEN 80 ilavesinin kiitlece arttirilmasiyla birlikte B-O piklerinde
ciddi artig goriiliirken bu artis 80T4GT10C10 numunesinden itibaren, kiitlece
TWEEN 80 artmasina ragmen, bu pikte bir diisiis gozlemlenmistir. Bu veriler
dogrultusunda jellesme prosesi esnasinda borat ester baglarinin olustugu,
dehidrasyonu gerceklestigi ve jellesme prosesi sirasinda artik karbonun prosesten
uzaklagmaya basladig1 soylenebilmektedir. DTA/TG sonuclar1 incelendiginde,
borik asitten, borokside doniisimiin TWEEN 80 ilavesi arttikca, azaldigi
goriilmektedir. Sonuclar incelendiginde genel olarak, TWEEN 80 ilavesinin,
baslangic malzemelerinde 6nemli oranda kayba sebep oldugu gozlemlenmistir.
XRD sonuglarina bakildiginda, 6ncii maddelerin bor karbiire doniistiigli ve yapida
boroksit, amorf karbona neredeyse hic rastlanmadig1 gériilmektedir. Ozellikle
80T3GT10C10 numunesinde, 6nciil maddelerin tamaminin bor karbiire doniistim
sagladig1 ve hi¢ bir artik faz kalmadig1 acgikca goriilmektedir. Bu sonuclara
dayanarak TWEEN 80 katkisi, oncii maddeleri beklenenden yiiksek miktarda
prosesten uzaklastirmig fakat geriye kalan malzemelerin bor karbiire neredeyse
tamamen doniisimiini saglamistir. SEM analizleri incelendiginde, TWEEN 80
katkis1 olmayan baslangi¢c kompozisyonu GT10C10 numunesinde, polyhedral es
eksenli, kayis benzeri, igne benzeri ve kompleks sekilli hiyerarsik yapilar dahil

olmak iizere degisen morfolojilere sahip bor karbiir partikiilleri icermektedir.
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Sekiller incelendiginde oldukega farkli boyutlarda bor karbiir tozlarina rastlandigi
goriilmektedir. 10 pm’den kii¢iik boyutlu parcaciklar oldugu gibi, mikron alt1
kiimeler de gozlemlenmektedir. TWEEN 80 katkisiyla birlikte bor karbiir
morfolojilerinde 6nemli bir degisim olmamasina ragmen, yapilarinin 6énce plaka
bicimine, sonrasinda ise polyhedral- es eksenli yapilara doniismiistiir. TWEEN 80
katkisiyla birlikte yapida partikiillerin boyutlarinda biiylime gozlemlenmis fakat
yine de mikron alti parcaciklar varliklarini siirdiirmeye devam etmistir. Deney
sonuglar1 dikkate alindiginda Tween 80 katkisiyla bor karbiir tiretiminin daha
diisiik sicaklikta ve daha kisa kalsinasyon ve piroliz siiresinde bor karbiir
tiretilebilecegi  ongoriilmektedir. Bu baglamda, sicaklik, deney  siiresi,
kompozisyon karisim oranlari gibi cesitli parametrelerde yapilacak degisikliklerle

tekrarlanmasi onerilmektedir.

6.3 Bor Karbiir ve Bor Nitriir Katkil1 LDPE Polimer Matris Nano
Kompozitlerin Uretimi ve Ozelliklerine Dair Genel Sonuclar ve

Oneriler

Bu tez caligmasinin bir {irtinii olarak, bor karbiir takviyeli esnek ve hafif polimer
matris nanokompozitler {iretilmistir. Bu kompozitler i¢in B,C-BN tozlarindan, B,C-
BN orani en optimal olan 6 saat kalsinasyon ve 3 saat piroliz islemi goérmiis
A80GT10C10 kodlu numune secilmistir. Kompozisyona ait FT-IR analizleri
incelendiginde B-O-C baglarinin olustugu, yani sira B-N, B-N-O baglarinin da
olustugu goriilmektedir. Ayrica bu kompozisyona ait XRD grafigi incelendiginde,
yapisinda artik faz ve 6nciil maddelerden kalmadigi sdylenebilmektedir. Tozlarin
SEM goriintiilerinde 10 pm’den biiylik ve mikron alti olmak {izere gayet genis
aralikli bir partikiil boyutu dagilimina rastlanmaktadir. Goriintiilerde bor nitriir
partikiillerinin zaman zaman belli noktalarda toplandig1 fakat cogu zaman da bor
karbiir partikiillerinin tizerinde dagildig1 goriilmektedir. Bu bor nitriir tozlarin
yaglayic1 ozelliginden faydalanilabildigi soylenebilmektedir. SEM-EDS analizi

sonuglarinin da FT-IR ve XRD analizi sonuclariyla uyumlu oldugu goriilmiistiir.

Uretilen kompozitlere ait cekme testleri sonuclarina bakildiginda B,C-BN tozu

katkis1 kompozit plakanin cekme dayamini bos plakaya gore diisiirmiistiir.
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Polimerik malzemenin zincirlerinin dalli yapisi B,C-BN tozlar1 tarafindan
boliinmiis ve zincirler arasindaki baglanma kuvveti diismiistiir. Bu nedenle de
cekme dayaniminin diismesi gayet normaldir. Bununla birlikte, B,C-BN tozu
konsantrasyonunun artmasiyla cekme dayaniminda bir artig gézlemlenmistir. Bu
da bize B,C-BN’nin kendi cekme mukavemetiyle ilgili az da olsa bilgi vermektedir.
Gekme testi sirasinda kopma meydana gelen yiizeyler SEM-EDS analizleriyle
incelendiginde, B,C-BN partikiillerinin polimer matrisi yirtarak disari ¢iktig1 acikca
belli olmaktadir. Bu da biraz onceki tezi dogrular niteliktedir. Polimer matrisli
kompozit plakalarin notron kalkanlama performanslari incelendiginde NEAT
kodlu bos LDPE matrisli plakanin noétron absorbladigi goriilmektedir. Bunu,
yapisinda bulunan yogun hidrojen konsantrasyonu saglamaktadir. B,C-BN
tozunun polimer matrisli kompozite katkisi incelendiginde, A5 numunesinin
kalinliginin neredeyse iki kat daha fazla oldugu durumda dahi A10 numunesinin
zirhlama kabiliyetlerini gosteremedigi goriilmektedir. Buradan anlasilacag iizere
toz konsantrasyonunun arttirilmasi, zirh malzemesinin kalinlastirilmasindan ¢ok
daha etkili bir yontem olarak karsimiza ¢ikmaktadir. Bu sonuc lineer zayiflama
katsayilarinin degisiminde, A5 kodlu 6,2 mm kalinligindaki numunenin, lineer
katsayisinin 3,4 mm kalinligindaki A5 numunesinden diisiik ¢ikmasiyla tekrar
ispatlanmistir. Sonuc¢ olarak, iiretilen bu LDPE- B,C-BN kompozit plakalarin,
niikleer tip ve goriintiileme merkezlerinde veya kisisel zirh icin gerekli olan
yerlerde, tip ve molekiiler gorlintiileme merkezlerinde, radyasyondan koruyucu
olarak kisisel zirh mahiyetinde kullanilabilecektir. Onceki calimalarda bor karbiir
ve bor nitriiriin ayn1 polimer matris igerisine gomiilerek bir kompozit iiretimine
rastlanmamistir. Yapilan bazi bor karbiir ve bor nitriir kalkanlama c¢aligmalari
incelendiginde ise, cok daha yiiksek konsantrasyonlarda toz katkisi olmasna
ragmen, es deger bir kalkanlama performansinin neredeyse hi¢ goriilmedigi
sonucuna ulasilmistir[17,128,129,130]. Daha yiiksek notron kalkanlama
performansi istendigi durumlarda Oncelikle B,C-BN tozunun kompozisyonu
arttirilmalidir. Elbette bu belli bir orana kadar yapilabilirdir, toz ve LDPE matrisi
belli bir orana kadar karistirilabilecegini akledebiliriz. O halde kompozisyonun
yaklasik ayni miktar toz ile {retilip daha yiiksek performansli bir zirhlama
gostermesi istenmesi durumunda ise, takviye edilen B,C-BN tozlarinin partikiil
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boyutu diistiriilerek notron absorblama tesir kesiti arttirilabilir ve boylelikle

kompozitin zirhlama kabiliyeti arttirilabilmesi 6nerilebilmektedir.
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