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Nanokristallik silisium karbid (3C-SiC) hissaciklori TRIGA Mark I tipli tadgiqat nive
reaktorunda 5 saata gadar neytron seli (2x10” n/sm’san) ila siialandimigdir. Eksperimental
tadgigatiar neytroniarla gialanmadan swval va sonra DSC (Differential Scanning Calori-
metry), TGA (Thermogravimetric Analysis) va DTG (Differential Thermogravimetric Analysis)
andlizlari aparidmigdir. Nanokristallik 3C-SiC hissaciklarinin oksidl. izmi nazori va
tacrithi olarag temperaturun 300K<T<1300K intervalinda Syranilmisdir. Neytron selinin tasiri
ilo kitlo va istilik selinin kinetikasinda (qizma ve soyuma proseslari) effektlarin forqli
mexanizimla bas vermoasi misahida edilmigdir.

Agar sbzlor: nanokristallik 3€-SiC, larla siial termik p lar
Son zamanlar &z mitksmmol fiziki vo kimysvi xassolorinin kombina-
siyasi naticosinds silisium karbid diinya tadqiqateilarinin diqqat morkazindadir
[1-11]. Silisim karbid genig qadagan olunmus zolaq enins (wide bandgap) ma-
lik oldugu tigtin (politipden asili olaraq 2.4-3.3 eV) elektronikada miikemmal
totbiq sahasine malikdir [12-19}. Eyni zmanda, SiC tobii halda (inherently)
yiiksok sortliys, arims temperaturuna (politipdan asilt olaraq 3000K vo daha
gox) kimyavi v fiziki davamlihga malikdir. Yanimkegirici kimi SiC yiiksak
temperaturlarda funksional tatbiq sahasine malik materialdir [20-24]. Slava
olargq, son zamanlar nanoelektronikada yiiksok fiziki ve kimyovi davamliliga
malik nano 3C-8iC, 4H-SiC vo 6H-SiC politiplori genig aragdinihir [25-29].
Yann?kegmci kimi, nano 8lgiilords silisium karbidin totbiqi zamam onun p va
ya n tip asqarlanmasi miasir zamanda aktual masslodir.
. Neyt:ron seli ilo slalanma zamam nanomaterialin elektrik, dielektrik va
digor ﬁ21k1 xXassolorindo keskin dayigikliklor yaradir [30-37]. Stialanma zamam
materialin elektrik xassslorindo bag veron doyigikliklsrs yanag1 termik xasse-
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lorinds miimkiin doyisikliyi dyronmok mogsadilo nilmunalorin DTG, DSC v»
TGA analizlari apariimigdir. Nanomateriallarda xilsusi sath sahasinin (Specific
Surface Area - SSA) béyiik olmasi sathds istilik daginmasinda, fiziki pro-
seslordo va xiisuson do termofiziki proseslords koskin forqin yaranmasina
sabob olur. Nano olgiillordo 3C-SiC hissociklorinin DTG, DSC va TGA
spekrlorinds temperatur va neytron selinin tosiri ilo miimkiin doyigikliklar
aragdintmigdir. Nanokristallik 3C-SiC hissaciklorinin termik parametirlori
300K<T<1300K temperatur intervalinda neytronlarla siialanmadan nce v
sonra miiqaissli tahlil edilmigdir.

Tacriiba
Tocritbads istifado olunan nanomaterial 120 m%q xiisusi soth sahasina,
18nm 6lgilii hissaciklors va 0.03g/sm’ (haqigi sixliq 3.216 g/sm®) sixliga malik
kubik modifikasiyali silisium karbid nanohissacikleridir (US Research
Nanomaterials, Inc., TX, USA). Tacriibalor zaman istifads olunan niimunalor
Sloveniyanin Lyublyana sohorinde Jozef Stefan Institutunun “Reaktor Mar-
kozinds” TRIGA Mark I yiingiil su (light water pool type reactor) tipli tod-
qiqat reaktorunda morkozi (kanal Al) kanalda 2x10" n/sm’san sel sixlifina
malik neytron seli ilo tam giic rejminds (250kV1) siialandimlmigdir. Morkazi
kanalda tam giic rejmindo movcud neytron selinin parametrlori termal ney-
tronlar igiin 5.107x10'2 n/sm’san (1+0.0008, E, < 625eV), epitermal ney-
tronlar figiin 6.502x10'? n/sm’san (1£0.0008, E, ~ 625¢V + 0.1MeV), siiratli
neytronlar figiin 7.585x10'? n/sm’san (1£0.0007, E, > 0.1 MeV) va nahayat,
biitlin neytronlar ftigiin morkezi kanalda sel sixlii 1.920x10" n/sm’san
(1£0.0005) kimidir [38-45]. Belolikls, markazi kanalda neytronlann orta
enerjisi toqribon epitermal neytronlarn enetjisina (Eq ~ 625¢V + 0.1MeV)
uygun golir.
Nanokristallik 3C-SiC hissaciklorinin termik parametrlori “Perkin Elmer”
STA 6000 cihazinda tadqiq edilmisdir. “Perkin Elmer” STA 6000 cihazinda
isci oblast 16-1000 °C, termik islomo siirati qizma prosesinda S C/daq va so-
yuma prosesinds 20 %C/daq, PolyScience analizatoru vo “digital temperature
controller” soyuducu sistemidir. “Pyris Manger” program tominatindan i§ﬁfada
olunarag kinetik parametrlor tayin olunmusdur. Yanma hsullarinin sistem-
don xaric edilmosi vo kondensasiya prosesinin garsisinn al maqsagl{la
arqon tasirsiz qazindan istifads edilmis vo sistemo 20 ml/daq siiratls verilir.
Standart 177,78 mg aliiminium—oksid esash panden istifads olunmusdu‘r.
Termociit tizorindo yerlagdirilmis elektron geydedici vasitasilo niimunanin
Kiitlesi 10 mgq dogigliyi ilo tayin olunur va avtomatik rejimdo qeyd olu:An.u'.
Program tominati av lagdirlmg gaydad ilo dolu panin ki}dasx ila
bos ponin kitlo forgin tayin edir. Toyin olunmus kiltls program tammatmc?a
yaddagda saxlanilir. Termik spektrlorda yaranan endo va ekzotermik effektlorin
trlori “Calculation” menyusundan istifado olunmagla hesablanihir.

l"T:;(:n'lb:;kard:; alinmig va sonradan hesablanmig giymatlors uygun alinan biitiin
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naticalar “OriginPro 9.0 programinda qrafik olaraq tosvir edilmigdir.

Nazari yanagmalar

Molumdur ki, nano 5lgiilii materiallarda xiisusi sath sahosi kristal va
mikro sokildo todgiq olunan materiallarla miiqayisads dofolorle boyiikdir
(tacriibalor aparilan nanokristallik 3C-SiC iigtin xiisusi sathin sahosi 120 m%q).
Istilik selinin nanomateriallarda axim diger materiallarla miigayisads (soth
sahosinin boyiik olmast sababinden) farqli mexanizmla bas verir. Nano ma-
teriallarda sath sahosinin istik seli axim prosesinda igtirak mexanizmi asagidaki
kimi xarakterizo olunur [46]:

0=Salf,-1) ()]

Burada T, va T, uygun olaraq prosesin baslangic va son temperaturu, §
materialin sathinin sahasi, « iss sathds istilik aximmin smsalidir. Diferensial
sokilda sathda istilik axiu amsali agagidaks kimi tayin olunur.
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Son barabarliklordon diferensial gokildo asagidaki barabarliklari aliriq:
or
dQ=-A—dS
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Adoton o smsali materialin tipinden asth olaraq Nusselt (Nu), Prandl
(Pr), Reynolds (Re) va Grashof (Gr) kimi bir nego kriteriya adadlori ilo toyin
olunur [46-48].
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burada, A - termik kegiricilik, @ - termal diffuziya smasli, v - kinematik ziilliik,
1 - xarakterik &lgiilor, w — xarakterik stirat, g — qravitasiya sahosinds silrat-
lonma, (7;-7;) - temperatur forqi vo B termal genislonmo smsalidir. Nozara
alinmayan istilik miqdan Q,, temperatur T qiymatina uygun 4 soth sahasi vo
tel.nperaturun To giymotine uygun 4, ssth sahosi olarsa tmumi sokildo istilik
miqdan agagidaki kimi ifads oluna bilor.

0= Asema'(TsA - 7:)‘) ®
burada, &y, - soth emissiyasindan asily olaraq emissiya omsalt v o - siialanma

sabitidir (6=5.77-10*Wm™K*). Umumi halda vahid sotd ji
e R el satds olan yekun enerji
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Son iki borabarlikden, agagidaks ifadani almagq olar:
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Yaxud (2) barabarliyina anoloji olaraq:
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) Son barabarlik siialanma zaman istilik dagmnmasi kofisentini xarakterizo
edir [46-47). Sesilmis temperatur arahig1 tigiin AT =T, —7, oldugunu nazors
alsaq, asagidaki ifadoni almg olariq:

3AT
a, =4em07;,’[1+5T) (10)
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Xiisusi halda -Tlmsban ¢ox kigik olarsa va bunu nozers almasaq
0
a,=4¢,0T; boraborliyini alanq. Adoten istilikslgen cihazlar istilik axum
kofisentini, konveksiyanin istilik axinuni, Stiiriilon va siialanan istilikleri olgir.
Kalorimetriyada G kofisientindon daha ¢ox istifade olunur ki, bu da istilik itkisi
kofisienti adlanir. Bu iss birbaga niimunanin biitiin sathinden &tiiriilen istilik il
miitanasib olaraq qiymatlondirilir.

Notica vo miizakiralor

Nanokristallik 3C-SiC hissaciklorinin neytron seli ilo siialanmadan avval
vo sonra aktivlosmo enerjisini Arenius S ila qi londirmak tigiin In
k — 1000/T asliliglar gokil 1-ds verilmisdir. Qeyd edak ki, Arenius yanagma-
sina osason qurulmug In k — 1000/T asihbqlarinda oyrilerin xatti hissesinin
1000/T xatti ilo omolo gotirdiyi bucagn tangensi birbaga aktivlosma enerjisini
ifads edir. Nanokristallik 3C-SiC hissaciklorinin aktivlosmo enerjisi ham
qizma, hom do soyuma proseslorindo ayn aynihqda nozarden Kkegirilmisdir.
Sokilden goriindilyil kimi qizma prosesinda aktivlayms enexjisi asasan bir real
qiymots malikdir (sokil 1a). Temperaturun kigik qiymatlarinda (1000/T > 3.1)
miigahids olunan kenaragixmalar, hesab olunur ki, nanomaterial daxilinds ad-
sorbsiya olunan olan olava su v3 ya digar qatigiqlarla slagolidir. Eyni zamanda
Xotti azalan hissenin aktivlayma enegjisinin kicik olmast adsorbsiya olunmug su
molekullarmin xemosorbsiya olundugunu bir daha gostarir. Bu isa 6z tastiqini
soyuma prosesinin In k ~ 1000/T asililiglannda tapir (sokil 1b). Bels ki,
soyuma zamani 4mumi yanasmada aktivlasma prosesini bir giymatls izah et-
mok milmkiindtir. Digar torafden, sokilden géritndilyll kimi neytron seli ilo
stialanma nanokristallik 3C-SiC hisseciklorinin aktivlogmo enerjisina, demok
olar ki, tesir etmir.
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nk(1/8)

0 15 20 28 a0

1000/T (1K)
$ak. 1. Nanokristallik 3C-SiC hissaciklerinin neytron seli ilo sitalanmadan dnca (c.s.) vo
(0.5h,1h,3h,5h) sonra In k — 1000/T asililiglan (a — qizma prosesi, b — soyuma prosesi).

Nanokristallik 3C-SiC hissaciklorinin neytron seli ilo giialanmadan avval
va sonra kiitlesinin temperaturundan asihi olaraq dayismo asilthglart gokil 2 —
da tosvir edilmigdir. Ik 6nca qeyd etmok lazimdir ki, apanlan eksperiment-
lorden alinan naticalor baslangic kittlonin adadi qiymotinden asili deyil va
baslangic kiitlonin forgli olmasi tam texniki xarakterlidir ki, bu da heg bir fiziki
mona kasb etmir. §okildon goriindityti kimi, qizma ve soyuma proseslorindo
kiitlonin doyismo kinetikasinda forq méovcuddur (sokil 2a va 2b). Qizma
prosesinda, temperaturun togriban 300K<T<1000K intervalinda heg bir do-
yisiklik miisahids olunmur (gokil 2a). Lakin temperaturun 1000K<T<1300K
intervalinda, temperaturun artamas: ilo {imumi yanagmada kiitlads ¢ox az
miqdarda artma mtsahida olunur, Méveud kitlo artuminin sobsbi oksidlagmo
ola bilor, lakin bunu tastiglomsk tigiin daha gox ‘analitik tadgiqatlara ehtiyac
vardir. “Pyris Manger” program tominatinin komoayila, neytron selinin tasi-
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rindsn 6ncs va sonra oksidlosme daracasinin temperatur asilihigi ¢ixanimigdr.
Molum olmugdur ki, stialanmadan avval ve sonra nanomaterialda temperaturun
1270 K giymotino qodor oksidlogmo gox az miqdarda méveuddur. Tempera-
turun taqriban 1000K giymotine godor oksidlasma, demak olar ki, tam yoxdur.
Lakin temperaturun 1000K-don byikk qiymatlarinds gox clizi oksidlosma
miisahids olunur, bu da géstarilon intervalda kiitlonin artmasina sabab olur.
Neytron selinin tosiri ilo nonakristallik SiC birlosmasinds yaranan aktiv mor-
kozlors yitksok temperaturlarda O, atomunun daxil olmasi v soyuma pro-
sesinds kiitlods heg bir dayisikliyin olmamast va artmug kiitlonin saxlantlmast,
bir daha quzma prosesinds moveud olan artinun oksidlogme ilo aslageli ola
bilmosini tasdigloyir (gokil 2b).
17
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Sok. 2. Nanokristallik 3C-SiC hissaciklarinin hissaciklorinin neytron seli ilo s(ialn.nmu lan dnca
(c.s.) va (0.5h,1h,3h,5h) sonra kiitlasinin temp asth olaraq dayis!

(a— qzma prosesi, b~ soyuma prosesi).

ini iri kristallik
Forqli miiddstlorde neytron selinin tosirino moruz qalmig nano’ stallil
3C-SiC h?ssaciklsrinin istilik selinin temperaturdan asililiq (DSC) spekiri sokil
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3-da verilmigdir. Umumi yanasmada istilik aximimn temperatur asililifinda
neytronlarla siialanmadan asililiq ¢ox azdir vo xaotiklik miigahids olunur. Ss-
killordon goriindiiyii kimi, neytronlarla stialanmadan ovval va sonra nano-
kristallik 3C-SiC hissaciklorinds bas veron termik proseslori 9sasan bir hissa ilo
izah etmok olar. Digor kicik konaragixma, atmosferdon adsorbsiya olunan
suyun va ya digor asqar elementlorin sistemdan ¢rxmasi kimi giymetlondirile
bilor. Bels ki, bu marhalo temperaturun togriban 400K giymotinds yekulasir
(sokil 3a). Osas morhelo iso temperaturun togribsan 800K giymetine qadar
davam edir. Nanomateriallar gox boyiik xiisusi sath sahosina (Specific Surface
Area - SSA) malik v sothi aktiv oldugu iigiin, ilkin yanagmada ehtimal olunur
ki, bu marhalads atmosferle tomasdan sathden asihi hala diigen su ve ya diger
birlosmoalor nanohissaciyi tark edir. Bu proses teqribsan temperaturun 800K
qiymatina qador davam edir.
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Sak. 3. tallik 3C-SiC hissaciklarini e

neytron seli ila glalanmadan 8nca (c.5.) vo

(0.5h,1h,3h,5h) sonra istilik selinin temperatur asilihqlan (a - qizma prosesi, b - soyuma prosesi).

) Tenllperamrun 800<T<1300K intervalinda sistemo verilon enerji sadoca
niimunanin qizmasina sarf ol}x_nur va digar efektlor migahide olunmur. Lakin
soyuma prosesinda do anoloji halin miisahido olunmas: 800K temperaturda
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sistemdon astlt maddolorin sistemi terk etmasi farziyyssine miiayysn monada
ziddiyyat yaranir (sokil 3b). Belo olan hal, adotan Debay temperaturu ilo az vo
ya gox deracada izah olunur. Lakin baxilan haldan farqli olaraq, adebiyyatlarda
silisium karbid {iglin Debay temperaturu 1270K-dir [49-51]. Soyuma proses-
lorinds méveud pik, ola bilsin ki, strafdan sistemo yenidan daxil olan asqar
materiallarla olagalidir.

Naticalar

Neytronlarla siialanmadan 6nca va sonra aparilan miiqaiseli analizlordan
molum olmugdur ki, ionlasdiricr sitalanmanin tasiri altnda temperaturun taq-
riban 1300K giymatins qadar nanokristallik 3C-SiC hissaciklori ¢ox davaml
fiziki xassoyo malikdir. $iialanmadan 6nca vo sonra temperaturun taqribon
300K <T<800K intervalinda DSC ayrilerinda bazi effektlor miigahida edilmis-
dir. Neytron selinin nanokristallik 3C-SiC hissaciklorinin aktivlagsms enerjisino
tosir etmadiyi agkar olunmugsdur (aktiviesma enerjisi tipik qiymats yaxin
120kJ/mol alinmigdir). TGA vo DTG analizlorindon molum olmusdur ki,
300K<T<800K temperatur intrervalinda, demak olar ki, oksidlasma doracasi
sifira yaxindir. Baxmayaraq ki, temperaturun taqribon 800K<T<1300K interva-
linda nanomaterialda az miqdarda oksidlasme miisahids edilmigdir.

ODIBIYYAT
1. Singh G., Koyanagi T., Petrie C., Terrani K., Katoh Y. Evaluating the Irradiation Effects on
the Elastic Properties of Mini; Monolithic SiC Tubular Spect // Journal of Nuclear

Materials 499, 107-110, 2018
2. Yigang Chen, Fang Wang, Yingjie Jia, Nan Yang, Xianming Zhang "One-Stcp Ethanolysis
of Lignin into Small-Molecular Aromatic Hydrocarbons over nano-SiC Catalyst”
Bioresource Technology 226, 145-149, 2017
3. Andrey A.Stepashkin, Dilyus I.Chukov, Sergey D.Kaloshkin, Ivan S.Pyatov, Magomed
Ya.Deniev "Carbonized Elastomer based Composites Filled with Carbon Fillers and Silicon
Carbide'! Materials Letters 215, 288-291, 2018
4. Ekaterina Novitskaya, Hesham E.Kbalifa, Olivia A.Graeve "Microhardness and
Microstructure Correlations in SiC/SiC Composites" Materials Letters 213, 286-289, 2018
5. Abdul Majid "A Perspective on non-Stoichiometry in Silicon Carbide" Ceramics
International 44, 2, 1277-1283, 2018
6. Felix Cancino-Trejo, Eddie Lopez-Honorato, Ross C.Walker, Romelia Salomon Ferrer
"Grain-Boundary Type and Distribution in Silicon Carbide Coatings and Wafers" Journal
of Nuclear Materials 500, 176-183, 2018
7. ANawaz, W.G.Mao, C.Lu, Y.G.Shen "Nano-Scale Elastic-Plastic Properties and
Indentation-Induced Deformation of Single Crystal 4H-SiC" Journal of the Mechanical
Behavior of Biomedical Materials 66, 172-180, 2017
8. Gaurav Bajpai, Rajesh Purohit, R.S.Rana, Saurabh Singh Rajpurohit, {\jeet Rana
“Investigation and Testing of Mechanical Propertics of Al-Nano SiC Composites through
Cold Isostatic Compaction Process" Materials Today: Proceedings 4,2,A, 2723.'2732' 20 17
. Kaijie Ning, Kathy Lu, Kaustubh Bawane, Zhihao Hu "Spark Plasma Sintering of Silicon
Carbide (SiC)-Nanostructured Ferritic Alloy (NFA) Composites with Carbon Barrier
Layer" Journal of Nuclear Materials 498, 50-59, 2018 .
10.Lukasz Rogal, Damian Kalita, Anna Tarasek, Piotr Bobrowski, Frank Czerwinski "Effect

-3

167



