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In this study, the sintering of tungsten metal powders for cermet production by Spark Plasma
Sintering (SPS) method at different temperatures and times investigated. The relative densities
of the sintered tungsten samples were found to have relative densities of the theoretical density
of tungsten. In order to improve the mechanical properties of cermet material, W-Re powders
are -mixed using high-speed mills.
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Purpose: In the study, determination of sintering behavior of microstructure, hardness values and
relative density to be obtained by sintering W-25%Re powders by SPS method at different time
and temperatures and determination of sintering behavior to Tungsten can be used as cermet fuel.

Theory and Methods: The relative density and microhardness values of pure tungsten and
tungsten-25 wt. % Re samples prepared via two different methods in order to investigate the
physical and mechanical properties of the samples by SPS method were determined.

Results: The results have shown that the relative density of powder samples consolidated by SPS
method increased up to 94% in sintering process at 1700°C for 30 minutes. Vickers hardness
values of the samples were measured as 298 kg/mm?. The highest relative density was found to
be 97.6% at 1700°C for W-25% Re powders.

Conclusion: Spark Plasma Sintering, SPS, is a method that can be used in serial production of W
and W-Re alloys for use in SERMET nuclear fuels. It was determined that the relative density of
W powder samples consolidated by SPS method increased up to 94% in sintering process at
1700°C for 30 minutes. SPS application to W samples at 1300°C and 1700°C for 5 minutes; In
the sample made at 1700°C, neck formation was observed between the powder particles with less
porosity. Vickers hardness values of the samples were measured. An analytical formula was
developed between the Vickers hardness value and the relative density of the samples, and it was
calculated that the Vickers hardness value would be 378.7 kg/mm? against increasing the relative
density to 100%. W-25% Re powders were sintered with SPS method at different temperatures.
The highest relative density was found to be 97.6% at 1700°C. W-25% Re powders were mixed
using two different low and high-speed mills. It was found that the powders prepared in the high-
speed ball mill showed less displacement under the same temperature and pressure.
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Spark Plazma Yéntemiyle W-%25Re bilesiminin Sermet Yakit Uretimi icin Sinterlenmesi ve
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Bu caligmada, sermet iiretimi i¢in %99,99 saflikta ve 7,8 pm boyutundaki tungsten metal
Makale Bilgisi tozlarinin Spark Plasma Sinterleme (SPS) yontemi ile 1300°C ile 1700°C arasindaki sicakliklarda
5 dakika, 10 dakika, 20 dakika ve 30 dakikalik siirelerde sinterlenmistir. Sinterlenen tungsten
numunelerinin bagil yogunluklarinin, tungsten teorik yogunlugunun %83 ila %94'i arasinda
degisen bagil yogunluklara sahip oldugu tespit edildi. Mikro sertlik (Vickers) deneyi
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Kabul: 06/10/2019 dlgiimlerinde, %94 bagil yogunlugu olan numunenin 298 kg/mm? sertlik degerinde oldugu tespit
edilmistir. Sermet malzemenin mekanik 6zelliklerini gelistirmek amaciyla, %99,99 saflikta ve
Anahtar Kelimeler 13,3 um boyutlarindaki Renyum tozlari ile %99,99 saflikta ve 0,5 um boyutlarinda Tungsten

tozlari, agirlikga %75 Tungsten-%25 Renyum tozlari iki farkli yontemle diisiik ve yiiksek devirli
Alasmlars, Sermetler degirmenler kullanilarak karistirildi. Yiiksek devirli bilyeli degirmen_de h_az_lrlanan tozlarin ayni
Spark Plazma Sinterléme, sicaklik ve basing altinda daha az yer degistirme (%3) gosterdigi tespit edildi. W-25% Re tozlar1,
Bagil Yogunluk, Sertlik. 1700°C ve 1900°C sicakliklarda ve farkl: siirelerde SPS yontemi ile sinterlendi. En yiiksek bagil
yogunluk 1700°C’de %97,6 olarak elde edildi. Buna karsilik, en az yer degistirme (%3,3) 1900
°C de 40 dakika siire ile sinterlenen numuneden elde edildi. Bu sonuglar 1s181inda; SPS yonteminin
sermet yakit tiretimi i¢in tungsten-renyum alagimlarinin seri olarak iretilmesinde kullanilabilecek
bir yontem olacagi tespit edilmistir.
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Abstract

In this study, the sintering of tungsten metal powders of 99.99% purity and 7.8 pm for cermet
production by Spark Plasma Sintering (SPS) method at temperatures between 1300°C and 1700°C
for 5 minutes, 10 minutes, 20 minutes and 30 minutes was investigated. The relative densities of
the sintered tungsten samples were found to have relative densities ranging from 83% to 94% of
the theoretical density of tungsten. Micro hardness (Vickers) test, 94% relative density of the
sample was found to be 298 kg / mm? hardness. In order to improve the mechanical properties of
cermet material, 99.99% purity and 13.3 pm dimensions of Rhenium powders and 99.99% purity
and 0.5 um sizes of Tungsten powders, 75% by weight Tungsten-25% Rhenium powders are -
mixed using high-speed mills. It was found that the powders prepared in high speed ball mill
showed less displacement (3%) under the same temperature and pressure. W-25% Re powders
were sintered with SPS method at different temperatures and temperatures of 1700°C and 1900°C.
The highest relative density at 1700°C was 97.6%. In contrast, the minimum displacement (3.3%)
was obtained from the sintered sample for 40 minutes at 1900 °C. In the light of these results; It
has been determined that SPS method can be used in series production of tungsten-rhenium alloys
for cermet fuel production.

1. GIRiS INTRODUCTION)

Uzay calismalarinin devam edebilmesi ve gerekli arastirmalarin yapilabilmesi icin yiiksek itig giicline ve
uzun siireli enerjiye sahip yakit sistemlerine ihtiya¢ vardir. Bu amagla gilines enerjisinden faydalanmak
kagmilmazdir. Fiizyon reaktorlerindeki yiiksek enerji yogunlugunda oldugu gibi, uzay aracinin atmosferde
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herhangi bir pozisyonda giines enerjisi yardimiyla elektrik enerjisi iiretimini gergeklestirmesi i¢in uygun
malzemeye ihtiyag¢ vardir. Yapilan uzay ucuslarinin hem ekonomisi hem de fizigi incelendiginde; reaktor
sistemleri basta olmak iizere toplam kiitleyi azaltmak ayni zamanda fiizyon giicline dayali roket itis
sistemlerinde verimliligi artirmak i¢in ¢ok yiiksek sicakliklarda ¢alismay1 zorunlu kilmaktadir [1,2].

Bu nedenle, uzay arastirmalarina yonelik yeni vizyon, niikleer termal enerjiye ilgiyi artirdi. Amerikan uzay
aragtirmalari birimi (NASA) ve Enerji bakanligi (DOE) tarafindan yapilan arastirmalar seramik-metal
(sermet) yakit malzemelerinden bu amagla uzun vadeli teknoloji gelistirmek i¢in ¢alismalar baglatmaya
odaklanmistir. Sermet yakitlari, tungsten (W) gibi bir refrakter metal matrisinde dagilmis uranyum dioksit
(UO2) veya seramik uranyum nitriir (UN) pargaciklarindan olusur. Sermet yakitlar ayni zamanda bir dig
metal kaplamaya sahiptir. Sermet yakit formunun avantajlari; 1s1l sok direnci, hidrojen uyumlulugu, fiizyon
iirlinlerinin tutulmasi, yiiksek 1s1l iletkenlik ve yiiksek itis giiciidiir [3]. Hali hazirda ¢alisan sistemler 650
ile 2400°C arasinda degisen sicakliklarda calismaktadir [4-6]. 1700°C ve lizerindeki sicakliklarda
kullanilacak reaktorler i¢in Tungsten bazli, UO; ilaveli (%40 W- %60 UQO;) Seramik-Metal (SERMET)
yakit elemanlari 6nerilmektedir [7,8].

Tungsten 3412 °C’ de ergime noktasina, 1700 °C tizerindeki sicakliklarda ise iyi bir siirinme dayanimina
sahip olup, ayn1 zamanda hidrojene kars1 korozyon direnci yiiksektir [9-11]. Bu nedenle, Tungsten ve
UO.'den uygun imalat teknikleriyle tretilecek olan SERMET malzeme 2700 °C’a kadar yiiksek
sicakliklarda kullanilabilen bir uzay niikleer yakit1 tiretilebilir [7,12,13].

Bu amagla sermet yakitlar i¢in yapilan ¢aligmalarda, GE 710 reaktor programi ve ANL niikleer roket
programi gibi bir dizi program lizerinde gelistirilmis ve test edilmistir. Cekirdek i¢indeki yiiksek sicaklik,
sicak hidrojen akigi ve termal sok testi dahil olmak {izere, 6nemli testler yapilmistir. Bu g¢aligmalar
sonucunda niikleer termal uygulamalar1 i¢in sermet yakitlarmin uygun oldugu sonucuna varildi. Bu
calismalarda yapilan testler, iki saat boyunca sicak hidrojende 3000 K' ya kadar olan sicakliklarda ¢aligmak
icin kullanilan W/UOQ2 sermet yakit kombinasyonunun basarili sonuglar verdigini gostermistir. GE 710
programi kapsaminda, W-%25Re ile kaplanmig W/UO> sermet yakitlari, 50 saat boyunca 2860 K'de
hidrojen ortaminda ve sizdirmaz oldugu test edilmistir. Ayrica, W-%25Re ile kaplanmig W/UO-ThO;
sermet malzemeler 3270 K’de 1 saat, 3170 K’de 3 saat ve 3070 K’de 10 saat test edilmis olup, tiim test
sonuglarinda hidrojen akiskanligina karsi herhangi bir reaksiyon veya etkilenme gortilmemistir. Diger
yandan, ANL programinda da yapilan ¢alismalarda benzer sonuglar elde edilmistir. W-UO, sermet
yakitlarinin 3000K'de 50 saat boyunca basariyla galisabilecegi goriilmiistiir [14].

Ik sermet gelistirme g¢alismalarnin ¢ogu, yakit olarak birgok ozelligi bilinip tecriibe edilmis olmasi
nedeniyle UO: ile yapildi. Ancak, oksijen gé¢ii sorunlari ve yakit yogunlugu sinirlamalari nedeniyle UN
nin alternatif bir yakit olarak goriilmesi fikrini ortaya ¢ikardi. Bu nedenlerle, son yillardaki sermet yakat
gelistirme galigmalari, UO;'ye bir alternatif olarak daha cok UN' ye odaklandi. UN yakitlarinin daha yiiksek
spesifik uranyum igerigi gibi UO,'ye gore bir¢ok avantaji bulunmakta olup, daha yiiksek termal iletkenlik,
daha diigiik termal genlesme katsayis1 (CTE) ve daha yiiksek ¢aligma sicakligi 6zelligi saglamaktadir.
Yiiksek hacimli yakit parcacikli sermetlerin (>%50) islenmesindeki zorluklar nedeniyle yiiksek uranyum
igerigi 6nemli bir husustur. %72 hacimde bir UN sermet tungsten, uranyum agirligi agisindan saf UO;'ye
esdegerdir. UN nin en bliylik dezavantaji, yliksek sicakliklarda serbest uranyum ve azota ayrismasidir.
Bununla birlikte yapilan ¢alismalar, UN’nin> 3000 K' da tungsten i¢inde stabil oldugunu ve azot kagigini
onlemek ic¢in tungstenin bir diflizyon bariyeri olusturdugunu gostermistir [15]. Sonug¢ olarak, termal
genlesme uyumlulugu nedeniyle UN’in performanst UOj'den daha iyi olabilir. Bu da termal dongii
nedeniyle olusacak matris ile yakit partikiilleri arasindaki bagin zayiflamasina bagli olarak ayrigmasini ve
catlak olusma riskini azaltir. Uzay calismalart siiresince sermet malzemede kaplama hatalar1 meydana
gelirse, yakit UN veya UO; olup olmadigini kademeli olarak buharlagtirir. Bu davranis UO; i¢in iyi
anlasilmistir, ancak UN i¢in benzer veriler olusturmak i¢in daha fazla ¢alisma gerekmektedir [3].

Bununla birlikte, Ta ve Mo gibi alternatif baz1 matris ve kaplama malzemeleri ile yapilan arastirmalarda
aday malzemeler olarak denenmis olmalaria ragmen, Talyum daki oksijen difiizyonu ve Molibdenin diisiik
erime noktasi nedeniyle, sonu¢ olarak W-bazli malzemelerin tercih edilmesine neden oldu [16]. Ancak,
W/UO; kombinasyonunda 3000K’de yapilan test sirasinda UO; yakit parcaciklari ile tungsten matris
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arasindaki bagin termal genlesme uyumsuzlugu nedeniyle zayiflamasi ve ayrigmasi, W-Re alagimlarini hem
matris hem de kaplama i¢in aday malzeme olarak kullanilmasini zorunlu kilmistir. Bu nedenle, Tungsten
kendisi gibi yliksek sicaklik elementi olan Renyum ile alasim yapilarak bu olumsuzluk giderilebilir. Re
ilavesi ile saf tungstenin deformasyon kabiliyeti artmaktadir [17]. Sekil 1’de verilen Tungsten-Renyum
ikili denge diyagramindan goriildiigii gibi Tungsten ve Renyum her ikisi de birbiri icerisinde ¢oziinerek
kat1 eriyik olusturmaktadirlar. W-%25 Re alagimlarinin iiretilmesinde olusacak kirillgan ¢ (W2Res) ve g
(WRes) intermetalik fazlarinin miimkiin oldugu kadar minimum seviyede olmasina veya hi¢ olusmamasina
dikkat edilmesi gerekmektedir. ikili denge diyagramindan da goriildiigii gibi Tungstene %26-27’e kadar
Renyum ilavesi yapilabilir. Bu sekilde elde edilen Beta (B) kat1 eriyigi 3000°C’ye kadar kararlidir ve yiiksek
sicaklik uygulamalarinda emniyetli olarak kullanilabilir.
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Sekil 1. Tungsten-Renyum ikili denge diyagrami [17].

Ayni zamanda, Sekil 2’de goriildiigii gibi Renyum ilavesi ile W-Re alasgimimin Siinek-Gevrek Gegis
Sicakligin1 (DBTT) azalmakta ve deformasyon kabiliyetini (% uzama) bir miktar artirmaktadir. %25 Re
ilavesi ile W-Re alasiminda en yiiksek sicaklikta (2000 °C), en yiiksek % uzama degerinin elde edilmis
oldugu goriilmektedir [18].
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Sekil 2. W-Re alasimlarinda agirlikca %Re orani artist ile test sicakliginin stineklik tizerindeki etkisi
[18].
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Seramik-metal (sermet) iiretimi igin farkli yontemler vardir. Sermetler, toz malzemelerin birlestirilmesi
veya yogunlastirilmasiyla olusturulur. Soguk presleme ve sinterleme, en basit ve en iyi bilinen sermet
malzeme liretim yontemidir. Presleme ve sinterleme, sicak presleme (HP) ve sicak izostatik presleme (HIP)
gibi Toz Metalurjisi (PM) metodlari ya da Spark Plazma Spreyi (SPS) gibi ileri {iretim teknikleri de ¢ok-
katmanli kompleks sekilli pargalarin imalati i¢in arastirilmaktadir. Sermetler plaka, disk, ¢ubuk ve tiip gibi
cesitli sekillerde {Uretilmektedir. Yapilan calismalar, sikistirilmis sermet tozlarmin sinterlenmesi
esnasindaki yogunlagmanin, partikiil boyutuna ve sinterleme siiresine bagli oldugunu gostermistir.
Preslenme isleminden 6nce, toz malzemeler harmanlanarak matris i¢indeki yakit parcaciklarinin homojen
bir sekilde dagilmasini saglar. Homojen dagilim sermet yakit malzemeleri i¢in ¢ok Snemlidir, ¢linkii
partikiillerin lokal olarak kiimelenmesi farkli sicaklik degerlerine ve bosluklara neden olacaktir. UO, ve
UN gibi yakit malzemelerinin reaktif 6zelliklerinden dolayi, harmanlama islemi kontrollii bir ortamda
gerceklestirilmelidir. Diger yandan, W-bazli sermetlerin sinterlenmesi isleminde, karbon ve oksijen
kirletici maddelerin uzaklagtirilmasina yardimci olmak i¢in bir hidrojen atmosferinde yapilir. Ancak,
yakitin ayrigsmasini Onlemek i¢in azot veya vakumda sinterleme gerekli olabilir. Yakat partikiil hesabinda
bilesenlerin stokiyometri oranlari ¢ok 6nemlidir, ¢linkii diisiik ergime noktali fazlarin olusumu veya serbest
uranyum gibi zararl etkiler ortaya ¢ikabilir [3].

Spark Plasma Sinterleme (SPS) teknigi de SERMET {iretim metotlarindan bir tanesidir. Bir sentezleme ve
proses teknigi olan SPS yontemi, sinterleme isleminin, daha diisiik sicakliklarda ve daha kisa stirelerde, toz
partikiillere elektrik enerjisinin aralikli olarak verilmesi ve bu sicakliklarda anlik spark plazmalarin
olusturulmasi ile gergeklestirilmesini saglayan bir iiretim yontemidir. Kendiliginden ilerleyen yiiksek
sicaklik sentezi (SHS) ve mikrodalga sinterleme yontemlerine benzer olarak, SPS yontemi de tozun
kendiliginden 1sinmast ilkesini kullanan bir hizli sinterleme metodudur. SPS yontemi, HP, HIP ve basingsiz
sinterleme gibi konvansiyonel yontemlere kiyasla, islem kolayligi, sinterleme enerjisinin kesin kontroli,
hizla tekrarlanabilme, is giivenligi ve giivenilebilir olmasi gibi birgok avantaja sahiptir [19].

SPS tekniginin kullanimi, ¢ok kisa siirede konsolide numune iiretimi igin biiyiik gelecek vaat etmektedir.
SPS, toz numunelerde kiitle transferi yayinim mekanizmalarii etkinlestirmek i¢in Joule 1sitmasini kullanir.
Bir SPS makinesi bir anot, bir katot ve bir kaliptan olusur. Kalip, sinterleme islemi yapilacak toz numuneleri
kalip igerisine konularak, elektrik akimi anottan kalip icerisindeki toz karisimina geger (bu calismada
tungsten ve renyum), 6rnegi bir joule 1sitma islemi ile 1sitir. Numunenin sicakligi, yiiksek sicakliktaki bir
termokupl veya bir pirometre kullanilarak izlenebilir. SPS bilgisayar sistemi, akimin ve voltaji, drnegin
istenen bir rampa hizinda 1sitilacak ve kullanicinin belirtilen siire boyunca uygun sicaklikta tutulacag
sekilde diizenleyebilir. SPS yonteminin temel ¢alisma prensibi, grafit kalip sistemi ve kompakt hale gelmesi
istenen tozun igerisinden yiiksek akim yogunluguna sahip dogru elektrik akiminin gegirilmesidir. Diger
sinterleme yontemlerinin aksine, SPS tekniginde numune igeriden isinir. SPS yodnteminde, sisteme
disaridan bagli herhangi bir harici 1sitici olmaksizin, elektrik akimini olusturan ve bu akimi kalip sistemine
gotiiren bir elektrik akim jeneratdrii bulunmaktadir. Boylece 600 °C/dk. gibi yiiksek 1sitma ve sogutma
hizlarina ¢ikilabildigi gibi, sinterleme islemi dakikalar i¢erisinde tamamlanabilmektedir [20].

Bir SPS sistemi; dikey tek-eksenli sikistirma mekanizmasi, su sogutma sistemi ile birlestirilmis 6zel dizayn
edilen elektrotlari, su sogutmali vakum haznesi, vakum/hava/argon-gaz atmosferi kontrol mekanizmasi,
dogru akim-darbeli sinterleme gii¢ jeneratdrii, sogutma suyu kontrol {initesi, konum 6lgme tinitesi, sicaklik
Oleme {initesi, uygulanan basing goriintii {initesi ve ¢esitli entegre giivenlik iinitelerinden meydana
gelmektedir [19]. Sinterleme islemi esnasinda, sicaklik, akim, voltaj ve basing degerleri, zamanin
fonksiyonu olarak malzemenin sinterlenmesi boyunca takip edilebilir. Sinterleme sicakligi, kaliba
odaklanmis bir optik pirometre ile goriintiilenebilir ve kontrol edilebilir [21].

SERMET yakitlari ile ilgili olarak bugiine kadar yapilan ¢alismalar ve oneriler, yliksek bir ergime noktasi
ve sicak hidrojen ile mitkemmel uyumluluk nedeniyle tipik olarak tungsten (W) bir metal matrikse gomiilii
uranyum dioksit (UO) gibi seramik yakit pargaciklarindan olusmasi ile elde edilen malzeme gelistirme
calismalaridir. Bu kombinasyonun olumsuz bazi 6zelliklerini iyilestirmek ve gelecekte bir yakit malzemesi
seciminde ve test edilmesinde potansiyel bir secim yapmak i¢in daha cok arastirma yapilmasi gereklidir.
Bu galigmanin amaci, W-25% Re tozlarinin spark plazma sinterleme yontemiyle farkli siire ve sicakliklarda
sinterlenmesiyle elde edilecek mikroyapinin, sertlik degerlerinin ve bagil yogunlugun incelenerek
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sinterlenme davraniginin belirlenmesi ve Tungten ‘e 25% Re ilavesinin sermet bir yakit olarak kullanilip
kullanilamayacaginin irdelenmesidir.

2. DENEYSEL CALISMALAR (EXPERIMENTAL STUDIES)

Deneysel caligmalar birinci kisminda, SPS yontemiyle iiretilen saf Tungsten tozlarimin sinterleme
sicakligr ve siirelerine bagh olarak fiziksel ve mekanik 6zelliklerinin incelenmesi amaciyla hazirlanan
tungsten numunelerinin bagil yogunlugu ve mikro sertlik degerleri tespit edildi. Buffalo Tungsten
firmasindan temin edilen ortalama 7,8 pm biyiikliiglinde ve agirlikca %99,99 saflikta olan tungsten tozlari
herhangi bir 6n islem uygulanmadan direk SPS yontemi ile birlestirildi. Tungsten tozlar1 10 gram numune
iiretmek icin hassas terazide Olgiilerek silindirik 1,27 cm capinda ve 2,541 cm yiiksekligindeki grafit
kaliplara konularak vakum ortaminda sinterlendi. 55K/dk. 1sitma hizinda belirlenen sinterleme sicakligina
kadar 1sitildi. Numuneler 1300°C, 1400°C, 1500°C, 1600°C ve 1700°C sicakliklarda 5, 10, 20 ve 30
dakikalik sinterleme siirelerinde Sekil 3’de verilen Dr. Sinter SPS-515S makinesi [21] kullanilarak
sinterlendi. SPS yonteminde genellikle sinterleme esnasinda hidrolik sistemle ¢alisan bir kogbasi (ram)
kullanilarak uygulanan bir gerilmenin etkisi altinda sinterleme islemi gerceklestirilir. Bu deneyde,
hazirlanan numunelerin tamamina 10 MPa kuvvet uygulandi. Her numune sinterleme isleminden sonra oda
sicakligina kadar sogutulduktan sonra sinterlenmis numuneler kaliptan cikarildi. Numunelerin bagil
yogunluklarinin tespitinde Arsimet yontemi, mikro sertlik degerlerinin O6l¢iilmesinde de 500 gr. yiik
uygulamasi ile Vickers Sertlik 6lgme yontemi kullanilmistir.
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Sekil 3. a. SPS 5158 Dr. Sinter SPS cihazinin genel goriintiisii; b. Sematik goriintiisii; c. Kaliplar, Grafit
(solda) ve Mo (sagda) [21].

Deneysel calismalarin ikinci kisminda, Buffalo Tungsten, Inc.'den satin alinan %99,99 saflikta ve 0,5 um
boyutlarindaki tungsten tozu ile Rhenium Alloy sirketinden satin alinan %99,99 saflikta ve 13,3 um renyum
tozu iki farkli yontem ile karistirildi. Tozlar1 karistirma islemine baglamadan 6nce, yiizey oksit kalintilarinin
giderilmesi i¢in 850°C sicaklikta alti saat boyunca %6H>-%94N, atmosferinde rediiksiyon islemi
gerceklestirildi. Rediiksiyon igleminden sonra, tozlar oda sicakligina kadar soguduktan sonra yiizeyde
olusabilecek oksitleri dnlemek igin argon gazi ile inert (glove-box) ortamda silindirik plastik kaplara
konuldu. Birinci yontemde, agirlikga %75W ve %25Re tozlari bes saat boyunca 150 devir/dk. hizda
karistirilds. Ikinci yontemde ise, agirlikga %75W-%25Re tozlar yiiksek devirli bilyeli degirmende (HEBM)
1:5 sarj oraninda tungsten-karbiir 6giitlicii bilyalar ile 125 mlI’lik bir bilyeli 6glitme degirmenine argon gazi
atmosferi altinda yiiklenerek 5 saat siiresince Retsch PM100 gezegen bilyeli degirmende 6giitiilmiistiir.
Burada tiretilen numunenin SEM mikro yapist Sekil 7'de verilmistir.

SPS sicakliginin ve siiresinin W-%25Re karisiminim bagil yogunlugu iizerindeki etkisini belirlemek icin
1700°C ve 1900°C sicakliklarda 10 dakika, 20 dakika, 40 dakika ve 60 dakikalik siirelerde sinterleme islemi
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gerceklestirildi. Numunelerin bagil yogunluklart Arsimed metodu ile 6lgiildii. SPS yontemi ile hazirlanan
konsolide numunelerde bulunan intermetalik fazlari tespit ve analiz etmek i¢in numunelerin SEM ve geri
sacilan elektron (BSE) goriintiilerini almak i¢in numuneler bir elmas testereyle ikiye boliindii ve iletken bir
epoksi igine sabitlendi ve son olarak Murakami (10gr. KsFe (CN)s +10gr. NaOH+ 100 ml. Saf su) reaktifiyle
daglandi. Hazirlanan numunelerin mikro yapist Optik mikroskop, SEM ve BSE teknikleriyle tanimlandi.
SEM goriintiileri ile geri sacilan elektron (BSE) goriintiileme, diisiik yogunluklu ¢ ve y fazlardan yiiksek
yogunluklu tungsten ve renyum fazlarini kontrast yapilarak farkli atom yogunlugu alanlarini vurgulamak
i¢in kullanilmugtir.

3. BULGULAR ve TARTISMA (RESULTS AND DISCUSSION)
3.1 Bagil Yogunluk

Sinterleme sicaklig1 ve siiresine bagli olarak bagil yogunlugun nasil degistigi Sekil 4’de goriilmektedir.
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5 1500°C
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Sinterleme Stresi (Dakika)

Sekil 4. 7.8 um boyutunda W tozlardan SPS ile iiretilen numunelerin bagil yogunluklari.

Bagil yogunluk, uygulanan her sinterleme sicakligi i¢in sinterleme siiresinin bir fonksiyonu olarak
gosterilmistir. Her bir sicaklik degeri i¢in sadece dort farkli sinterleme siiresinin belirlenmis olmast; bagil
yogunluktaki degisimin net olarak belirlenmesini biraz zorlastirmaktadir. Bununla birlikte, sinterleme
sicakliginin numunelerdeki bagil yogunlugun degisimi iizerindeki etkileri agik¢a goriilmektedir. Bagil
yogunluktaki farkli digbiikey ve igbiikey egilimler, tungsten toz numunelerin igerisine konuldugu grafit
kaliplar nedeniyle zaman ve sicaklia bagli olarak degisen karbon difiizyonuna bagli olabilir.

SPS yontemiyle sinterlenmis tungsten numunelerin 1300°C, 1400°C, 1500°C, 1600°C ve 1700°C sinterleme
sicakliklarinda hazirlanan numunelerin bagil yogunluk degerlerinin %83 ile %94 arasinda degistigi tespit
edilmistir. Bagil yogunluklarin hesaplanmasinda tungstenin teorik yogunlugunun 19,25 g/cm?® oldugu

varsayilmistir.
3.2 Vikers Mikro-Sertlik

Sinterlenen numunelerin bagil yogunluklarina bagli olarak mikro sertlik degerlerinin degisimi Sekil 5’de
goriilmektedir.
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Sekil 5. 7,8 um tungsten tozlardan SPS ile iiretilen numunelerin bagil yogunluklarima — bagh olarak
mikro sertlik (VSD) degerleri.

Her numunenin mikro sertligi, ti¢ ayr sertlik degerinin ortalamasi olarak Vickers Sertlik Degeri (VSD)
yontemi ile Olgiilerek belirlenmistir. Vickers sertlik degeri, denklem 1'de gosterilen analitik ifadeye lineer
bir regresyon teknigi kullanilarak elde edilmistir.

VSD = 13,372 X Bagil Yogunluk- 958,5 (Denklem: 1)

Sinterlenmis numuneler tam olarak %100 bagil yogunluga kadar sinterlenmemis olsada, lineer regresyon
egrisi ile ekstrapolasyon yapilarak %100 bagil yogunluktaki sinterlenmis numunelerin Vickers sertlik
degerinin 378,7 kg / mm? olacagi tahmin edilmektedir. Bu nedenle, SPS uygulamasinda yapilacak farkli
optimizasyonlar ile daha yiiksek bagil yogunluklu sinterlenmis tungsten numuneleri elde etme ihtimali
yiiksektir.

3.3 Mikroyap1

Yiiksek ve diisiik sicakliklarda yapilan sinterleme sonrasindaki numunelere ait optik mikroskop goriintiileri
Sekil 6'da goriilmektedir. Her numunenin optik mikroyap1 goriintiileri, 1300°C ve 1700°C sicakliklarda
yapilan sinterlemenin tane boyutu ve porozite iizerindeki etkisi goriilmektedir. 1700 °C de yapilan
sinterleme ile daha ince taneli ve daha az poroziteye sahip oldugu goriilmektedir.

A B

Sekil 6. 7,8um tungsten tozlarmmin 1300°C (A) ve 1700°C (B) sicakliklarda 5 dk. Sinterleme yapilmuis
numuneye ait optik mikroyapilari.
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Sekil 6. A'da verilen resimde, 5 dakika boyunca 1300°C'de sinterlenmis numunede mevcut olan biiyiik
miktarda porozitenin oldugu gorilmektedir. Sekil 6.B verilen resimde, 1700°C' de 5 dakika sinterlenen
numunenin mikroyapisi gériilmektedir. Bu resim, 5 dakika boyunca uygulanan sinterlemenin son agamasini
gosterirken, tungsten tozlar1 arasindaki boyun olusumunun baglangi¢ asamasinida gostermektedir.

Esdeger tane yapisini elde etmek i¢in daha uzun siirede ve daha yiiksek sicakliklarda sinterleme isleminin
yapilmasi gerektigini gostermektedir.

Mekanik olarak alagimli bir W-25at% Re elde etmek i¢in, yiiksek devirli bilyeli degirmende (HEBM)
karigtirilan Tungsten ve Renyum tozlarinin SEM goriintiisti, Sekil 7'de verilmistir. Sinterleme dncesinde
topaklasmis olduklar1 goriilmektedir.

€KiIl /. IrUKse evirli degirmende ogutulen W-%o. e karisiminin oruntusu.
Sekil 7. Yiiksek devirli degirmende Ggiitiilen W-%25Re karisimunin SEM gériintiisii

1700°C ve 1900°C’de 10 dakika, 20 dakika, 40 dakika ve 60 dakika siirelerde sinterlenen W-25at% Re
numunelerine ait bagil yogunluk sinterleme sicakligi ve zaman grafikleri Sekil 8’de verilmistir. 1900°C'de
sinterlenmis numunelerin yogunlugunun, 0 dakika disindaki tiim bekletme siirelerinde 1700°C'de
sinterlenen numunelere gore daha diisiik bagil yogunluk degerlerine sahip oldugu goriilmektedir. Yiiksek
sicakliklarda bagil yogunlugun azalmasi, karbonun grafit kaliptan iceri dogru sinterlenen W-%25Re
tozlarma difiizyonundan kaynaklanmasi ihtimali ile agiklanabilir. Bu sorunlar genellikle kiigiik hacimli
numunelerle ¢aligilirken karsilagilan sorunlardir. Ayni zamanda, bagil yogunluklar numunelere artan
karbon difiizyonuna bagli olarak karbonun yapida oksitlenmesi sonucu porozite olusumu, muhtemel
sinterleme bekletme siiresinin bir fonksiyonu olarak da diismektedir.
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Sekil 8. Homojen olarak karistirilarak SPS yontemi ile iiretilen W-%25Re Tozlarim Bagil Yogunlugu.
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SEM incelemesi yapilan numunelerin, atom yogunluklarindaki farkliliklar gostermek i¢in, karekterizasyon
amaciyla iki pargaya kesilen (boéliinen) W-%25 Re numunesinin diger (zit) kisminin mikro yapisindan
alinmis bir Back Scattering Electron (BSE) goriintiisii Sekil 9°da goriilmektedir. Diisiik yogunluklu ¢ fazi
iceren yiizey alaninin oransal olarak ylizdesini belirlemek ic¢in bir bilgisayar programi (Image J)
kullanilmastir.

Sekil 9. 1700°C sicaklikta 20 dakika siirede sinterlenen W-%15Re numunesine ait BSE W-25at% 'inin
goriintiisii kontrasttan once (solda) ve kontrasttan sonra (sagda).

Harmanlanmig W-%25Re tozlari, 1700°C ve 1900°C sicakliklarda O dakika ve 40 dakika bekletme
stirelerinde sinterlendi. Sekil 10°da verilen grafikte, sinterleme sicakligindaki, 200°C artisin gergekten
karisim igindeki inter-metaliklerin ¢oziinme hizlarini artirmaya yonelik ve buna bagli olarak yer
degistirmeye (sikismaya) ne kadar yardimci oldugunu gdstermektedir. 10 dakikalik siirede yapilan
sinterleme igleminde; 1700°C'de %36,7 oraninda bir yer degistirme izlenirken 1900 °C da yapilan
sinterleme isleminde %4,2 lik bir yer degistirme goriilmektedir.
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Sekil 10. W-2%25Re tozlarmmin 1700ve 1900 °C sicakliklarda yapilan SPS prosesinde sinterleme siiresine
baglh olarak yer degistirmeleri.

Burada, 1700°C de yapilan SPS uygulamasinin esit sinterleme siiresinde daha yiiksek oranda yer
degistirmeyi gergeklestirdigi goriilmektedir.

Diger yandan, yiiksek devirli bilyeli degirmende (HEBM) hazirlanan toz numuneler, konvansiyonel bilyeli
degirmende hazirlanan numuneler ile karsilastirmak i¢in 1700°C sicaklikta ve farkl sinterleme (10, 20, 40
ve 60 dakika) siirelerinde sinterleme islemi yapildi. Yiiksek devirli bilyeli degirmende hazirlanan tozlardan
iiretilen sinterlenmis numuneler, biiylik ihtimalle tozlarin mekanik alagimlanmis olmalari nedeniyle, Sekil
11'de gosterildigi gibi, cok az oranda bir yer degistirme goriilmektedir. Yiiksek devirli bilyeli degirmende
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karistinlarak hazirlanan numunelerde en fazla %3'lik bir yer degistirme goriilmesine karsilik,
konvansiyonel bilyeli degirmende hazirlanan numunelerin yaklasik %40'lik bir yer degistirmesi
gorlilmektedir. Ayni sicaklikta, 20 dakika siireli sinterleme siiresinde konvansiyonel bilyeli degirmende
hazirlanan numuneler %16 oraninda yer degistirirken, yiliksek devirli bilyeli degirmende hazirlanan
numunelerin %3 oraninda yer degistirdigi goriilmektedir.
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Sekil 11. Iki farkl degirmende hazirlanan W-%25Re tozlarinin SPS prosesinde sinterleme siiresine bagli

olarak yiizde olarak sikisma oranlari.

4. SONUCLAR (CONCLUSIONS)

Spark Plazma Sinterleme, SPS, yontemi SERMET niikleer yakitlarinda kullanilmak tizere tungsten
ve tungsten-renyum alagimlarinin seri olarak tiretilmesinde gelecekte kullanilabilecek bir yontem
oldugu tespit edilmistir. SPS yontemi ile konsolide edilen tungsten toz numunelerinin bagil
yogunluklarinin 1700°C de 30 dakika sinterleme isleminde %94’e kadar arttig1 tespit edilmistir.
Tungsten numunelerine, 1300°C ve 1700°C sicakliklarda 5 dakika siireyle yapilan SPS
uygulamasinda; 1700°C de yapilan numunede daha az porozite ile toz parcaciklar arasinda boyun
olusumu goriilmiistiir.

Numunelerin Vickers sertlik degerleri 6l¢lilmiis, bagil yogunlugu en yiiksek olan numunenin
Vickers sertlik degeri 298 kg/mm? olarak tespit edilmistir. Vikers sertlik degeri ile numunelerin
bagil yogunlugu arasinda analitik bir formiil gelistirilerek bagil yogunlugun %100 degerine
artmasina kars1 Vikers sertlik degerinin 378,7 kg/mm? olacag1 hesap edildi.

W-25% Re tozlari, 1700°C ve 1900°C sicakliklarda ve farkl: siirelerde SPS yontemi ile sinterlendi.
En yiiksek bagil yogunluk 1700°C’de %97,6 olarak tespit edildi. W-25% Re tozlar1 iki farkli diistik
ve yliksek devirli degirmenler kullanilarak karistirildi. Yiiksek devirli bilyeli degirmende
hazirlanan tozlarin ayn1 sicaklik ve basing altinda daha az yer degistirme gdsterdigi tespit edildi.
Bu sonug, gelecekte yapilacak calismalarda 1 um veya mikron alt1 tozlardan tiretilecek tungsten-
renyum numunelerinin bagil yogunluklarini, ortalama tane biiyiikliiklerini ve sertlik degerlerinin
kontrol edilmesinde bu yontem 6nem tasiyacaktir.
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