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OZET

Succinonitril-ag.% 3.61 Aseton organik alagimi sabit biiyiitme hizinda (V = 6.5 pm/s) bes farkli sicaklik gradyenti
icin (G = 3.53-5.70 K/mm) ve sabit sicaklik gradyentinde (G = 5.70 K/mm) bes farkli biiyiitme hiz1 i¢in (V = 6.5-
113.0 pm/s) tek yonlii dogrusal olarak katilastirilmistir. Birincil dendrit kol mesafesi, ikincil dendrit kol mesafesi,
dendrit u¢ yarigapit ve yumusak bolge derinligi Ol¢ilmiistiir. Katillastirma parametrelerinin (G, V) degerinin
artmasiyla mikroyap1 parametrelerinin (A;, Ay, R ve d) degerinin azaldig1 gézlenmistir. Elde edilen mikroyapi
parametreleri ile literatiirdeki deneysel sonuglar karsilastiriimistir.

Anahtar kelimeler: Dogrusal katilastirma, Organik bilesikler, Mikroyap1 parametreleri.

DEPENDENCY OF MICROSTRUCTURE PARAMETERS ON THE SOLIDIFICATION
PARAMETERS IN THE DIRECTIONALY SOLIDIFIED SUCCINONITRILE-
ACETONE ALLOY

ABSTRACT

Succinonitrile-3.61wt.% Acetone alloy was unidirectionally solidified with a constant growth rate (V = 6.5 pm/s) at
five different temperature gradients (G = 3.53-5.70 K/mm) and with a constant temperature gradient (G = 5.70
K/mm) at five different growth rates (V = 6.5-113.0 pm/s). The primary dendrite arm spacings, secondary dendrite
arm spacings, dendrite tip radius and mushy zone depth were measured. The values of microstructure parameters
(M, A2, R and d) decrease as the values of solidification parameters (G and V) increase. The obtained results for the
microstructure parameters have been compared with the experimental observations, and a comparison of our results
with the previous experimental results have also been made.
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1. GIRiS

Organik malzemelerde kati-sivi araylizeyinin diizlemsel olarak katilagmasi pek c¢ok arastirmaci tarafindan
incelenmis ve arayiizey kararsiz hale geldiginde hiicresel ve daha sonra da dendritik katilagma bagladig:
gozlenmistir. Burada aragtirmacilarin amaci, kontrol edilebilen katilagtirma parametreleri V, G ve C, yardimiyla,
mikroyap1 parametreleri olan A;, A,, R ve d’ yi dlgmek ve bunlar arasinda iligkiler kurabilmektir. Tablo 1°de bazi
organik malzeme ve alasim sistemlerinde mikroyap1 parametrelerinin katilagtirma parametrelerine bagimliligini
inceleyen ¢aligmalar [1-12] gosterilmistir.

Bu calismanin amaci ise; Succinonitril-ag.% 3.61 Aseton ikili organik alagiminda mikroyapr parametrelerinin
katilastirma parametreleri ile degisimini incelemek ve aralarinda nasil bir iligski oldugunu arastirmaktir.

Tablo 1. Bazi organik malzeme ve alasim sistemlerinde mikroyap1 parametrelerinin katilagtirma hiz1 ve sicaklik
gradyentine gore degisimini inceleyen deneysel ¢aligmalarin sonuglari.

Sicakhik Katilagtirma

Sistem Gradyenti G Hiz1 V Bagintilar Kaynak
(K/mm) (um/s)

SCN-%13 ag. ACE 2 7.25-11.35  x=kV*® [1]
SCN-%25 ag. ETH 4.8 3-54 =470V 4 [2]
SCN-%2.5 ag. Benzil 1.6-9.5 56-92 A= KkG O30 v [3]
SCN-%(0.15-5) ag. ACE 3.8 48-225 A =kG 0P VO [3]
SCN-%1.4 ag. Su 6.24 140 A =kG*0 [4]
SCN-%(0.001-0.004) mol Salol 6-15 60-160 A =0.16G"° V'R x 1P [5]
SCN-%(0.001-0.004) mol ACE 6-15 60-160 M=0.17G"PVIPXP 5]
SCN-%(0.001-0.004) mol ETH 6-18 60-160 A=025G"PVIPXTP 5]
SCN-%4 ag. ACE 6.7 1-100 D=k V0T (6]
Camphen 6.94 6.6-116.5 A=k V0% 7]
Camphen 2.25-6.94 6.6 A =kG Y [7]
SCN-%4 ag. ACE 6.7 3.4-5.8 AofV =2 8]
SCN-%5.5 mol. ACE — Ay V056 [9]
SCN-%1.3 ag. ACE 1.6-9.7 1.6-250 Ao VO [10]
SCN-%4 ag. ACE 6.7 1-100 dog= kY056 (6]
Camphen 225-6.94 6.6 A= kG048 [7]
SCN-%1.3 ag. ACE 1.6-9.7 1.6-250 R a VO [10]
SCN-%?2 ag. Su 24-33 0.76-105 Ro V' [11]
Camphen 225694 6.6 R=kG* [7]
PVA 1.638 6.7-85.8 R=kV*¥ [12]
PVA 1.638-4.864 19.6 R =kG** [12]
Camphen 6.94 6.6-116.5  d=kv*¥ [7]
Camphen 2.25-6.94  6.6-1165  d=kG"” [7]

SCN: Succinonitrile, ETH: Ethanole, ACE: Acetone, PVA: Pivalic Acid
2. DENEY SISTEMi VE DENEYSEL CALISMA
2.1. Numune Hazirlama

Bu c¢alismada % 99.5 saflikdaki Succinonitril igerisine agirlikga %3.61 Aseton katilarak etiiv igerisinde
Succinonitrile-%3.61 Aseton alasimi hazirlanmigtir. Daha sonra eriyik haldeki bu alasim, boyutlart 50x24x0.1 mm
olan cam lameller arasima kilcallik etkisiyle doldurulmus ve katilasmaya hazir hale getirilmistir.
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2.2. Deney Sisteminin Tanitilmasi

Deney sistemi, farkli sicaklik gradyenti ve farkl katilastirma hizlarina ayarlanabilmesi, mikroyap1 parametrelerinin
hassas olarak 0l¢iilmesi ve deney siiresince katilagma aninin fotograflarint ¢ekmeye olanak saglayabilmesi gibi
ozellikler g6z 6niinde bulundurularak Sekil 1a’da goriildiigi gibi kuruldu.
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Sekil 1.a’dan da goriildiigii gibi sicaklik gradyent sistemi, CCD kamera ve diger ekipmanlar Olympus BH2 marka
mikroskop iizerine monte edildi. Islem sicakligi ayarlanip, sisteme gii¢ verildi. Kati-sivi arayiizeyi dengeye
geldikten sonra katilagtirma deneyleri ilk once katilastirma hizi sabit tutularak (6.5 pum/s) bes farkli sicaklik
gradyenti icin yapildi. Daha sonra, sicaklik gradyenti sabit tutularak sirastyla 1, 2, 5, 10 ve 20 devir/dakika
hizlarindaki senkronize siiriicii motorlar ile numune sicak bdlgeden soguk bdlgeye cekilmek suretiyle bes farkli
hizda katilastirildi. Katilasma esnasinda degisik objektifler kullanilarak elde edilen dendritlerin fotograflar1 CCD
kamera yardimiyla cekildi bilgisayara kaydedildi.

2.3. Katilagtirma Parametrelerinin Ol¢iimii

2.3.1. Sicaklik Gradyentinin Ol¢iimii

Numune kararli duruma geldikten sonra, sisteme bagli siirlicii motor ¢alistirilmig ve numune sogutucu sisteme dogru
cekilerek katilagtirma baslatilmigtir. Katilasan arayiizey numune i¢inde bulunan 1. termal ¢ifte ulasti§1 anda hem T,
hem de T, sicakligi yaklagik es zamanli olarak HP 34401A model multimetre yardimiyla e.m.k cinsinden
Olciilmiistiir. Termal ciftler arasindaki sicaklik farkinin (AT) termal ciftler arast mesafeye (AX) boliinmesi ile
sicaklik gradyenti K/mm cinsinden (1) denklemi yardimiyla hesaplanmustir.

_AT T, -T\(K)
AX X, -X,(mm)

(1)

Burada T, ve T, sirastyla birinci ve ikinci termal ¢iftlerin 6l¢miis oldugu sicakliklar, X, — X, ise birinci ve ikinci
termal ¢iftleri arasindaki mesafedir.

2.3.2. Katilasma Hizimmn Ol¢iimii

Katilasma baglatildiktan sonra arayiizey birinci termal ¢ifte geldiginde kronometre g¢alistirilmis, arayiizey ikinci
termal ¢ifte geldiginde kronometre durdurulmus ve gecen zaman saniye cinsinden dlgiilmiistiir. Birinci ve ikinci
termal ciftler arasindaki mesafe mikroskop iizerinde bulunan verniyeden okunarak, katilasma hizi1 um/s cinsinden
(2) denklemi yardimiyla hesaplanmuistir.

AX X, -X,
At t, -t

\ 2)

2.4. Mikroyap: Parametrelerinin Ol¢iilmesi

2.4.1 Birincil Dendrit Kollar1 Aras1 Mesafe ve Olciimii

Birincil dendrit kollar aras1 mesafe (A;) Sekil 2’de gosterilen en yakin iki dendrit gdvdesinin merkezden merkeze
olan mesafesi olarak bilinir. Fotograf iizerindeki toplam birincil kollar arasi mesafe, toplam aralik sayisina
boliinerek gergek degerlere yakin mesafeler elde edilmistir.

X
A= )
n, -1

Burada X birincil dendritler arasindaki toplam uzunluk, n, ise birincil dendrit kollarinin sayisidir.
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(a) (b)
Sekil 2. a) Birincil dendrit kol mesafesinin sematik gosterimi b) Organik malzemede dendritlerin fotografi.
2.4.2. ikincil Dendrit Kollar1 Aras1 Mesafe ve Olciimii

Ikincil dendrit kollar aras1 mesafe olarak bilinen A, Sekil 3°de goriildugii gibi ana dendrit gdvdesine dik olarak yana
dogru biiytiyen ikincil kollar arasindaki mesafedir. Olglimler u¢ kisma yakin bélgeden miimkiin oldugu kadar fazla
sayida alinarak denklem (4) yardimiyla hesaplanmustir.

(a)

7\42 = (4)

Burada L ikincil dendritler arasindaki toplam uzunluk, n, ise ikincil dendrit kollarinin sayisidir.

2.4.3. Dendrit U¢ Yaricap ve Ol¢iimii

Sekil 4’de sematik olarak ¢izilen bir dendrit yapisinda goriildiigii gibi, u¢ kisim parabolik bigime sahiptir. Bu ug
kisma birkag noktadan tegetler ¢izilip, tegetlerin egri ile temas noktalarindan ¢izilen diklerin kesim noktasi o ug
egrisine ait cemberin merkezini vermektedir. Cemberin yarigapi olan R, dendrit ug yarigap: olarak bilinir.
Olgiimlerin hassas olmast igin bu ug kisimlar gercek degerlerinden yaklasik 1000 kat biiyiiltiilerek yapilmistir.



6 Erciyes Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Dergisi 21 (1-2), 1-12, 2005

(@) (b)

Sekil 4. a) Dendrit ug yarigapinin gosterimi sematik gosterimi, b) Organik malzemedeki goriintiisii.

2.4.4. Yumusak Bélge Derinligi ve Ol¢iimii

Yumusak bolge derinligi d, kat1 ve sivinin bir arada bulundugu yani birbirine paralel dendritler ve arasinda siv1 fazin
olusturdugu hamur bdlgenin derinligidir (Sekil 5). Yine bu parametrenin 6l¢limiinde dendritlerin dip kisimlarindaki
temas noktasi (ikincil kollarm birbirine gegtigi kisim) belirgin olarak tespit edildikten sonra ¢ok sayida olgliim
almmustir.

(a) (b)

Sekil 5. a) Yumusak bdlge derinliginin sematik gdsterimi, b) Organik malzemedeki goriintiisii.

3. BULGULAR VE HESAPLAMALAR

Succinonitril - ag.% 3.61 Aseton alasimui i¢in mikroyap: parametreleri (A;, A,, R ve d) sabit sicaklik gradyentinde
bes farkli hizda ve sabit katilastirma hizinda bes farkli sicaklik gradyentinde elde edilmistir. Katilasma aninda
mikroyap1 parametrelerini 6lgmek igin ¢ekilen dijital fotograflardan bazilar1 Sekil 6 ve Sekil 7°de gosterilmistir.
Katilagtirma aninda yonlenerek biiyiiyen dendritler arasi mesafeler kimi yerde dar kimi yerde genis gézlenmistir.
Bunun sebebi; dendrit yok olmasi (dendrit elimination), dendrit ug¢ yarilmasi (tip splitting) ve tigiinciil koldan birincil
kol olusmasi (growth of tertiary arm) mekanizmalaridir [13]. Bu mekanizmalar goéz oniinde bulundurularak
katilagsma aninda ¢ekilen fotograflar {izerinde yapilan hesaplamalarin sonuglari Tablo 2 ve Tablo 3°de verilmistir. Bu
hesaplamalara bagli olarak ¢izilen grafikler (Sekil 8 ve Sekil 9) iizerinde lineer regrasyon analizi yapilarak
mikroyap1 parametrelerinin katilagtirma parametrelerine bagliligin ifade eden bagmtilar Tablo 4’de verilmistir.



Erciyes Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Dergisi 21 (1-2), 1-12, 2005

Sekil 6. Succinonitril- ag. % 3.61 Aseton alagim sisteminde sabit katilastirma hizinda (V=6.5 pm/s)
farklr sicaklik gradyentlerinde elde edilen katilagsma yapilarinin fotograflar: a) G=3.53 K/mm
b) G=4.10 K/mm c¢) G=4.60 K/mm d) G=5.10 K/mm e) 5.70 K/mm.
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Sekil 7. Succinonitril- ag. % 3.61 Aseton alagim sisteminde sabit sicaklik gradyentinde (G=5.7 K/mm)
farkli katilastirma hizlarinda elde edilen katilagsma yapilarinin fotograflar a) V=6.5 um/s
b) V=12.5 um/s ¢) V=342 um/s d) V=60 um/s e) V=113 um/s.
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Tablo 2. Succinonitril- ag. % 3.61 Aseton organik alasimi icin sabit katilagtirma hizinda farkli sicaklik
gradyentlerinde dl¢iilmiis mikroyapi parametrelerinin degerleri.

Katilasma Mikroyap1 Parametreleri
Parametreleri
G Vv )\-I(Max) }\-I(Min) }\fl(Ort) }\-2 R d
(K/mm) | (um/s) (1m) (um) (um) (um) (pm) (um)

3.53 6.5 |219.19+11.61 | 152.93+36.05 | 186.06+23.83 | 23.10+0.72 | 9.20£0.60 | 273.064+23.41
4.10 6.5 |204.43+11.87 | 146.87+25.11 | 175.65+18.49 | 21.93+0.61 | 8.53£0.45 | 255.30+10.79
4.60 6.5 | 194.75+12.50 | 135.09433.33 | 164.92422.92 | 20.51+1.19 | 8.08+0.60 | 245.62+21.12
5.10 6.5 | 184.89+25.74 | 129.19+28.25 | 157.04+26.99 | 19.34+1.34 | 7.5840.14 | 231.53+20.30
5.70 6.5 |170.84433.97 | 121.99415.05 | 146.42+24.51 | 18.23+1.38 | 7.2740.45 | 215.13£12.35

Tablo 3. Succinonitril-ag. % 3.61 Aseton organik alagimi i¢in sabit sicaklik gradyentinde farkli
katilastirma hizlarinda dl¢tilmiis mikroyap1 parametrelerinin degerleri.

Katilasma Mikroyap1 Parametreleri
Parametreleri

G Vv }‘-I(Max) }"I(Min) }\'I(Ort) }"2 R d

(K/mm) | (um/s) (pm) (wm) (pm) (pm) (nm) (pm)

5.70 6.5 |170.84433.97 | 121.99415.05 | 146.42+24.51 | 18.23+1.3 | 7.274£0.45 | 215.13£12.35
5.70 12.5 | 148.76+3.95 | 105.46+10.59 | 127.11£7.27 | 14.73£0.3 | 5.83+0.24 | 188.65+18.65
5.70 342 | 122.10+12.46 | 85.70£9.98 | 103.90+11.22 | 11.06£0.5 | 4.44+0.13 | 158.29+22.77
5.70 60.0 | 104.7549.43 | 72.69%9.52 88.72+9.47 | 7.80+0.19 | 3.01+0.06 | 132.73+£11.27
5.70 113.0 | 80.91£6.97 | 58.40+18.40 | 69.66+12.69 | 4.22+0.11 | 1.60£0.07 | 103.65+19.97

Tablo 4. Mikroyap1 parametrelerinin katilagtirma hizi ve sicaklik gradyentine gore elde edilen iistel bagintilari.

Sicakhik Katilagtirma
Sistem Gradyenti Hizi, Vx10®  Bagmti Kaynak

G (K/mm) (cm/s)
SCN- ag. % 3.61 ACE 3.53-5.7 6.5 Mt max =kG Bu calisma
SCN- ag. % 3.61 ACE 3.53-5.7 6.5 M o =kKG*° Bu ¢alisma
SCN- ag. % 3.61 ACE 3.53-5.7 6.5 Mt min =kKG " Bu ¢alisma
SCN- ag. % 3.61 ACE 5.7 6.5-113 Ml max =k VO Bu ¢alisma
SCN- ag. % 3.61 ACE 5.7 6.5-113 M o =kV 5 Bu ¢alisma
SCN- ag. % 3.61 ACE 5.7 6.5-113 Mt min =k V% Bu ¢alisma
SCN- ag. % 3.61 ACE 3.53-5.7 6.5 Ao=kG Bu ¢alisma
SCN- ag. % 3.61 ACE 5.7 6.5-113 A= kv 04 Bu ¢alisma
SCN- ag. % 3.61 ACE 3.53-5.7 6.5 R =kG"* Bu calisma
SCN- ag. % 3.61 ACE 5.7 6.5-113 R =kV?% Bu ¢aligma
SCN- ag. % 3.61 ACE 3.53-5.7 6.5 d=kG"¥ Bu calisma
SCN- ag. % 3.61 ACE 5.7 6.5-113 d=kv?*?® Bu calisma
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alagiminin dogrusal katilagtirilmasinda olugan dendritlerin mikroyapi parametrelerinin
sicaklik gradyenti G ile degisimi. a) Birincil dendrit kol mesafesinin G’ ye gore degisimi b)
Mikroyap1 parametrelerinin G’ ye gore degisimi.
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Sekil 9. Sabit sicaklik gradyenti (G=5.70 K/mm)ve bilesimde (C,=SCN- ag. % 3.61 Aseton)
organik alagimmin dogrusal katilastirllmasinda olusan dendritlerin mikroyap1
parametrelerinin katilagtirma hizina bagl degisimi a) Birincil dendrit kol mesafesinin
V’ ye gore degisimi b) Mikroyap1 parametrelerinin V’ ye gore degisimi.
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Sekil 6-9 ve Tablo 2-4’ den goriildiigii gibi mikroyap1 parametreleri (A max, Aivin, Ao, A2, R ve d) artan katilagma
parametrelerine (G ve V) gore azalmaktadir.

4. SONUC VE TARTISMA

Bu caligmada elde edilen deneysel sonuglar (Tablo 4) literatiirdeki benzer katilastirma sartlar1 altinda yapilan
deneysel sonuglar ile (Tablo 1) karsilastirildiginda birbirleri ile olduk¢a iyi bir uyum i¢inde olduklar1 goriilmektedir.

4.1. Birincil Dendrit Kol Mesafelerinin Karsilastirilmasi

Bu ¢alismada elde edilen sonuglara bakildiginda birincil dendrit kol mesafesi ile sicaklik gradyentinin iistel degeri
0.50’dir ve teorik olarak da bu deger 0.50’dir [14-16]. Tablo 1’de wverilen literatiirdeki degerler ile
karsilastirildiginda Taha [3], Grugel ve ark. [4] ve Cadirli ve ark. [7]” nin elde etmis olduklart sirasiyla 0.50, 0.50 ve
0.47 degerleri ile oldukga iyi uyum i¢indedir. Birincil dendrit kol mesafesi ile V arasindaki iistel deger tam olarak
0.25°dir. Bu deger teorik olarak da 0.25°dir [14-16]. Literatiirdeki Taha [3] ve Cadirlt ve ark. [7]” nin elde etmis
olduklari sirasiyla 0.25 ve 0.25 degerleri ile oldukga iyi bir uyum i¢indedir.

4.2. ikincil Dendrit Kol Mesafelerinin Karsilastirnlmasi

Bu calismada elde edilen ikincil dendrit kol mesafesi ile sicaklik gradyenti arasindaki iistel deger 0.50 dir, teorik
olarak da bu deger 0.50°dir [8]. Deneysel iistel deger, Cadirli ve ark [7]” nin elde ettikleri 0.48 iistel degeri ile uyum
i¢indedir. fkincil dendrit kol mesafesi ile V arasindaki iistel deger bu ¢alismada 0.48dir. Yine bu deger sirasiyla
Billia ve ark. [6], Somboonsuk ve ark. [9] ve Esaka ve ark. [10] tarafindan elde edilen 0.56, 0.56 ve 0.51 degerleri
ile uyum i¢indedir.

4.3. Dendrit U¢ Yaricapinin Karsilastirilmasi

Dendrit ug yarigapi ile G arasindaki iistel deger 0.50°dir. Bu sonu¢ Tablo 1’deki sonuglara bakildiginda Cadirli ve
ark. [7,12] tarafindan elde edilen 0.50 ve 0.46 iistel degerleri ile uyusmaktadir. Dendrit ug¢ yarigapmin V ile
arasindaki lstel deger 0.50°dir. Teorik olarak da bu iistel deger 0.50°dir [14-16]. Yine Tablo 1’deki literatiir
sonuclarma bakildiginda sirasiyla Cadirhi ve ark. [12], Esaka ve ark. [10] ve Langer ve ark. [11] tarafindan elde
edilen 0.50, 0.47, 0.53 ve 0.43 degerleri ile olduk¢a uyum igindedir.

4.4. Yumusak Boélge Derinliginin Karsilastirilmasi

Yumusak bolge derinligi ile G arasindaki iistel deger 0.49’dur. Literatiirde bu parametre ile ilgili pek ¢alisma
bulunmamaktadir. Cadirli ve ark. [7] tarafindan elde edilen 0.65 degeri ise bu ¢alismada elde edilen sonugla
karsilastirildiginda biraz biiyiiktiir. Yumusak bolge derinligi ile V arasindaki 0.25 iistel degeri yine Cadirhi ve ark.
[7] tarafindan elde edilen 0.22 degeri ile uyum igindedir.

Sonug olarak, bu ¢alismada Succinonitril-ag.% 3.61 Aseton organik alagimu ile yapilan dogrusal katilagtirma deney
sonuglart ve diger deneysel sonuglar karsilastirildiginda sunlar sdylenebilir.

1. Succinonitril -Aseton ikili organik alagim sistemi dogrusal katilastirilarak katilagtirma parametrelerinin (G, V)
mikroyap: parametreleri (A;, A, R, d) lizerine etkileri incelenmistir. Elde edilen sonuglara goére katilastirma
parametrelerinin artirilmasiyla mikroyapi parametreleri azalma egilimi gostermistir.

2. Birincil dendrit kollar arasi mesafe diger deneysel ¢aligmalarla [3, 4, 7] karsilastirilmis ve uyum iginde oldugu
gOrilmiistiir.
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3. Ikincil dendrit kollar aras1 mesafe de benzer alagim sistemleri icin diger aragtirmacilarin [6, 7, 9, 10] sonuglari ile
uyum i¢indedir.

4. Dendrit ug yarigapi i¢in elde edilen bagintilar bazi arastirmacilarin [10, 11, 12] sonuglart ile olduk¢a uyumludur.

5. Yumusak bolge derinligi ile ilgili pek deneysel ¢alisma bulunmamakla birlikte bu ¢alismada katilastirma hizina
bagli olarak elde edilen sonuglar Cadirli ve ark. [7] tarafindan elde edilen sonuglarla uyum iginde oldugu
gOrilmiistiir.
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