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OZET

Anahtar Kelimeler: Silika aerojel, dokiim kumu, atik dokiim kumu

Bu calismada silika esasli aerojel {iretimi i¢in ticari silika esasli kimyasallar yerine,
dokiim sanayinde kum kaliba dokiim yonteminde kullanilan dokiim kumu (DK) ve atik
dokiim kumundan (ADK) sol-jel metodu ile atmosferik kurutma sartlarinda silika
esasli aerojel tozu iiretimi gergeklestirilmistir. Baz kaynagi olarak KOH (MERCK
56.11 g/mol) ve NaOH (MERCK 40 g/mol), asit kaynagi olarak HCI (ISOLAB %37)
ve H2SO4 (ISOLAB %95-97), sililasyon ajanlart olarak Etanol (ISOLAB %99.9),
TEOS (ALDRICH 9%99.0), N-Heptan (ISOLAB %99.0) kullanilmistir. Atmosferik
sartlarda kurutulmus silika esasli aerojel tozlariin FTIR, XRD, SEM, FESEM-EDS
DTA/TG cihazlar kullanilarak karakterizasyonlar1 gerceklestirilmistir.



SILICA BASED AEROGEL PRODUCTION AND
CHARACTERIZATION FROM CAST SAND AND WASTE
CASTING SAND

SUMMARY

Keywords: Silica aerogel, casting sand, waste casting sand.

In this study, instead of the commercial silica-based chemicals required for the
production of silica-based aerogel, silica-based aerogel powder was produced from
casting sand (DK) and waste casting sand (ADK) used in the casting industry using
the sol-gel method under atmospheric drying conditions. KOH (MERCK 56.11 g/mol)
and NaOH (MERCK 40 g/mol) as base source, HCI (ISOLAB 37%) and H>SO4
(ISOLAB 95-97%) as acid sources, Ethanol (ISOLAB 99.9%) as silylation agents,
TEOS (ALDRICH 99.0%), N-Heptane (ISOLAB 99.0%) were used. The
characterizations of the silica based aerogel powders dried under atmospheric
conditions were carried out using FTIR, XRD, SEM, FESEM-EDS DTA / TG devices.

xi



BOLUM 1. GIRiS

Aerojeller icerisinde %99 oraninda hava barindirmasi sebebiyle gdzenekli ve ¢ok hafif
malzemelerdir. Yogunluklari 0,001 ile 0,5 g/cm® arahginda degiskenlik
gostermektedir. Cok hafif olmasindan kaynakli ugmasi diisiiniilen malzeme, i¢i hava
doluyken yogunlugunun tespit edildigi i¢in ve yer ¢ekimini yenememesi nedeni ile
ucamamaktadir Iginde barindirdigi gozenekler malzeme icerisini bir ag gibi
kusatmakta ve onlara termal iletkenlik katsayisinin ve dielektrik sabitinin diisiik
olmasi gibi 6zellikler saglamaktadir. Sahip oldugu gézenekli yapi ve nanoboyutta olan
pargaciklardan olusan 6zglin mikroyapilar1 nedeniyle oldukg¢a fazla uygulama alan

icin incelenmis ve farkli metotlar gelistirilmistir [1].

Aerojeller, yiizey alani yiiksek, yigin yogunlugu disiik, yiiksek capraz baglanma
yapilar1 ve stirekli gozeneklilik gibi pek ¢ok ilging niteliklere sahip olan gozenekli
malzemelerdir. Bilinen yalitim malzemelerine kiyasla aerojeller iistiin ve verimli
oldugundan; direkt olarak oksijen kaynagindan verilen atesi bile yalitabilen malzeme

tiirtidiir [2].

Aerojel dogal hammadde ve yapay hammaddelerden elde edilebilir. Bilinen aerojel
tiirleri silika aerojel, aliimina aerojel, karbon aerojel ve diger aerojeller (nanotiip, yar1
iletken metal aerojeller ve polimer aerojeller) seklindedir. Silika aerojeller ¢cevre dostu
oluslar1 ve dogal hammaddelerden iiretildikleri i¢in en yaygin kullanim alanina sahip
aerojellerdir. Silika aerojeller, sensoér malzemesi, adsorband, yalitim malzemesi,
kataliz6r, mimari, uzay ve havacilik, insaat uygulamalarinda potansiyel madde olarak

kullanilabilir [3].

Uretimlerinin ilk basamag:i genellikle diisiik sicaklikta sol-jel metodu ile

gerceklestirilmektedir. Kurutma tipine gore degisik oOzellikler sergilemektedir.



Genellikle aerojeller ¢ok diisiik yogunluklu, amorf yapida, genis ylizey alanina sahip

ve termodinamik agidan yar1 kararli olan malzemelerdir [2].

Tirkiye’de hizla yiikseliste olan otomotiv sanayisi ve bununla baglantili olan otomotiv
yan sanayi sektoriindeki iretimlerin de artis gdstermesi sebebiyle, metal dokiim
sektorii iiretim miktarlar1 da artmigtir. Bunun yaninda, iiretim sonucunda olusan
dokiim kumu atiginin miktarlarinda da artislar gozlemlenmistir. 2010 yilinda 300.000
ton civarinda olan atik dokiim kumlari, 2015 yilina gelindiginde 420.000 ton
seviyelerine yiikselerek, 5 yil i¢erisinde hizli bir yiikselis gostermistir. Ortalama olarak
1 ton metal dokiim tiretimi ardindan 0,35 ton dokiim atig1 olustugu ve bu atigin %65 ni
atik dokiim kumu olusturdugu bilinmektedir [4,5]. 2006 yilinda Bakis ve ark. yapmis
olduklar1 ¢calismada, atik dokiim kumlarinin %96.73 SiO2, %0.59 Al>O3, %0.21 Fe;0s

ve az miktarda diger bilesikleri igerdigini ortaya koymustur [6].

Atik dokiim kumunun geri kazanimi konusu hakkinda daha oOnceden yapilan
calismalarda, Basar [7] geri kazanim ve bertaraf yontemleri, Kili¢ [5] hazir beton
olarak kullanimi, Bakig [6] asfalt beton karisimlarinda, Giirkan [8] katyonik
boyarmaddelerin adsorbsiyon c¢alismalarinda, Giiney [9] karayollarinda altyapi
malzemesi olarak kullanimi, Giiney [10] yiiksek dayanimli betonda kullanimi, Solmaz
[11] ise atik dokiim kumunun gecirimsiz perde yapilarak tekrar kullanimi konusunda

calismalar yliriitmiislerdir.

Silika esasli aerojel iiretimi i¢in gerekli olan hammaddeler (dogal hammaddeler ve
ticari silika kaynaklari) yerine mevcut ¢alismada sanayide kullanilan dokiim kumlari
ve dokiim kumu atiklari kullanilmistir. Boylece sol-jel yontemi ile ¢ozeltiye alinan,
yaslandirilan ve atmosfer basincinda kurutma ile birgok iistiin 6zelliklere sahip silika
esaslt aerojel tozu liretimi mevcut calismada amaclanmistir. Silika kaynagi olarak
dokiim kumu ve atik dokiim kumunun kullanildigi ¢alismada; sol-jel metodu ile
tiretilen silika esasli aerojel tozlarmin mikroyapisi, faz yapisi, olusan baglar ve
reaksiyon sicakliklari SEM/FESEM-EDS, XRD, FTIR ve DTA/TG analizleri ile

belirlenmistir.



BOLUM 2. AEROJELLER

2.1. Aerojel Tamimi ve Aerojellerin Tarihcesi

Aerojeller icerisinde %99 oraninda hava barindirmasi sebebiyle gézenekli ve ¢ok hafif

malzemelerdir. Yogunluklar1 0,001 ile 0,5 g/cm? araliginda degiskenlik gostermektedir

[1].

Aerojeller, yiiksek ylizey alani, diisiikk yigin yogunlugu, yiliksek capraz baglanma
yapilart ve siirekli gozeneklilik gibi bircok ilging 06zellige sahip goézenekli
malzemelerdir. Aerojeller diger yalittm malzemelerinden ¢ok daha {istiin ve verimli
ozelliklere sahip olup; direkt olarak oksijen kaynagindan yansiyan atesi bile yalitabilen
bir malzeme tiiriidiir [1]. Sahip oldugu goézenekli yapisi ve nanometre boyutundaki
parcaciklardan olusan 6zgiin mikroyapilar1 sebebiyle oldukca fazla uygulama alanlari

icin incelenmis ve iiretim metodlar gelistirilmistir [2].

Uretimlerinin ilk basamagi genellikle diisiik sicaklikta sol-jel metodu ile
gerceklestirilmektedir. Kurutma tipine goére degisik oOzellikler sergilemektedir.
Genellikle aerojeller ¢ok diisiik yogunluklu, amorf yapida, genis ylizey alanina sahip

ve termodinamik agidan yar1 kararli olan malzemelerdir [2].

1932 yilinda S. Kistler tarafindan aerojel kavrami jel igerisindeki sivinin biiziilme
olmaksizin gaz ile yer degistirdigi malzemeler olarak ortaya c¢ikarilmistir. Duman
benzeri goriintii olusturduklari i¢in donmus duman olarak da adlandirilirlar. Ik olarak
1932 yilinin baslarinda silika jeller esas alinarak Steven Kistler tarafindan

sentezlenmigtir [1].



Kistlerden onceki donemlerde jellere buharlastirma ile kurutma uygulanirken Kistler
stiper kritik kurutma yontemiyle jeli kurutma islemini gerceklestirmistir. Silika
aerojellerin yapisinda herhangi bir bozulma olmadan elde edilmesi daha kolay oldugu
icin Kistler daha ¢ok bu konuya yogunlasmis ayn1 zamanda zayif mekanik 6zellik
gosteren aliimina aerojeller de iiretmistir [1]. Bu calismalarin yanisira demir oksit,
kalay oksit, seliiloz, nitro seliilloz, nikel tartarat, jelatin ve yumurta aki iceren

aerojellerle ilgili de ¢alismalar yapmistir.

Kistler Pasifik Universitesindeki calismalarinin ardindan Monsanto’dan gelen is
teklifini kabul etmis ve yapmis oldugu mevcut ¢alismalar ile aerojel Santocel adinda
ticarilestirilerek; ticari anlamda elde edilen bu aerojeller oncelikli olarak kozmetik

tirinlerinde ve dis macunlarinda kullanilmastir [12].

1970 yilinda Fransa’da bir tiniversitedeki arastirma konusu olan goézenekli yapilarda
roket yakitt ya da hidrojen depolanmasi konusu Aerojellere olan ilgiyi yeniden
arttirmistir [13]. 1980 yilinda iiretimlerinin gerceklesmesinden sonra 1990 yilinda
karbon aerojel eldesi gerceklesmistir [14]. Kompozit aerojellerin {iretiminin
gerceklesmesinden itibarindan sonra aerojelle ilgili ¢alismalar artmistir. Giinlimiizde

aerojeller silika, karbon, altimina, kompozit aerojeller gibi tiirleri vardir [1].

2.2. Aerojel Cesitleri

2.2.1. Silika aerojel

Silika aerojeller ilk olarak 1930’lu yillarda iiretilmis ancak beklenen gelisimi
gosterememistir. Son yillarda baslangic maddeleri ve parametreler degistirilerek
yapilan deney ve calismalarda dikkatleri lizerine ¢ekmistir. Silika Aerojeller, sensor
malzemesi, adsorband, yalitim malzemesi, katalizor, mimari, uzay ve havacilik, insaat

uygulamalarinda potansiyel madde olarak kullanilabilir [6].

Hiicre yapisinin agik olmasi, diisilk yogunluga sahip olmasi, genis ylizey alani ve

yiiksek termal yalitim 6zelligi, yiiksek gozeneklilik, kirilma 6zelligi ve dielektrik



sabitinin ¢ok diisiik olmas1 gibi iistiin nitelikleri sebebiyle tercih edilir. Tablo 2.1.’de

silika esasli aerojellerin genel 6zellikleri verilmistir.

Tablo 2.1. Silika aerojellerin genel 6zellikleri [13].

Ozellik Degeri

Porozite %80-99.8

Porozite gap1 20-150 nm

Termal iletkenlik 0,017-0,021 W/im.K
Dielektrik sabiti 11

Yogunluk 0,003 g/cm?®

Yiizey Alani 500-1000 m?g
Primer Parcacik Cap1 2-5nm

Kirilma Indeksi 1-1,05

Is1l genlesme Katsayisi 2-4.10% 1K

2.2.2. Karbon aerojeller

Karbon aerojeller, kovalent bagli, nanometre boyutunda malzemelerdir. Ag yapis1 li¢
boyutlu simetrik ve asimetrik olabilir. Yiiksek gézeneklilik, yiiksek yiizey alani sahip
oldugu 6zelliklerindendir. Kontrol edilebilir porozite 6zelligi sayesinde toz, kat1 hal
gibi degisik formlarda iiretilebilirler. Karbon aerojeller inert, cevre dostu, zehirsiz ve
gbzenek yapisi kontrolii basit oldugu i¢in son yillarda bilim insanlarinin arastirma

konusu haline gelmistir.

Karbon aerojeller, organik aerojellerin pirolizi yontemi ile elde edilirler.
Resorsinolformaldehit (RF) aerojeller genellikle karbon aerojel tiretiminde kullanilan
en bilindik metottur. RF metodu ile organik aerojel sentezi sirasinda, pH, tepkime

zamani, sicaklik ve derisim basit¢e kontrol edilebilir.

Yiiksek absorblama 6zelliginden dolay: reaktif boya atik islemede kullanilir. Ayrica
cevre dostu olduklarindan organik kirleticilerin uzaklastirilmasi, atik sularin
arindirilmasi, iyon giderme ve c¢esitli yalitim alanlarinda kullanilabilir [15,16].

2.2.3. Aliimina aerojeller

Aliimina aerojellerin yiizey alanin yliksek olmasi, hammaddesinin bol olmas1 ve sahip

oldugu fiziksel ozelliklerden dolay1r bu alanda c¢alismalar yapilmistir. Baslangi¢



malzemesi olan metal elementleri sol jel yontemi ile kullanilip proses siiresi uzatilarak
metal oksit aerojeller iiretilir. Hidroliz reaksiyonu ile iiretilmis aliimina aerojeller son
yillarda siklikla kullanilmaya baslanmistir. Hidroliz reaksiyonunda kullanilan metal
tiiri ve hidroksil, metalin merkezinde bir araya gelerek Al-OH yapisini olusturur.
Siireg ilerledikce metalin merkezinde hidroksillerin arttig1 goézlemlenir. Proses
islemlerinin sonucunda metal- oksit-metal yapist (Al-O-Al) ortaya ¢ikmaktadir [17].
Metal Alkoksitlerin kurutulmasi sonucunda metal (aliimina) aerojel elde edilirler [18].
Uretim asamasinda kullanilan tri-sec-butoksit yiiksek vizkoziteye sahiptir. Tri-sec-
butoksit malzemesinin atmosfer icinde barmman nem ile hidroliz tepkimelerini
olusturmasin1 engellemek amaci ile siringa ile havayr ve bir takim alkoksitlerin
arindirilmas1 yapilmaktadir [51]. Koger, aliimina esasli aerojel tozu iiretimi
calismasinda aliimina aerojellerin silika aerojellere gore daha iyi termal yalitim

sagladigini belirtmistir [19].

2.2.4. Diger aerojeller

Karbon aerojeller, silika aerojeller ve aliimina aerojeller disinda nanotiip, yar iletken
metal aerojeller ve polimer aerojeller de diger aerojel tiirlerinden sayilabilmektedir.
Bunlara ilaveten, bakir katkili metal aerojeller ilk 2002 yilinda {iretilmis olup;
saydamlik, gecirgenlik ve fotoliiminesans 6zelliklerinin getirdigi avantajlarla essiz bir
yapiya sahip olmustur. Elastik duman olarak tanimlanan madde ise, aerojel ve
nanotiipiin bir araya gelerek verimli yapmin olusmasi saglanmis olmasina ragmen
cikan iirlinlin mezo goézenekli ve tek parca olamamasi sebebi ile aerojel olarak

tanimlanamamustir [20].

2.3. Silika Esash Aerojel Sentezi ve Sol-Jel Prosesi

2.3.1. Silika aerojellerin 6zellikleri

Silika aerojeller, yiiksek gdzenekli, genis i¢ ylizey alanina sahip ve diisiik 1s1 iletkenligi

gibi nitelikleri ile yliksek performansli bir malzemedir. Benzersiz nitelikleri ile ¢cok



sayida alanda uygulama potansiyeli bulunmaktadir. Ek olarak boya ve vernikler i¢in

dolgu maddesi olarak kullanilabilmektedir [15].

Mikro, mezo, makro gozenek tiirlerinin {igiinii de iceren silika aerojellerin daha ¢ok
mezo gozenek yapisinda oldugu goriilmekte olup; %99 tlizerinde gozeneklilik igerirler.
Aerojellerin hacim biiziilmesi hidrojel ve aerojel hacmi bilinirse hesaplamasi
yapilabilmektedir. Yigin yogunlugu ve iskelet yogunlugu olarak kullanilan iki

yogunluk terimi ile silika aerojellerin karakterizasyonu ifade edilebilir [13].

Silika aerojeller seffaf bir yapiya sahip olmasi gozenekli bir madde i¢in alisilagelmis
bir 6zellik degildir. Nanometrik gdzenek boyutu ve yiiksek gozeneklilik ozelligi ile

yalitim malzemesi olarak tercih edilmektedir.

Silika aerojeller hem hidrofobik hem de hidrofilik olarak endiistrilerde
tiretilebilmektedir. Hidrofilik 6zelligi tagtyabilmesi i¢in aerojelin yapisinda silanol (Si-
OH) bulunmalidir. Bunun sebebi silanol isimli maddenin suyu adsorplama 6zelligidir.
Hidrofobik veya hidrofilik yap1 tasimasindaki temel ayirim ytiksek sicakliklarda kritik
kurutma veya diisiik sicakliklarda kurutma islemleri sebebiyledir. Eger aerojellere
yuksek sicakliklarda stiper kritik kurutma islemi uygulanirsa hidrofobik nitelik
tagtyacaktir. Buna karsilik aerojellere CO; ile diisiik sicakliklarda kurutma islemi

gerceklestirilir ise hidrofilik 6zellik kazanacaktir.

Hidrofobik nitelik arttirilmak istenilirse, kurutma sirasinda veya jellesme asamasinda
ylizey modifikasyonu i¢in ajan eklenilebilir. Diger yontem ise kurutma isleminden

sonra 1s1l olarak yiizey modifikasyonu yapmaktir.

2.3.2. Silika aerojel sentezi ve sol-jel yontemi

Dogal veya atik hammaddelerden sol-jel yontemi ile silika aerojel sentezi gerceklesir.
Sol-jel sentezi reaksiyona girecek malzemelerin hidrolizi ve kondenzasyonuna
dayanir. Proses sol ¢ozeltisi olusturulup ardindan ¢ézeltinin jellesmesi ve son olarak

da kurutulmasi esasina dayanir [21,22].



Katida olusan 1-100 nm c¢apli kat1 partikiillere kolloid, kolloidlerin siv1 igerisinde
dispersiyonlarina sol denir [23]. Jel ise sol partikiillerinin kondenzasyonu sonucunda
olusan iki fazli malzemelerdir. Kullanilan ¢oziiciiye gore, su kullaniminda akuajel,
alkol ¢oziicii kullaniminda alkojel olarak isimlendirilir. Yaslandirma islemi sonrasinda

¢oziiciilerin uzaklastirilmasi amaciyla kurutma islemi yapilir.

Sol jel yontemi asamalar1 asagidaki gibidir:

- Jelin Hazirlanmast
- Jelin Yaslandirilmasi

- Jelin Kurutulmasi

2.3.2.1. Jelin hazirlanmasi

Asit veya baz katalizor altinda silika baslatict malzemesinin hidrolizi ve
kondenzasyonu reaksiyonu sonucunda sol jeller olusur. Oldukca goézenekli silis
matrisine sahiptirler. Kondenzasyon ve hidroliz reaksiyonlari sonucunda gézenekler
¢oOziicii ile doludur. Karisim yapisal ¢okmeye ugramadan 1slak jelden ¢ikartilabilirse

aerojel olusabilir [24].

TEOS (tetraethoxysilane), MTMS (methyltrimethoxysilane), SS (sodyum silikat),
TMOS (tetrametilortosilikat), TriEOS (triethoxysilane) silika esasli aerojel iiretiminde
yaygin olarak kullanilan baslatici maddelerdir [25]. Asit-baz ikilisi, asit veya baz
katalizor esliginde jellesme olusur. Yaygin kullanilan katalizérler hidroklorik asit,
silisik asit, amonyum hidroksit, amonyum floriir ve ogzalik asittir. Silika baslatic1
madde ve katalizor oOnceden belirlenmis kosullar dogrultusunda karistirilip

bekletilmesi ile jel hazirlanir.

2.3.2.2. Jelin yaslandirilmasi

Malzeme olusumunda jellesme ¢ok onemlidir. Jellesme sonrasi reaksiyona girmeyen

ve jelin icerisinde bulunan alkoksitlerin yiizeyden arindirilmasi ve bag yapisini



giiclendirmek i¢in yaglandirma islemi yapilir [5,13]. Yaslandirma islemi basit olarak
nitelendirilirse jel i¢ine alkol/su karisiminin emdirilmesi ve bilesimde olusan

degisiklikleri kapsar [22,26].

Yaslandirma asamasinda silika esasli aerojelin katilik ve mukavemeti artmakta ve bag
yapisi kuvvetlenmektedir. Kurutma asamasinda olusan biiziilmeleri engellemek i¢in

yaslanma siiresi kisa tutulmalidir [15].

2.3.2.2. Jelin Kurutulmasi

Jelin kurutulmasindaki amag jelin iskelet yapisina zarar vermeden ve ayni zamanda
bliziilme miktarini en aza indirmek i¢in ¢oziicliniin uzaklastirilmasidir. Bu amagla 3

tip kurutma yontemi vardir [25,27].

- Dondurarak Kurutma
- Siiper Kritik Kurutma
- Atmosferik Sartlarda Kurutma

Dondurarak Kurutma iglemi -50 ile -85 °C sicaklik araliginda dondurulan ¢oziicii
yiiksek vakum altinda bekletilmesi ile ¢oziiciinlin uzaklastirilmasi esasina dayanir.
Kisa siirede gerceklesebilmesi, ucuz olmasi ve siiper kritik kurutmaya gore
tehlikesinin diisiik olmasi bu ydntemin en biiyiikk avantajlarindandir [26,28,29].
Dondurarak kurutulan jeller buharlasarak kurutulan jellere gére gézenek hacmi daha

biiytiktiir [30].

Stiper kritik kurutma islemi gazlara uygulanan yiiksek basinca ragmen sivi hale
gecemeyecegi kritik sicaklik (Tc) olan siiper kritik sicakliga 1sitilmasi ve ¢oziicii- CO»
yer degistirmesi esasina dayanir. 50-100 atm basing 300-600 °C sicakliklarda organik
coziiciilerde patlayicilik ve yanicilik gibi tehlikeler ortaya ¢ikabilmektedir [14, 28, 31].
Stiper kritik kurutmada bu yanicilik ve patlayicilik gibi tehlikelerinin yani sira maliyeti

de dezavantajlarindan birisidir [14].
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Atmosferik sartlarda kurutma isleminde atmosfer basincindan baska bir basing
kullanilmadan ortam sartlarinda kurutma yapilarak yilizey modifikasyonu
gergeklestirilmis aerojeller elde edilir. Bu yontem o6zellikle stiper kritik kurutma
yontemine gore daha gilivenli ve maliyeti daha az oldugu i¢in son zamanlarda daha

tercih edilebilir olmustur [14, 26, 32, 33].

Bu c¢alismada, DK ve ADK kullanilarak elde edilen jellere atmosferik sartlarda

kurutma islemi uygulanmis ve silika esasli aerojel tozlar1 elde edilmistir.



BOLUM 3. LITERATUR ARASTIRMASI

Silika esasl1 aerojel iiretimi hakkinda daha 6nceden yapilmis olan ¢alismalara bakildigi
zaman, farkli baglangi¢ maddeleri, farkli katalizor, farkli kurutma ve farkli yiizey
sililasyon ajanlarinin  denendigi go6zlemlenebilir [34-40]. Degistirilen her

parametrelerin mikroyapi, gézenek boyut dagiliminda farklilik gosterdigi saptanmustir.
Bu boliimde onceki calismalardan elde edilen literatiir bilgileri 6zetlenmistir.

Getir, silika kaynagi olarak TMOS kullanilmig oldugu calismasinda, sol haline
getirmis oldugu numuneleri, siringa i¢inde jellestirilmistir ve yaslandirma ile kurutma
basamaginda ise numuneler siringadan ¢ikartilmistir. 550°C’de 151l islem uyguladiktan
sonra 1 cm ¢apinda, 4 cm boyunda silindirik monolitik (opak-seffaf) yap1 elde
edilmistir. Sol olusturma asamasinda, asit katalizor olarak kullanilan asetik asitin farkli
miktarlarinda (2-4 ml) ve derisimlerinde (0,05-0,1 M) calismalar yapilmistir. Yapilan
calismada asit miktarlart arttikca yiizey alanmin distiigli gézlemlenmistir.
Yaslandirma sirasinda kullanilan amonyum hidroksit degisiminin monolitik silika
aerojelin yiizey alanina etkisinin de oldugu belirlenmistir. Arastirilan diger
parametreler ise jellesme, yaslandirma ve kurutma sicakliklaridir. Jellesme sicakligi
(30-60°C) ve yaslandirma sicaklig1 (70-85°C) degistirildiginde monolitik silika aerojel
ylizey alaninda ve ortalama gozenek cap degerlerinde degisim belirlenmistir. Jellesme
ve yaslandirma sicakliklar arttik¢a monolitik silika aerojel yapisinin daha seffaf ve
kirilgan oldugu gozlenmistir. Kurutma sicakligi (40-100 °C) arttikg¢a ylizey alaninin
azaldig1 belirlenmistir. Deneysel caligmalarda ayni sartlarda elde edilen yiizey alan
degerleri birbirine yakin c¢ikarak, deneylerin tekrarlanabilirligi gozlenmistir. Son
olarak farkli TMOS/Polietilenglikol (PEG) oraninda c¢alismalar yapilmigstir.
TMOS/PEG orani arttik¢a yiizey alaninda azalma gdzlenmistir. Uretilen numunelerin

Fourier kizilotesi spektroskopisi (FTIR) analiziyle bag yapilari, Termal gravimetrik
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analiz (TGA) sonuglariyla termal dayanikliligi arastirilmistir. Taramali elektron
mikroskopu (SEM) analizleriyle de yapinin monolitikligi ve gozenekliligi
dogrulanmistir [34].

Enes, silika kaynagi olarak TEOS kullanmis oldugu numunelerde, HCI katalizoriini
sabit tutup, NH4OH, KOH, NaOH baz katalizorlerini kullanmistir. En yiiksek yiizey
alan1 HCI-KOH asit baz ¢ifti olarak elde edildigini saptamistir. Yapilan diger ¢alismada
ise sentezlenen silika aerojellere farkli oranlarda genisletilmis grafit ilave edilerek
kompozit silika aerojel iiretimi ger¢eklesmistir. Sentezlenen silika aerojellere metilen
mavisi adsorpsiyonunda; pH, baslangic metilen mavisi derisimi, sicaklik etkileri
incelenmistir. Deneysel sonuglar; Langmuir, Freundlich ve Temkin adsorpsiyon
izotermlerine uygulanmstir. Izotermlerin Langmuire uydugu goriilmiistiir. Farkl
sicakliklarda elde edilen izoterm verileri termodinamik denklemlere uygulanmistir ve
AH, AS ve AG termodinamik parametreler sirasiyla; 25,4 kJ/mol, 78,3 J/mol K, AG
(30,40,50 °C) i¢in sirastyla -1,89; -0,37 ve -0,36 kJ/mol olarak belirlenmistir [35].

Cok, yapmis oldugu calismada silika aerojelleri atmosferik kurutma yolu ile iki
asamal1 bir sol-jel yontemi ile sentezlemistir. Kurutma sirasinda biiziilme derecesini
kontrol edebilmek i¢in farkli i¢eriklere sahip cesitli silanlar (n-hekzan igerisinde % 6,
% 10 veya % 20) kullanilarak 1slak jeller tizerinde iki asamal1 bir yiizey modifikasyonu
gerceklestirmistir. Bu amagla tek fonksiyonlu (TMCS) ve ii¢ fonksiyonlu silanlar
(MTMS, MTES ve MEMO) se¢mistir. Silile edici ajanlarin tiiriiniin ve miktarinin,
ortaya cikan aerojellerin mikroyapisi, gozenek oOzellikleri ve hidrofobik yapisi
tizerindeki etkisi FTIR, SEM ve BET analizleri ve temas acis1 6l¢iimleri yapilarak
belirlemistir. Karakterizasyon sonrasi elde edilen verileri gére; MTES’in klasik olarak
kullanilan TMCS'ye kiyasla rekabet¢i bir performans sergilemekte oldugu; bunun
sebebinin ise MTES'in %10'u ile modifiye edilmis silika aerojellerin, ¢cok yiiksek 6zgiil
yiizey alanina (BET = 964 m*/g) sahip, iyi gelistirilmis bir mezogdzenekli yapida elde
edildigi ve yiiksek hidrofobiklige (® = 137°) sahip olmas olarak belirtilmektedir. Ote
yandan, organik olarak islevsellestirilmis silan MEMO ve MTMS de diistik iceriklerde
(%6 ve %10'da) kayda deger sonuglar (oldukca gelismis gbozenekli ag ve yliksek
derecede hidrofobiklik ile monolitik yap1 sergiledigini belirtmistir. Sert S., elde ettigi
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bu sonuglarin, yiizey modifikasyonu sirasinda ii¢ islevli silanlarin eklenmesine yonelik
gelecekteki girisimleri tesvik edebilecegini ¢ok Onemli olarak gdérmiistiir. Bunun
sebebi olarak bu silanlar yiiksek sililasyon performansi saglar ve ortam kosullarinda

1yi nitelikli silika aerojel sentezine neden oldugunu ileri stirmiistiir. [36]

Wu ve ark. sol-jel prosesini kullanarak yapmis oldugu ¢alismada, metiltrimetoksisilan
(MTMS) ve trimetilklorosilan (TMCS) / etanol (EtOH) / n-Hekzan sililasyon
ajanlarini kullanarak iki asamal1 yiizey modifikasyonu ile atmosferik basingta kurutma
yontemi ile silika aerojel sentezi gerceklestirmistir. TEOS, plastik bir beher iginde
yardimc1 6nctii MTMS ve EtOH ile iyice karistirilmis ve ardindan deiyonize su ve HCI,
pH =2.5"1 ayarlamak i¢in ilave edilmis ve oda sicakliginda 8 saat hidroliz uygulamstir.
Amonyak ¢ozeltisi ve kalan EtOH, yogunlasma reaksiyonunu desteklemek i¢in pH =
8'i ayarlamak iizere ilave edilmis ve 30 dk sonra 1slak jel elde edilmistir. Ag yapisini
giiclendirmek amaci ile 60 °C'de 5 saat yaslandirilmig ve yaglandirmadan sonra, ylizeyi
yeterince modifiye etmek ve esas olarak H.O / EtOH soliisyonlart igeren gézenek
suyunu bosaltmak i¢in 2 giin boyunca TMCS / EtOH / n-Hekzan soliisyonlarina
daldirilmigtir. Jeller daha sonra 10 dakika boyunca n-Hekzan i¢ine daldirilmis ve
reaksiyona girmemis ajanlar1 ve reaksiyon Uriinlerini ¢ikarmak i¢in 1yice yikanmistir.
Coziiciiniin ¢ikarilmasindan sonra, ylizeyi modifiye edilmis silika jeller, silika
jellerdeki gézenek sivisinin buharlasmasini kontrol etmek icin 55 © C'de bir firinda
kurutma sicakliginin kademeli olarak artirilmasiyla n-Heksan bakimindan zengin bir
atmosferde 55 °C’de 3 saat, 80 °C’de 4 saat ve 130 °C’de 2 saat kurutulmustur. Son
olarak, silika aerojeller bir firin ile sogutarak elde edilmistir. Silika aerojellerin spesifik
ylizey alani, gbzenek hacimleri ve boyut dagilimlari, bir Tristar 3000 analizort ile 77
K'da olgiilen Brunauer — Emmitt — Teller (BET) analizleri ile mikroyapist ve
morfolojisi SEM ile kimyasal bag tiirleri FTIR ile Temas agis1 6l¢timleri, aerojellerin
hidrofobiklik derecesini 6l¢mek i¢in bir temas acgisi cthazi (JC2000A) ile agirlik kaybi
davranigini incelemek i¢in havada termogravimetrik ve diferansiyel termal analiz (TG-
DTA) o6l¢iimleri yapilmistir. Elde edilen silika aerojeller gozeneklilik %87.7-92.3,
yogunluk 0.27-0.17 g/em™ ve spesifik yiizey alam1 852-1005 m?*/g"! araliginda
gozeneklilik, yogunluk ve spesifik yiizey alanlari ile {i¢c boyutlu nano-gozenekli yapi

sergilemistir. Silis agmin yiizeyinde Si — CHs fonksiyonel gruplarinin varligi, 156
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kadar yiiksek temas acist ile hidrofobik o6zellik ile sonuglanmistir. Yiizey
modifikasyonu sirasinda gézenek suyunun yer degistirmesinin tesvik edilmesi, silika
aerojellerin omurgasini giiclendirerek iyi termal ve hidrofobik stabilitelere yol
acmistir. Olas1 ylizey modifikasyonu mekanizmasi ve iki asamali bir modifikasyonla

solvent degisimi onerilmektedir [37].

Chen ve arkadaglar1 yap1 malzemelerini iglevsellestirmek i¢in silika aerojel bazli hava
temizleme kaplamasinin performansin1 arastirmistir. Hava temizleme islevi,
fotokatalizor silika aerojeller gibi genis yiizey alanina sahip bir silika ag1 lizerinde
desteklendiginde artan bir fotokatalitik aktiviteden gelir. Calismada silika aerojel ilk
olarak olivinden diisiik enerji tliiketimi yontemi ile ortam basincinda kurutma yoluyla
sentezlenmis ve fotokatalitik anataz kristallerinin yiiklenmesine destek olarak
uygulanmistir.  Olivin silikadan hazirlanan sodyum silikat su Amberlyst 15
recinesinden gegirilerek pH 2.0-3.0 civarinda silisik asit elde edilip ardindan silis
hidrojeli olugturmak i¢in 0.5 M amonyum hidroksit eklenerek silisik asidin pH' 4.5-
6.0'a ayarlanmigtir. Silika hidrojel agin1 gii¢lendirmek i¢in 36 ve 48 saatlik
yaslandirma stireleri se¢ilmistir. Silika hidrojelin gézenek sivisinin yiizeyinde olusan
gerilimi diisiirmek amaciyla diistik yiizey gerilimli etanol ve n-heptan kullanilmistir.
Yapidaki suyu uzaklastirmak i¢in iki giin boyunca etanol ve n-heptan kullanmustir.
Yiizey modifikasyonunu saglamak ve polar olmayan silil gruplar ile yer degistirmek
icin TMCS ve n-heptan kullanilmistir. Ardindan atmosferik sartlarda kurutma islemi
yapilmistir. Silika aerojel, silika yiizeyindeki -CH3 gruplarini ¢ikarmak i¢in 6nce 500
°C'de 4 saat boyunca kalsine edilmistir. Daha sonra 1 g silika aerojel tartilip sonrasinda
bir havan ile 6giitiildii ardindan da silika aerojel, 500 ml etanol mutlak soliisyon i¢inde
dagitilarak ve silika ile olusan titanya arasinda daha yavag bir hidroliz reaksiyonu ve
z1t yiike sahip olmak i¢in az miktarda siilfiirik asit eklenerek pH 3—4'e ayarlanmistur.
Daha sonra, nemli hava ile temas1 6nlemek amaciyla ¢ozeltiye hizli bir sekilde 4.16 g
TP (Titanyum izopropoksit) ilave edilmis ve dispersiyon ortaminin su icerigi hacimce
%2.5'e ulagincaya kadar bir siringa pompasi kullanilarak 12 saat boyunca yavasca su
ilavesi yapilmistir. Kompozitin sentezinden sonra, elde edilen numune siiziilmiis ve 2
kez 100 ml etanol ile ve 4 kez 100 ml saf su ile yikanmistir. Son olarak ise numune

gece boyunca 105 ° C'de kurutulmus ve ardindan 3 saat 300 °C'de kalsine edilmistir.
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Silika aerojel-TiO2 kompoziti, 100 x 200 x 1 mm boyutunda bir cam plaka {izerine
kaplanmustir. Spesifik olarak, 1 g silika aerojel-TiO2 kompozit tozu, 30 mL damitilmig
su i¢inde dagitilip ardindan siispansiyonun cam plaka iizerine kaplamasi yapilip gece
boyunca oda sicakliginda kurutulmustur. Kaplanmis cam levha, fotokatalitik test i¢in
kullanilmistir.  Silika aerojel titanya kompozitlerinin ortaya c¢ikan fotokatalitik
ozellikleri, karsilastirma amaclh ISO 22197-1 standard:r kullanilarak UV 15181 altinda
NO'nun fotokatalitik doniisiimii test edilerek degerlendirilmistir. Gozenek boyutu ve
spesifik ylizey alaninin analizi i¢in BET, kimyasal bag yapisi i¢in FTIR, faz dagilimi
icin XRD analizleri uygulanmistir. Spesifik yilizey alan1 ve gozenek boyutu, titanya
katkilamasindan sonra 6nemli dl¢lide azalmistir. Silika aerojelde hazirlanan anatazin
kristal boyutu yaklasik 12 nm ve bu, modifiye edilmis silika aerojelin ortalama
gbzenek boyutunun altindadir. Uretilen silika aerojelde, yiiksek bir 6zgiil yiizey alani
(694 m? / g) ve gdzenek hacmi (2.99 cm?® / g), diizgiin bir gézenek boyutu dagilimi ve
mezogodzenekli yapi ile elde edilmistir. Titanya kristalleri ile silika aerojel kaplamanin
fotokatalitik aktivitesi %99.6 olmasi onun yap1 malzemesi olarak umut verici bir

fotokatalizor oldugunu gostermistir [38].

Shewale ve ark. ortam basincinda kurutma yaptiklar silika aerojellerin hidrofobik ve
fiziksel ozellikleri tlizerine sililasyon ajanlart olan trimetilklorosilan (TMCS) ve
heksametildisilazan (HMDZ) etkisini incelemistir. Hidrojellerin hazirlanmasi igin,
1.36 6zgiil agirligina sahip olan sodyum silikat Onciisiinii (cam suyu, SiO2: Na;O =
3.3) distile edilmis saf su ile seyrelme yapilarak 1.04 6zgiir agirliginda sodyum silikat
cozeltisi olusturulmustur. Hazirlanan sodyum silikat ¢ozeltisine 3 mol asetik asit
eklenip, ¢ozelti hazirlanmistir. 90 saniye karistirma isleminin ardindan sol, silindirik
cam konektorlere aktarilip agzi aliiminyum folyo ile kapatilmistir. 50 °C’de 3 saat
yaslandirma isleminin ardindan 1slak jel sodyumun kismi uzaklastirilmasi i¢in yarim
saat bekletilmistir. Metanol ve hekzan ile ¢6ziicli degistirme islemi gergeklestirmistir.
Ardindan 1slak jeller sililasyon ajani ve hekzan karigimi igerisine aktarilip 24 saat
boyunca yiizey modifikasyonu uygulanmistir. Modifiye edilmis jeller hekzan ile 2 defa
24 saat yikama islemine tabi tutulmustur. Daha sonra jeller sirasiyla 50, 100, 150 ve
200 °C de 3 saat kurutma islemine tabi tutularak hidrofobik silika aerojel elde

etmislerdir. Aerojel numunelerinin fiziksel ve hidrofobik 6zelliklerini incelemek igin,
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sililasyon ajan1 / Na>Si03 molar orant, toplam silile edici karigim hacmi 30 ml'de sabit
tutularak 2.4 ila 5.6 arasinda degistirildi. Aerojeller yogunluk, hacim kii¢iilme yiizdesi,
gozeneklilik, optik iletim yiizdesi i¢in FTIR, SEM, TG-DTA ve temas a¢is1 Ol¢timii ile
karakterize edilmistir. Yiizey modifiye edici ajan olarak TMCS kullanilarak iiretilen
aerojeller diisiik yogunluklu (0.04 g / cc), daha hidrofobik (1498) ve daha az seffaf
(%10) oldugu bulunmustur. Sililasyon maddesi olarak HMDZ kullanilarak modifiye
edilen aerojellerin daha yogun (0.1 g / cm®), daha az hidrofobik (1438) ve oldukca
seffaf (%70) oldugu bulunmustur. TMCS ile modifiye edilmis silika aerojellerin termal
stabilitesinin, HMDZ modifiye silika aerojellere (430 °C) kiyasla biraz daha fazla (450
°C) oldugu bulunmustur. Bu nedenle, silika yiizeyinin ug¢larini kapatan polar olmayan
gruplarin ayni oldugu sonucuna varilabilir; bunlarin fiziksel 6zellikleri sililasyon

maddesinin dogasina bagli olarak genis bir aralikta degistigi sonucuna varmistir [39].

Sarag, yapmis oldugu ¢aligmada dogal silika kaynagi olan perlit ve kuvarstan atmosfer
basincinda kurutma yontemi ile silika aerojel sentezlemistir. 30 gram perlit tozu, 500
ml beher iginde 300 ml 1 M NaOH c¢ozeltisi ile karigtirilmistir. Hazirlanan karigim,
perlit tozunu NaOH soliisyonunda biiylik miktarda ¢6zmek i¢in 1sitilmis bir
kanigtirictda 100 °© C'de 1.5 saat kaynatilmistir. Ardindan karisim filtre kagidi
kullanilarak siiziilmiistiir. Siizme sonrasi sodyum silikat ¢ozeltisi, dinlendirildikten
sonra silika aerojel hazirlamak i¢in kullanilmistir. C6zeltinin pH'1 hazirlanan 1M HCl
asit ¢ozeltisi ile notralize edilerek 6-7'ye ayarlanmistir. Hazirlanan jel, oda sicakliginda
3 giin yaslandirilma isleminin ardindan yaglanan jel siiziilmiis ve ¢6zeltiden ayrilmistir.
Jeldeki sodyum nitrat kalintilari, su ile distile edilerek yikanarak uzaklastirilmis ve
bdylece Na oran1 minimuma indirilmistir. Silika jel 50 ° C'de 1 giin hacimce %20
Etanol / H>O c¢ozeltisine batirilarak yaslandirma islemine devam edilmistir. Hacimce
%70 Etanol / TEOS soliisyonu hazirlanmis ve jel bu soliisyonda 1 giin 60 ° C'de
islatilmistir. Jel, etanol / TEOS sollisyonunu ¢ikarmak i¢in n heptan ile birka¢ kez
yikanmistir Aerojeller, 50 °C'de ve oda sicakliginda 1 giin boyunca hacimce %70
Etanol / TEOS soliisyonunda yaglandirilmistir. Modifiye edilmis jeller, havada
kurutulmadan once oda sicakliginda heptan i¢inde 24 saat daha yaslandirma
uygulanmigtir. Son olarak silika aerojel, kismen kapali durumda 1 giinde 50°, 75° ve

125°C'de kurutulmustur. Elde edilen silika aerojel tozlari, 1 giin boyunca oda
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sicakliginda dinlendirilip ve SEM, FESEM, XRD, FTIR ve DSC/TG cihazlar ile
analizleri yapilarak karakterizasyon yapilmistir. FESEM analizi ile milyonlarca kiiciik
pordan olusan gozenekli slingerimsi yapilar ile ii¢ boyutlu ve gozenekli ag yapisi
nedeniyle silika aerojellerinin ¢ok diisik yogunluga ve yiliksek gozeneklilik
degerlerine sahip oldugu; DTA analizi ile oksidasyon dehidrasyon, dekompozisyon,
ekzotermik ve endotermik pikler gozlenmistir. Silika aerojel tozlarimin TG egrileri
sunu gostermektedir; biiylik olgekte agirlik kaybi, metil gruplarinin termal ayrismasi
nedeniyle olusur. FTIR analizi, Si-C piklerinin titresimden, molekiillerin asimetrik ve
simetrik baglarindan ve baglarin hareketinden kaynaklanan giiglii ve belirgin Si-O-Si
piklerinden, adsorpsiyondan kaynaklanan CH piklerinden ve fiziksel olarak adsorbe
edilmis sudan kaynaklanan OH adsorpsiyon piklerinden kaynaklandigini gostermistir.
Perlit ve kuvars esasl silika aerojeller, 244 m? /g ve 384 m? / g olarak yiiksek BET
ylizey alanlar1 ve 16 nm ve 12 nm olarak ortalama gozenek boyutlar1 gdstermektedir.
Mevcut islem, etkili silika aerojel tozlarinin iiretimi i¢in ¢ok uygundur. Dogal silika
hammaddelerinden ortam basinghi kurutma yontemiyle aerojel tiretimi ¢ok énemlidir

ve bir¢ok endiistriyel alan i¢in faydali oldugu sonucunu belirtmistir [40].



BOLUM 4. DENEYSEL CALISMALAR

4.1. Amacg

Silika aerojel tiretimi i¢in gerekli olan ticari hammaddeler yerine kum kaliba dokiim
sektoriinde kullanilan dokiim kumlarinin ve dokiim kumu atiklariin silika esash
aerojel tretiminde kullanilarak atmosfer basincinda kurutma ile birgok iistiin
ozelliklere sahip silika esasli aerojel tozu liretimi mevcut ¢calismada amaglanmistir. Bu
calismada, silika kaynagi olarak dokiim kumu ve atik dokiim kumunu kullanarak, sol-

jel metodu ile silika esasli aerojel tozu liretimi gergeklestirilmistir.

Otomotiv sanayinin Tirkiye’de hizl yiikselise gegmesi ve buna bagli olarak otomotiv
yan sanayicilerinin de Uiretimlerinin artmasi sebebiyle, metal dokiim sektorii iiretim
miktarlar1 da artmustir. Uretim miktarindaki artis; sonrasinda atik dokiim kumu
miktarlarinda da artisa yol agmis olup; bu calismada ise halihazirda kum kaliba dokiim
yontemi ile sekilli parca tiretiminde kullanilan silika esasli dokiim kumu ve bu kumun
sekillendirme amagl defalarca ¢esitli ilaveler yapilarak kullanilmasi sonucu olusan
atik dokiim kumlar1 hammadde girdisi olarak kullanilarak sol-jel teknigi ile silika

esaslt aerojel tozu tiretimi yapilmistir.

4.2. Deneyin Yapilisi ve AKis semasi

4.2.1. Baslangic malzemeleri

Baz kaynagi1 olarak KOH (merck kimya 56.11 g/mol), NaOH (MERCK 40 g/mol),
silika kaynagi olarak dokiim kumu, atik dokiim kumu, silasyon Ajanlar1 olarak n

Heptan (ISOLAB %99.0), TEOS (ALDRICH %99.0, Etanol (ISOLAB %99.9), asit
kaynag1 olarak ise HCI (ISOLAB %37), HoSO4 (ISOLAB %95-97) kullanilmistir.
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Daloglu Dokiim Makina San. ve Tic. Ltd. Sti. firmasindan tedarik edilen kumun
spektral analizi Tablo 4.1.’de belirtilmistir. Uretim dongiisiinde atik dékiim kumuna

ise tablodaki bilesenlere ek olarak bentonit ve komiir tozi ilavesi yapilmistir.

Tablo 4.1. Dékiim kumunun spektral analizi

Kimyasal Bilesim Deger
% SiO, 98,37
% Fezo3 0,13
% CaO+ MgO 0,05
% Na,O + K,O 0,13
% AlO; 0,7
% Kizdirma Kaybi 0,2
Sinterlesme Sicakligi °C >1500
% Kil 0,17

Mevcut ¢alismada silika hammaddesi olarak kullanilan Dokiim kumu Atik dokiim
kumu ve deneysel ¢alismada kullanilan NaOH’e ait makro goriintiiler Sekil 4.1.°de

verilmistir.

Sekil 4.1. a. Dokiim kumu, b. Atik dokiim kumu ve c. NaOH’e ait makro goriintiiler

Dokiim kumu ve Atik dokiim kumundan silika esasli aerojel toz eldesinin akis semasi

Sekil 4.2.”de gosterilmistir.



SILIKA KAYNAGI
(DOKUM KUMU-ATIK
DOKUM KUMU)

BAZ ICERISINDE
COZUNDURME

(NaOH, KOH)

COZELTININ FILTRE
EDILMESI

COZELTININ ASIT ILE
NOTRALIZE
EDIiLMESI

(HCI, H,SO,)

HAZIRLANAN
COZELTININ ODA
SICAKLIGINDA
YASLANDIRILMASI

DEIYONIZE SU iLE
SAFSIZLIK GIDERME

JELIN H,0/ETANOL
VE TEOS/ETANOL
KARISIMINDA
YASLANDIRILMASI

N-HEPTAN ILE YUZEY
MODIFIKASYONU
KURUTMA

(90°, 120°C)

SiLIKA AEROJEL TOZ

ELDESI
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Sekil 4.2. Silika esasli aerojel toz eldesi akis semast

4.2.2. Deneyin yapihisi

Deney 1 ve 2. Dokiim sektoriinde kullanilan dokiim kumu ve atik dokiim kumundan

silika aerojel eldesi
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Baslangi¢c maddeleri;

- 20 g dokiim kumu veya atik dokiim kumu
- 10 g NaOH
- 250 mL saf su

Karisimi 1sitict iizerince 150°C 4 devir karistirma hizinda 4 saat boyunca sicaklik 70
°C de sabitlenecek derecede karistirildi. Sekil 4.3.’de dokiim kumu ve atik dokiim
kumu karistirma asamasi goriilmektedir. 4 saat sonra karisim filtre kagidi kullanilarak
stiziilme islemi yapilmis ve filtre kagidinin lizerinde kalan atiklar kurutulmasi ve
analizi yapilmasi i¢in ayr1 kaba konulmustur. Sekil 4.4.’te stizme islemi gosterilmistir.
Filtre kagidindan siiziilen karisimin pH dengesini saglamak i¢in 21 ml HCI 200 ml saf
su cozeltisi kullanilarak notrleme islemi yapilmistir. Etiivde 70 °C de 2 hafta

yaslandirma iglemi yapilmistir.

2 hafta sonrasinda pH’inda meydana gelen diisiis nedeni ile karisima 10 g NaOH ve
200 ml saf su ¢ozeltisi eklenilerek pH dengelenmis ve 2 hafta oda sicakliginda
yaslandirma islemi yapilmistir. Karisim safsizliklar1 gidermek amaci ile 1sitilmig saf

suda 3 defa yikanma isleminin ardindan siiziilmiistiir.

Stizme isleminin ardindan hacimce %80 Etanol/saf su karisima eklenmis ve etiivde
60°C’de 1 giin bekletilmistir. Daha sonra karisima %100 Etanol koyulup etiivde 60 °C’
de 1 giin bekletilmistir. Ardindan da hacimce %70 Etanol/TEOS igerisinde 60 °C de
bekletilmistir. Tekrardan siizme islemi yapilip %100 n-heptan igerisinde 1 giin
bekletilmistir. Ardindan 50 °C de 1 saat 90°C’de 4 saat ve 125 °C’de 1 giin kurutma

islemi yapilmistir.



22

Sekil 4.3. Dokiim kumu (a) ve atik dokiim kumu (b) karistirma asamasi

Sekil 4.4. a. Atik dokiim kumu, b. Dokiim kumu igeren karisimin filtre kagidi ile siiziilme islemi.

Deney 3. Halkali degirmende &giitme (HDO) isleminin ardindan 65 pm alt1 tozlara

deney 2 parametresi uygulanarak silika esasli aerojel tozu tiretilmistir.

Kurutma islemi 90°C’de 1 giin ve 120°C’de bir giin uygulanmaistir.
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Deney 4 ve 5. Verimi arttirmak i¢in baslangic hammaddelerine 600 rpm donme hizi

ile 1 saat mekanik aktivasyon iglemi uygulama.

Mekanik aktive edilmis baslangic tozlari 1sitict iizerinde 150°C’de 4 devir/dk
karistirma hizinda 4 saat boyunca sicaklik 70°C’de sabitlenerek karistirilmistir. 4 saat
sonra karigim filtre kagidi kullanilarak siizilme islemi yapilmis ve filtre kagidinin
tizerinde kalan atiklar kurutulmasi ve analizi yapilmasi i¢in ayr1 kaba konulmustur.
Filtre kagidindan siiziilen karisgm pH dengesini saglamak i¢in 5 molarlik HCl

kullanilarak nétrleme iglemi yapilmistir.

2 hafta oda sicakliginda yaslandirma islemi yapilmistir. Sekil 4.5.te yaslandirma
sonras1t Deney 4 ve 5 de elde edilen jelin makro goriintiileri verilmistir. Karigim
safsizliklar1 gidermek amaci ile kaynatilmis saf suda 3 defa yikanma isleminin
ardindan stiziilmistiir. Stizme isleminin ardindan hacimce %80 Etanol/saf su karisima
eklenmis ve etiivde 60°C’ de 1 giin bekletilmistir. Daha sonra karigima %100 Etanol
koyulup etiivde 60 °C de 1 giin beklenilmistir. Ardindan da hacimce %70 Etanol/TEOS
icerisinde 60 °C de bekletilmistir. Tekrardan siizme islemi yapilip %100 n-heptan
igerisinde 1 giin bekletilmistir. Ardindan 90 °C de 4 saat ve 125 °C de 1 giin kurutma
islemi yapildi.

Sekil 4.5. a. Deney 4 ve b. Deney 5°de elde edilen jel goriintiileri.

Deney 6 ve 7. NaOH yerine KOH bazi ile aerojel tozu iiretimi
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Baz kaynagi degisimi ile dokiim kumu ve atik dokiim kumundan silika esasli aerojel
tozu tretimini gergeklestirilmistir. Baz kaynagi olarak kullanilan sodyum hidroksit
yerine (NaOH) Potasyum Hidroksit (KOH) ayni mol (1 mol) oranda kullanilmis ve
onceki deneylerdeki aymi parametreler kullanilarak aerojel tozu {iretilmistir.
Yaslandirma islemi Sekil 4.6.°da gosterildigi gibi etiivde 60 °C’de 1 hafta
bekletilmistir. Sekil 4.7.’de yaslandirilmaya birakilan atik dokiim kumundan elde

edilen silika aerojelin goriintiisii verilmistir.

Yagslandirilma asamasindan sonra Sekil 4.8.’de gosterildigi gibi %80 Etanol/saf su
karigima eklenmis ve etiivde 60 °C’de 1 giin bekletilmis ve ardindan hacimce %70
Etanol/TEOS ¢ozeltisi igerisinde 60°C’de bekletilmistir. Tekrardan siizme islemi
yapilip Sekil 4.9.”da gosterildigi gibi %100 n-heptan igerisinde 1 giin bekletilmistir.

Sekil 4.6. a. 60 °C’de 1 hafta yaslandirma uygulanmasi i¢in kullanilan Etiiv ve b. numunelerin etiiv igindeki
goriintiileri
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a) b)

Sekil 4.7. a) atik dokiim, b) dokiim kumu igeren aerojel yaslandirilmadan 6nceki goriintiisii.

Sekil 4.10.’da atik dokiim kumundan elde edilen silika esasli aerojelin n-heptan
ilavesinden sonraki goriintiisii (a) ve kurutma sonrasinda elde edilen (b) goriintiisii

verilmistir.

Sekil 4.8. %80 ADK’na Etanol/saf su ilave edilmis Aerojel



26

Sekil 4.10. ADK’na a. n-heptan ilavesi yapildiktan sonraki hali, b. kurutma asamasi sonrasi elde edilen silika esasl
aerojel tozlart

Deney 8 ve 9. Baz kaynagi olarak NaOH ve KOH kullanilan ¢6zeltiye Asit oraninin

etkisi incelendi.

Dokiim kumu tozuna 1 mol NaOH ve 1 mol KOH bazlari ilave edilerek hazirlanmis

cozeltiler. Sekil 4.11.”de gosterildigi gibi 1sitic1 lizerinde 3 saat boyunca karistirilmistir.
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5 molarlik HCl/siv1 ¢ozeltisi ilave edilerek nétrleme yapilmis ve yaslandirilmaya

birakilmistir. Ardindan diger deneylerdeki ayni parametreler uygulanmustir.

Sekil 4.11. D6kiim kumuna a. 1 mol KOH ve b. 1 mol NaOH bazlar1 ilave edilerek hazirlanan ¢ozeltiler

Deney 10. HCI yerine H2SO4 kullaniminin etkisi

NaOH+250ml saf su + Dokiim kumu ¢ozeltiye alinip siiziilme isleminin ardindan asit
tiriiniin  etkisini incelemek i¢in 1 molar H>SOs ilave edilip yaslandirilmaya

birakilmistir. Olusan jelin makro goriintiisti Sekil 4.12.’de gosterilmistir.

Sekil 4.12. DK’na H2SOs4 ilavesi ile olusturulan ¢ozelti

Deney 11. Deney 10’ da siizme sirasinda filtre kagidindan gecemeyen atiklarin tekrar

kazanim1 saglamak amaciyla saf su + NaOH c¢ozeltisi igerisinde 1sitic lizerinde 3 saat
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tekrar karistirma islemi yapilmistir. Karistirma islemi ardindan tekrar siiziilerek HoSO4

ilave edilerek jellestirme islemlerine gecirilmistir.

Tim Deneylerde Kullanilan parametreler asagida verilmistir;

- Karistirma stiresi (3h, 4h)

- Ogiitme (halkal1 degirmen)

- 1 saat Aktivasyon yapilmasi1 (Mekanik aktivasyon)
- Baz tiirli degistirilmesi NaOH/ KOH

- Asit tiirii degistirilmesi HC1/ H2SO4

- Asit miktar degistirilmesi 1M/5M

- Filtre kagid1 siizme atiginin tekrar kullanilmasi

4.3. Silika Esash Aerojel Karakterizasyonu

Dokiim kumu ve Atik Dokiim kumu baslangi¢c malzemesini igeren silika esasli aerojel
tozlarinin 6zelliklerinin belirlenmesi i¢in karakterizasyon islemi uygulanmistir. SEM
ve FESEM (Field Emission Scanning Electron Microscopy) ile tozlarin elementel
analizleri ve mikroyapilarinin analizi yapilmistir. Faz analizi i¢cin XRD, yapidaki
bilesiklerin ve bag tiirlerinin belirlenmesi i¢in FTIR (Fourier Transform Infrared
Spectroscopy), dogrusal olarak artan sicaklik altinda meydana gelen fiziksel
degisimler i¢cin ise Termal Analiz yontemi olan TG (Termogravimetri) ve DTA

(Diferansiyel Termal Analiz) analizleri uygulanmistir.

4.3.1. SEM analizi

Taramal1 elektron mikroskobu (SEM) goriintii ve numune analizi yapilabilme olanagi
saglar. Numune iizerinde ¢ok yiiksek biiylitmeler ve ¢oziiniirliiklerle goriintiileri bu
analiz ile elde edilebilmektedir. Numunenin elektron kaynagindan demet olarak
gonderilen elektronlar tarafindan numune boyunca taranmasi ve numune ile

etkilesimlerinin algilayici tarafindan goriintii olusturulmasi prensibine dayanir
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Bu calismada dokiim kumu ve atik dokiim kumu baslangi¢ tozlar1 ve sentezlenen slika
esaslt aerojellerin mikroyapilar1 ve elementel analizi i¢in SEM analizi yapilmistir.
50.000X biiylitmeye kadar tozlarin mikroyapisini belirlemek i¢in ¢ikilmistir. Toz
numunelerin elementel dagilimi i¢in EDS analizi yapilmistir. Elde edilen veriler

Deneysel sonuglar ve irdeleme boliimiinde verilmistir.

4.3.2. FESEM analizi

Nano boyutta olan numuneler iizerinde SEM analizi ¢ok yiliksek biiyilitmelere
cikamadig1 icin detayli olarak mikroyapi incelemede yetersiz kalabilir. FESEM analizi
cok yiiksek biiyiiklerde yiiksek c¢oziiniirliiklerde mikroyap1 goriintiileri alabilmemizi
ve EDS ile kullanildigi zaman ise daha ayrintili alan tarayabilmemizi saglayan

tekniktir.

X-151n1 kaynagindan gonderilen elektronlar, i¢cinde bulunduklari manyetik alan
sayesinde hizlandirilarak ylizeye Z seklinde tarama yapilmasi mantigina dayanir.
Dokiim kumu ve Atik dokiim kumundan tiretilmis numunelere 200.000X biiyiitmeye
kadar cikilarak inceleme yapilmistir. Elde edilen goriintiiler ve EDS analizi sonuglari

deneysel sonuclar ve irdeleme boliimiinde verilmistir.

4.3.3. FTIR analizi

Dokiim kumu ve atik dokiim kumundan sentezlenen silika esasli aerojellerin yapisinda
bulundurdugu farkli baglara ait titresim frekanslar1 6l¢iilmesi maksadi ve fonksiyonel
gruplar hakkinda bilgi sahibi olabilmek i¢in FTIR analizi ger¢eklestirilmistir. Uretilen
tozlarin analizi Perkin Elmer Spectrum Two FTIR cihaz1 kullanilarak 400-4000 ¢cm'!

dalga boyu araliginda yapilmstir.

FTIR analizi amaci analiz edilecek numunenin i¢ yapisinda bulunan baglarin titresim
hareketinde bulunmasi ile agiga ¢ikan frekanslara karsilik gelen adsorbsiyon pikleridir.
Kisa siire i¢erisinde numune sayisinin diisiik oldugu durumlarda bile sonu¢ vermesi,

genis spektrumlar vermesi ve kalibrasyon kaydinin yapilabilmesi sebebiyle giivenilir
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ve ucuz olmasi nedeniyle genis uygulama imkani saglar [41,42]. Elde Edilen FTIR

Spektrumlar1 deneysel sonuglar ve irdeleme boliimiinde verilmistir.

4.3.4. Termal analizi

Uretilen numunelerin degisen sicaklik altinda fiziksel ozelliklerindeki degisimi
O0lcmek amaci ile Termal Analiz uygulanmistir. Numunelerde olusan agirlik kayb1 ve
degisimlerini 6lgmek icin Termogravimetri (TG), olusan reaksiyonlarin endotermik,
ekzotermik olup olmadigmi ve 1s1 miktar1 degisikligini 6lgmek i¢in ise DTA

(Diferansiyel Termal Analiz), DSC (Diferansiyel Taramali Analiz) kullanilir [43].

Atik dokiim kumu ve dokiim kumundan elde edilen silika esash aerojel tozlarina
Netzsch STA 449 DTA-TG cihazi ile 10 °C/dak hizla ve 1200°C sicakliga dogrusal
yiikselecek kadar termal analiz uygulanmistir. Artan sicaklik altinda kiitlede ki degisim

deneysel sonuglar ve irdeleme boliimiinde verilmistir.

4.3.5. Faz analizi

Sentezlenen silika esasli aerojele ait faz analizini yapabilmek i¢in numunelere XRD
analizi uygulanmigtir. XRD analizi numune iizerine X 1sinlar1 gonderilmesi ve X
isinlarmi kiriimi sonucunda yansityan iginlarin cihazin veri tabanindaki verilerle

karsilastirilmasi esasina dayanir [44].

Dokiim kumundan ve atik dokiim kumundan elde edilen numunelerin faz yapisini
incelemek icin Rigaku D/MAX/2200/PC XRD cihaz1 kullanilarak dalga boyu
A=1,54056 nm olan CuKa kullanilarak tarama hiz1 1°/dk. ve tarama agis1 20, 10 ile 90°
arasinda belirlenmistir. Elde edilen XRD sonuglar1 deneysel sonuglar ve irdeleme

boliimiinde verilmistir.
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4.3.6. Bet analizi

Sentezlenen silika esasli aerojele ait yiizey alanim1 gézenek dagilimi ve boyutunu
belirlemek icin Bet analizi uygulanmistir. Teknik olarak Bet analizi, analizi
gerceklesecek numune yiizeyinin molekiiler kaplanmasi i¢in gerekli olan gaz oranini
saptayarak ve Bet izoterm denleminden faydalanarak ylizey alanini belirlenmesini
saglamaktadir. Micromeritics Gemini VII cihazi ile 77 K sicaklifinda sivi azot gazi
ortaminda adsorplama yoOntemiyle yiizey alani, gézenek hacmi ve boyut Ol¢limii

gerceklestirilir [45].



BOLUM 5. DENEYSEL SONUCLAR VE iIRDELEME

5.1. Giris

Bu ¢alismada silika kaynagi olarak dokiim kumu ve atik dokiim kumu kullanilarak sol-
jel yontemi ile silika esasli aerojel tozlar1 elde edilmistir. Elde edilen tozlarin SEM-
FESEM-EDS analizleri ile mikroyapilari, FTIR analizi ile kimyasal bag yapilari, faz
yapilart XRD ile, sicaklik degisimi ile olusan fiziksel ve kimyasal degisimler DTA
termal analiz cihazi ile, gozenek cap1 ve yilizey alam1 ise BET analizi ile

detaylandirilmistir.
5.2. Mikroyap1 Analizi

Dokiim kumundan ve atik dokiim kumundan sol jel yontemi ile elde edilmis silika
esaslt aerojel tozlarmin mikroyap1 goriintiileri SEM-FESEM-EDS analizleri ile
detaylandirilmistir. Tozlarin gézenek ve tane yapist nano boyutta oldugu i¢in yiiksek
biiylitmeler FESEM cihazi, SEM cihazina gore daha net ve detayl goriintiiler ortaya
cikarmigtir. Tablo 5.1.°de iiretimde silika aerojel tiretiminde kullanilan numune kodlari

ve parametreleri verilmistir.

Tablo 5.1. Numune Kodlar1 ve Parametreler

Numune Kodu | Parametre

D1 Dokiim Kumu + NaOH +HCI

D2 Atik Dokiim Kumu + NaOH +HCI

D3 1 saat aktive Dokiim Kumu +NaOH +HCl

D4 1 saat aktive Dokiim kumu +NaOH +5HCI

D5 1 saat aktive Atik Dékiim kumu +NaOH +5HCI
D6 Dokiim kumu +KOH-+HCI

D7 Atik Dokiim kumu + KOH+HCI1

D8 Dokiim kumu +NaOH+5HCI

D9 Dokiim kumu +KOH+5HCI

D10 Dokiim kumu + NaOH-+H,SO,4

D11 D11 Filtre Ustiinden elde edilen NaOH+H,SO,
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Sekil 5.1.’de dokiim kumu ve atik dokiim kumuna ait farkl: bliytiltmelerde (100X ve
5000X) SEM mikroyapr analizleri ve genel EDS analizleri verilmistir. Mikroyapilarda
tozlardaki aglomerasyon, toz tane boyut araliginin genis olmasi, toz sekillerinin
karmasik sekilli toz tane yapisinda olmasi1 goézlenmekle birlikte EDS analizlerinde
silika bilesimine ilave olarak atik dokiim kumunda Ca, Al, Mg, Fe ve C pikleri de tespit

edilmistir.

Sekil 5.2.a’da dokiim kumundan elde edilmis D1 (DK +NaOH-+HCI) ve b’de atik
dokiim kumundan elde edilmis D2 kodlu (ADK+NaOH +HCI) tozlarina ait farkl
biiyiiltmelerdeki (100X ve 500X) SEM mikroyap1 analizleri ve genel EDS analizleri
verilmistir. EDS analizinde silikay1 olusturan Si ve O elementlerinin yanisira tespit
edilen Na ve CI pikleri; ¢ozeltiye alma ve yaslandirma asamalarinda ilave edilen
NaOH ve HCI’ den kaynaklanmakta olup; yapilan yikama isleminin yeterli seviyede

olmadigini géstermektedir.
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ag.%
Bilesim
38.512
32.919
0.786
3.644
20.894
1.009
2.236

Spectnenl

@

(b)
Sekil 5.1. (a) DK, (b) ADK baslangi¢ malzemesine ait 100X ve 5000X biiyiiltmelerdeki SEM gériintiileri ve EDS
analizleri
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Element | ag.% Bilesim
Element ag.% 0 41.786
Bilegim Na 2.163
: O 42.204 : Si 53.962
Na 1.093 cl 2.089
Si 55.469 100.000
Cl 1.234
100.000
(@) (b)

Sekil 5.2. (a) D1, (b) D2 kodlu numunelere ait 100X ve 10000X biiyiiltmelerdeki SEM goriintiileri ve EDS
analizleri



115K

Sekil 5.3. (a) D3, (b) D4, (c)D5, (d

36

(d)

) D6, kodlu numunelere ait 100x ve 5000x biiyiiltmelerdeki SEM goriintiileri
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X1, 88868 18rnm

(h)
Sekil 5.4. (e) D7, (f) D8, (g) D9 ve (h) D10 kodlu numunelere ait 100x ve 5000x biiyiiltmelerdeki SEM goriintiileri

Sekil 5.3.’de sirasiyla (a) D3 kodlu 1 saat aktive Dokiim Kumu +NaOH +HCI, (b) D4
kodlu 1 saat aktive Dokiim kumu +NaOH +5HCI, (¢) D5 kodlu 1 saat aktive Atik
Dokiim kumu +NaOH +5HCI, (d) D6 kodlu Dokiim kumu +KOH+HCI (e) D7 Atik



38

Dokiim kumu + KOH+HCI, (f) D8 Dokiim kumu +NaOH+5HCI, (g) D9 Dokiim kumu
+KOH+5HCI, (h) D10 Dokiim kumu + NaOH+H2SO4 tozlarinin farkli bitytlitmelerdeki
(100X ve 5000X) SEM goriintiileri verilmistir.

SEM goriintiilerine genel olarak bakildiginda toz tane boyut araliginin genis olmasi,
toz sekillerinin karmasik sekilli toz tanelerine sahip olmasi ve tane boyutunun nano
seviyelerde olmasi sebebinden dolay1 aglomerasyon gézlemlenmistir. Silika aerojel
iiretim kademelerinin son asamasi olan atmosferik sartlarda kurutmadan sonra liretilen
toz partikiillerinin mikroyapilart incelenmis tiim {iretilen tozlara &giitme islemi
uygulanmamistir. Tozlarin diisiik biiyliltmelerde farkli tane boyut araliginda

gbzlenmesinin sebebi bu duruma dayanmaktadir.

Oncelikle Sekil 5.4.’te dokiim kumu baslangi¢ tozlarmm 50.000X ve 200.000X
biiyliltmelerde FESEM goriintiilerinde incelenmis olup; islem gérmemis baslangic
tozunun keskin koseli, genis tane boyut araliginda degisen toz yapisina sahip oldugu
goriilmektedir. Mevcut baslangi¢ tozunun silika esashi aerojel iiretim asamalarindan

sonraki yapis1 da detaylandirilacaktir.

Atik Dokiim kumu baslangi¢ tozlarmin 50.000X 200.000X biiyiiltmedeki FESEM
mikroyap1 goriintiisii Sekil 5.5.’te dokiim kumu ve atik dokiim kumuna ait EDS

sonuclar ise sirasi ile Sekil 5.6.ve Sekil 5.7.’de verilmektedir.



8/11/2020 HV EE WD spot | det | mode pre : [E—1 pm JE—
4:39:19PM | 15.00kV | 50000x | 10.2mm | 3.0 | ETD | SE | 8.81e-4 Pa SARGEM

det | mode pressure — 400 nm ————

128 PM | 15.00 kV | 200 000 x .2mm 3u.0 ETD | SE 8.81e-4 Pa SARGEM
(b)
Sekil 5.5. Dokiim kumu baslangi¢ tozunun (a) 50.000X (b) 200.000X biiyiiltmelerdeki FESEM goriintiileri.

8/11/2020 HV mag [

39
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HV mag [] b} spot det e ] —2 g —

15.00kV | 50000 x | 10.1 mm | 3.0 § SARGEM

8/11/2020 HV mag [ WD det | mode I e 400 nm ——
4:24:30 PM | 15.00kv | 200000 x | 10.1mm | 3.0 | ETD | SE | 2.59% SARGEM

(b)
Sekil 5.6. Atik dokiim kumu baglangi¢ tozunun (a) 50.000X (b) 200.000X biiyiiltmelerdeki FESEM goriintiileri.
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C 49.36
0 34.85
Al 1.04
Si 12.87
Ca 0.52
Fe 1.36

Sekil 5.8. Atik dokiim kumu baslangic tozuna ait FESEM gériintiisii ve EDS analizi

DK ve ADK’ na ait SEM-EDS mikroyap: analizlerinde tespit edilen elementler
FESEM-EDS analizinde de tespit edilmistir. Atik dokiim kumunun FESEM-EDS
analizindeki C elementi tozlar1 incelemek i¢in kullanilan karbon banttan
kaynaklanmaktadir. D1 kodlu (Dokiim Kumu+NaOH-+HCI) tozlarin 50.000X ve
200.000X biiyiiltmelerdeki FESEM mikroyapilar1 goriintiileri Sekil 5.8., EDS

sonuclari ise Sekil 5.9.’da verilmistir.



8/11/2020 V mag [ C det > D Z‘l’lm
4:31:27 PM | 15.00kV | 50000x | 10.2mm | 3.0 | ETD | SE | 1.41e-3 Pa SARGEM

8/11/2020 HV mag [ \ pot. | de | pres E—T,Y) e —
4PM | 15.00 kv | 200000 x | 10.2 mm | 3.0 SARGEM

(b)
Sekil 5.9. D1 kodlu tozun (a) 50.000X (b) 200.000X biiyiiltmelerdeki FESEM goriintiileri.

42
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LOUKT
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d a

0.00K*
0.00 1.00 2.00 3.00

Element ag.% Bilesim

@) 58.19
Na 0.14
Si 40.59
Cl 1.08

Sekil 5.10. D1 kodlu tozun FESEM-EDS analizi

D1 kodlu numuneye ait FESEM sonuglarina bakildigi zaman, toz tane boyutunun nano
seviyede oldugunu farkli biiylitmelerde yapilan incelemeler gostermektedir. Yiizeyin
stingerli yapiya sahip oldugu gozlemlenmektedir. EDS sonuglarina baktigimiz zaman
%58.19 O ve % 40.59 Si elementlerinin yapida bulundugu gozlemlenmektedir. Sol-jel
asamalari sirasinda NaOH ve HCI den yapiya gegen Na ve Cl’nin distile su ile yapidan

miimkiin oldugunca uzaklagtig1 goriilmektedir.

D2 Kodlu (Atik Dokiim kumu + NaOH +HCI) tozun 50.000X ve 200.000X
biiylitmelerde FESEM mikroyap1 goriintiileri Sekil 5.10., EDS sonuglar ise Sekil

5.11.°de verilmistir.



B
HV mag [ spot | det | mode et | ——

15.00kV | 50000x | 10.0mm | 3.0 | ETD | SE 3.06e- SARGEM

8/11/2020 1Y mag [ WD spot | det n prr { — 400 nm —
4:00:19PM | 15.00 kv | 200 000 x | 10.0 mm | 3.0 SE 3.06e-4 Pa SARGEM

Sekil 5.11. D2 tozunun a) 50.000x (b) 200.000x biilyiitmelerdeki FESEM goriintiileri

44
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Si

Element

ag.% Bilesim
@) 59.12
Na 0.49
Si 39.34
Cl 1.05

Sekil 5.12. D2 kodlu numunenin FESEM-EDS analizi

D2 kodlu numuneye ait FESEM sonuglarina bakildiginda aglomerasyona ragmen toz

tane boyutlarinin nano seviyelerde oldugu gozlemlenmistir. EDS sonuglarinda 9%59.12

O ve % 39.34 Si elementlerinin yapida bulundugu bunlarin yani sira sol-jel asamalari

sirasinda NaOH ve HCl ilavelerinden yapiya gegen Na ve Cl’nin distile su ile yikama

islemlerinden sonra yapidan miimkiin oldugunca uzaklastirildigi goriilmektedir.

1 saat aktivasyon yapilmis D4 (1 saat Aktive dokiim kumu +NaOH+5HCI) kodlu

numunenin 50.000X ve 200.000X biiytiltmelerde mikroyap: goriintiileri Sekil 5.12.,

EDS sonuglari ise Sekil 5.13.’de verilmistir.



8/11/2020 HV mag [] spot € 5 —2m
3:36:54 PM | 15.00 kV | 50 000 x 2mm | 3.0 3.74e- SARGEM

8/11/2020 HV nag [J WE ot | ssure T, ) P —

] sp .

3:40:11PM | 15.00kV | 200 000 x | 10.2mm | 3.0 | E S 3.50e-4 Pa SARGEM
(b)

Sekil 5.13. D4 tozunun a) 50.000x (b) 200.000x biiyiitmelerdeki FESEM goriintiileri

46
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0.00KL=

0.00 1.00 2.00 3.00

Element ag.% Bilesim

@) 46.97
Na 7.51
Si 39.40
Cl 6.11

Sekil 5.14. D4 tozunun FESEM-EDS analizi

D4 kodlu numuneye ait FESEM sonuglarina bakildig1 zaman, aglomerasyona ragmen
toz tane boyutunun nano seviyede oldugu EDS sonuglarina bakildiginda %46.97 O ve
% 39.40 Si elementlerinin yapida bulundugu gozlemlenmektedir. Sol-Jel asamalari
sirasinda kullanilan HCI miktarinin artis1 yapida Na ve Cl miktarin arttirdig: ve distile

su ile yikamanin yetersiz kaldigin1 da EDS analizi gostermektedir.

1 saat aktivasyon yapilmig D5 (1 saat Aktive atik dokiim kumu +NaOH+5HCI) kodlu
numunenin 50.000X-200.000X biiyiiltmelerdeki mikroyapr goriintileri Sekil 5.14.,
EDS sonuglari ise Sekil 5.15.’de verilmistir.



HV mag [] WD spot i mode pressure —2 gm —

15.00kV | 50 000 x | 10.2 mm | 3.0 SE | 4.29e-4 Pa SARGEM

_ - 2 e 5 e 2
8/11/2020 V r O W spot | de e D — 400 nm —————
3:26:02PM | 15.00kV | 200000 x | 10.2 mm | 3.0 S 4.01e-4 Pa SARGEM

Sekil 5.15. D5 tozunun a) 50.000x (b) 200.000x biiyiiltmelerdeki FESEM gériintiileri

48
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Sekil 5.16. D5 kodlu tozun FESEM-EDS analizi

D5 kodlu atik dokiim kumundan elde edilen numuneye ait FESEM mikroyapi
analizinde aglomerasyona ugramis nano seviyede toz tane boyutu EDS sonuglarinda
%46,77 O ve %26,07 Si elementlerinin yapida bulundugu gozlemlenmektedir. Sol-jel
asamalar1 sirasinda kullanilan HCl miktarmin artisina ragmen, D4 kodlu dokiim
kumundan elde edilen numuneye gore Na ve Cl % oranlar1 daha diisiik tespit edilmistir.

Yikama isleminin bu bilesimde daha basarili sonu¢lanmustir.

Sodyum Hidroksit yerine Potasyum Hidroksit igeren D6 (dokiim kumu +KOH+HCI)
kodlu numunenin 50.000X-200.000X biiyiiltmelerde mikroyap1 goriintiileri Sekil
5.16., EDS sonuglari ise Sekil 5.17.’de verilmistir.



8/11/2020 Ty mag [J | ot | det —— e —

2

48PM | 15.00kV | 50000 x | 10.1 mm .0 3.50e-4 Pa SARGEM

ag [ ' ND 0 det | mode [ re —400 nm ———

15.00 kv 000 x mm | 3.0 |ETD | SE |3.27e SARGEM
(b)
Sekil 5.17. D6 kodlu tozun a) 50.000x (b) 200.000x biiyiiltmelerdeki FESEM goriintiileri
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Sekil 5.18. D6 kodlu tozun FESEM-EDS analizi

D6 kodlu numuneye ait FESEM sonuglarina bakildiginda toz tane boyutundaki nano
seviye, aglomere olmus toz taneleri 200.000X biiyiiltmedeki cok net olmayan
mikroyapida toz boyutundaki azalan yondeki degisim dikkat ¢ekmekte olup; EDS
analizi sonuglaria gore ag. %54,39 O ve %44,51 Si elementlerinin yapida bulundugu
gbzlemlenmektedir. Yapi icerisinde NaOH yerine kullanilan KOH’tan dolay1 K piki
tespit edilmigstir. Saf su ile yapilan distile isleminin miimkiin oldugunca yapidan K ve

CI’nin uzaklastirdig1 gézlemlenmistir.

Sodyum Hidroksit yerine Potasyum Hidroksit igeren D7 (Atik dokiim kumu
+KOH+HCI) kodlu numunenin 50.000X ve 200.000X biiyiiltmelerde mikroyap1
goriintiileri Sekil 5.18., EDS sonuglari ise Sekil 5.19.’da verilmistir.



S 2 =

8/11/2020 HV mag [ WD spot [ det [ mode pressure [ — 2 ym ———
2:40:20PM | 15.00kV | 50000 x | 10.0 mm | 3.0 | ETD | SE | 9.01e-4 Pa SARGEM

(b)
Sekil 5.19. D7 kodlu tozun (a) 50.000x (b)200.000x biiyiiltmelerdeki FESEM gériintiileri

52



53

0.00 1.00 2.00 3.00

Element ag.%
C 38.88
o] 40.24
Si 19.87
Cl 0.39
K 0.63

Sekil 5.20. D7 kodlu tozun FESEM-EDS analizi

D7 kodlu numuneye ait FESEM sonuglarina bakildiginda toz tane boyutunun nano
seviyede oldugu, toz boyutunun nano seviyede olmasindan dolay1 yer yer aglomere
olmus tanelere rastlanilmaktadir. EDS sonuglarina gore ag. %40,24 O ve %19,87 Si
elementlerinin yapida bulundugu gézlemlenmektedir. Yap1 icerisinde NaOH yerine
kullanilan KOH’ den dolay1 K piki tespit edilmekle birlikte; saf su ile yapilan distile
isleminin  miimkiin olduk¢a yapidan K ve Cl elementlerini uzaklastirdig:

gozlemlenmistir.

D8 (Dokim kumu +NaOH+5HCI) kodlu numunenin 50.000X-200.000X
bliyiiltmelerde mikroyap1 goriintiileri Sekil 5.20., EDS sonuglart ise Sekil 5.21.°de

verilmistir.
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Sekil 5.22. D8 kodlu tozun FESEM-EDS analizi

D8 kodlu (Dokiim kumu +NaOH+5HCI) numuneye ait FESEM sonuglari, nano
boyutta, genis tane dagilimina sahip gézenekli ve aglomere olmus yapiya sahip oldugu
gbozlemlenmektedir. Distile su ile yapilan yikama islemleri ile yapida istenmeyen
ilavelerin uzaklastigini gostermektedir. Tespit edilen C piki kullanilan karbon banttan

kaynaklanmaktadir.

D9 (Dokim kumu +KOH+5HCI) kodlu numunenin 50.000X ve 200.000X
biiylitmelerde mikroyap1 goriintiileri Sekil 5.22., EDS sonuclart ise Sekil 5.23.°de
verilmistir. Toz tane boyutunun biiyiik olmasi tozun kurutma asamasindan sonra
ogiitme islemine tabi tutulmasindan kaynakli oldugu disiintilmektedir. Asit
konsantrasyonunun artmasi nedeni ile standart uygulanan kaynar su ile 3 defa yikama

isleminin mevcut toz iginde yetersiz kaldig1 belirtilebilir.
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Sekil 5.24. D9 kodlu tozun FESEM-EDS analizi

Asit kaynagi degistirilerek elde edilmis D10 (Dokiim kumu +NaOH+H>SO4) kodlu
numunenin 50.000X-200.000X biiyiiltmelerdeki mikroyapr goriintileri Sekil 5.24.,
EDS sonuglar ise Sekil 5.25.de verilmistir. Yapilan incelemelerde hem kullanilan
asite hem de baza ait bilesenlerin toz tanelerinden yeterince uzaklastirilamadigi tespit

edilmistir.

DI1 kodlu tozun (filtre edilmis D10 atigindan elde edilmis) 50.000X-200.000X
biiyiiltmelerde mikroyap1 goriintiileri Sekil 5.26., EDS sonuclar1 ise Sekil 5.27.de
verilmistir. D11 kodlu numuneye ait FESEM sonuglarina bakildiginda toz tane
boyutunun nano seviyelerde oldugu, aglomere olan tozlarin kiiresel tane sekline sahip
oldugu toz boyut dagilimimin daha homojen oldugu belirtilebilir. EDS sonuglarina
gore ise ag. %52,86 O ve %47,14 Si elementlerine ait piklerin yapida bulundugu
gbzlemlenmektedir. Distile su ile yapilan yikama islemleri ile yapida istenmeyen

ilavelerin uzaklastig1 da tespit edilmistir.
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Sekil 5.26. D10 kodlu tozun FESEM-EDS analizi

Mermer, N.K., yapmis oldugu ¢alismada ugucu kiil, taban kiilii ve kumdan elde ettigi
silika aerojellerin SEM mikroyap1 analizini 100x, 1000x, 2500x, 5000x biiylitmelerde
incelemistir. Tane boyutunun homojen olmadigini, koseli tane yapisina, taneler

arasinda topaklanmalarin oldugunu belirlemistir [46].

Cok ve ark. yapmis olduklar1 ¢calismada %20 MTES, %20 MEMO, %20 TMCS, % 20
MTMS sililasyon ajanlarini ig¢inde barindiran silika aerojelleri incelemistir. Genis

gdzenekli ve iri taneli nano boyutta goriiniim elde etmistir [36].

Shewale ve arkadaslart TCMS ve HDMZ modifikasyon ajanlar1 kullanarak yapmis

oldugu calismada, nano boyutta ve yiiksek gézenekli mikroyap1 saptamistir [39].
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Sekil 5.28. D11 tozunun FESEM-EDS analizi

Sarag, perlit, kuvars, pomza, soda sisesi, pencere cami hammaddelerinden tirettigi
silika aerojeller de siingerimsi yap1 ve delikli gozenekler saptamistir. Ayn1 zamanda
distile su ile yikama islemiyle yapida istenmeyen ilavelerin uzaklastirma isleminin

yetersiz kaldig1 veriler de elde etmistir [47].

Mevcut calismada elde veriler ve literatiirdeki bilgilerle karsilastirildigi zaman elde

edilen verilerin kabul edilebilir oldugunu belirtebiliriz.

5.3. FTIR Analizi

Dokiim kumu ve atik dokiim kumundan {iretilen silika esasli aerojel tozlarinin
yapisinda bulundurdugu farkli baglara ait titresim frekanslar1 6l¢lilmesi maksadr ile
fonksiyonel gruplar hakkinda bilgi sahibi olabilmek i¢in FTIR analizi
gergeklestirilmistir. Spektrum 400-4000 cm™ dalga boyu araliginda yapilmistir.400-
4000 cm™! dalga boyu arasindaki bu bélge kiiciik degisiklerin yasandig1 parmak izi
bolgesidir. Numune kodlar1 ve her numunede olusan piklerin tiirii ve dalga boylari

Tablo 5.2°de gosterilmektedir.



Tablo 5.2. Silika aerojel tozlarina ait FTIR dalga boyu degerleri
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Kodlar
D1
D2
D4
D5
D6
D7
D8
D9

Si-O-Si Asimetrik Pik  Si-O-Si Simetrik Pik ~ O-H Adsorbsiyon Pik

1067
1067
1066
1069
1069
1067
1060
1060

450
450
451
451
449
447
441
440

1633
1630
1631
1635
1632
1635
1631
1638

Si-C Pik
965 -796-696
965-796
960-796
797
973-799
966-798
955-793
965-793

Sekil 5.28.’de D1 kodlu numuneye yapilan FTIR analizi sonuglar1 verilmistir. 1067

cm! de olusan asimetrik ve 450 cm™ ‘de baglanan simetrik Si-O-Si baglanmalari

dolayis1 ile belirgin ve gii¢lii pik olusmaktadir. Si-O-Si piklerinin olugmasi sililasyon

ajant olarak kullanilan TEOS’dan -Si-CHs gruplarinin aerojel ylizeyine gectigini

gostermektedir. Titresimden dolayr Si-C pikleri meydana gelmistir. 1640 cm™’de

fiziksel olarak emilen su dolayis1 ile -O-H baglar1 olusmustur. Yiizeyde tutunan ve

gozeneklerin i¢ine niifuz eden su -OH baglarinin olusum kaynagidir. FTIR analizinde

olusan piklerin siddeti baglarin kuvvetli olusu ile dogru orantilidir.

1

% Gegirgenlik

20

20

$i-0-Si

T
4000 3000

T T
2000 1000

Dalga sayisi cm”

Sekil 5.29. D1 Kodlu numuneye ait FTIR Analizi
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Sekil 5.30. D2 kodlu numuneye ait FTIR analizi
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Sekil 5.31. D4 kodlu numuneye ait FTIR analizi

Sekil 5.29. D2 kodlu numuneye ait FTIR analizi sonuglar verilmistir. 1630 cm™’de O-
H ag piki, 1067 ve 450 cm™’de belirgin ve giiclii Si-O-Si bag pikleri, 965 ve 796 cm™
Pde Si-C ag pikleri olusmaktadir.

Sekil 5.30. D4 kodlu numuneye ait FTIR analizi sonuglar verilmistir. 1631 cm™’de O-
H ag piki, 1066 ve 451 cm™’de belirgin ve giiclii Si-O-Si bag pikleri, 960 ve 796 cm™
Pde Si-C ag pikleri olusmaktadir.
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Sekil 5.32. DS kodlu numuneye ait FTIR analizi
Sekil 5.31.’de D5 kodlu numuneye ait FTIR analizi sonuglar1 verilmistir. 1635 cm™*de

O-H ag piki, 1069 ve 449 cm™’de belirgin ve gii¢lii Si-O-Si bag pikleri, 797 cm™’de
Si-C ag pikleri olusmaktadir.
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Sekil 5.33. D6 kodlu numuneye ait FTIR analizi

Sekil 5.32. D6 kodlu numuneye ait FTIR analizi sonuglar1 verilmistir. 1632 cm™’de O-
H ag piki, 1069 ve 447 cm™’de belirgin ve giiclii Si-O-Si bag pikleri, 973 ve 799 cm™
Pde Si-C ag pikleri olusmaktadir.
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Sekil 5.34. D7 kodlu numuneye ait FTIR analizi

Sekil 5.33. D7 kodlu numuneye ait FTIR analizi sonuglar1 verilmistir. 1635 cm™’de O-
H ag piki, 1069 ve 447 cm™!"de belirgin ve giiclii Si-O-Si bag pikleri, 973 ve 799 cm™
de Si-C ag pikleri olusmaktadir.
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Sekil 5.35. D8 kodlu numuneye ait FTIR analizi

Sekil 5.34. D8 kodlu numuneye ait FTIR analizi sonuglar1 verilmistir. 1638 cm™’de O-
H ag piki, 1060 ve 440 cm™"de belirgin ve giiclii Si-O-Si bag pikleri, 965 ve 793 cm’
Pde Si-C ag pikleri olusmaktadir.
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Sekil 5.36. D9 Kodlu numuneye ait FTIR analizi

Sekil 5.35. D9 kodlu numuneye ait FTIR analizi sonuglar1 verilmistir. 1638 cm™’de O-
H ag piki, 1060 ve 440 cm™’de belirgin ve giiclii Si-O-Si bag pikleri, 1390 ve 1445
cm™”de C-H bag piki, 965 ve 796 cm™’de Si-C ag pikleri olusmaktadir.

Getir, TMOS baglangic malzemesi ve farklt miktar ve derisimde CH3COOH asit
ilavesi yapilarak elde ettigi silika aerojel calismasinda 3440 ve 1630 cm™' dalga
boylarinda O-H adsorbsiyon pikini, 1098 cm™ dalga boyunda Si-O-Si asimetrik
bandini, 803 cm™! dalga boylarinda Si-O-Si simetrik band1 ve 471cm™! dalga boyunda
Si-O-Si ag bandini saptamistir. Yapilan FTIR analizi ile mevcut ¢calismadaki degerler

yakinlik gostermektedir [34].

Enes, TEOS baslangi¢c malzemesi ile HCI Asit katalizoriinii sabit tutup KOH, NaOH,
NH4OH baz katalizorlerini kullanarak yapmis oldugu calismada, KOH bazi
kullanilarak elde edilen N1 kodlu numunenin FTIR analizi sonucunda 1072 cm™! dalga
boyunda Si-O-Si Asimetrik bandi, 794 cm™! dalga boyunda Si-O-Si Simetrik bandi,
440 cm! dalga oyunda Si-O-Si ag bandini, 3448-1643 cm™' dalga boylarinda ise -OH
adsorbsiyon bandini saptamisti. NaOH bazi kullanilarak elde edilen N2 kodlu
numunede ise 1072 cm™' dalga boyunda Si-O-Si Asimetrik bandi, 794 cm™! dalga
boyunda Si-O-Si Simetrik bandi, 447 cm™ dalga oyunda Si-O-Si ag bandini, 3494-
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1643 cm' dalga boylarinda ise -OH adsorbsiyon bandini saptamistir. Mevcut

calismada bu verilere yakin degerler elde edilmistir [35].

Cok ve arkadasi iki asamali sililasyon ile sentezledikleri hidrofobik silika aerojelde
788cm™ Si-O-Si simetrik bandi, 1084cm™ Si-O-Si asimetrik bandi, 2980cm™ C-H
adsorbsiyon bandini, 840 ve 1250cm™ dalga boylarinda Si-C bandini tespit etmistir.

Mevcut ¢alismada bu verilere yakin degerler elde edilmistir [36].

Shewale yapmis oldugu calismada silika aerojel iizerine sililasyon ajanlari olan
HDMZ ve TMCS etkisini inceledigi ¢calismada 2950 ve 1400cm™ C-H adsorbsiyon
bandini, 1260 ve 850cm™ Si-C bandini, 3500 ve 1600 cm™ O-H adsorbsiyon bandini,
1100 ve 800 cm™ dalga boylarinda ise giiglii asimetrik ve simetrik Si-O-Si baglarm
tespit etmigti. TMCS kullanarak modifiye edilen numunelerde HDMZ ile olan
numunelere gore daha kuvvetli baglar olusturdugunu saptamistir. Mevcut ¢alismada

bu verilere yakin degerler elde edilmistir [39].

Sarag, yapmis oldugu g¢alismada perlit, kuvars, pomza, zeolit, pencere cami, soda
sisesi, borcam hammaddelerden iiretmis oldugu silika esasli aerojel tozlarinda 1024-
1078 cm™ boylar1 arasinda Si-O-Si asimetrik piki, 435-457 cm’! arasinda Si-O-Si
simetrik pikini, (785-796) ve (958-965) cm™! dalga boylar1 arasinda Si-C piki, 1635-
1745 cm™' dalga boylar1 arasinda O-H adsorbsiyon piki, 1322-1365 dalga boylarinda
ise C-H pikini tespit etmistir [47].

Literatiirde gosterilen veriler incelendigi takdirde mevcut calismada elde edilen
verilerin literatiirde var olan verilerle yakinlik gosterdigini gorebiliriz. Bu yakinlik da
bize atik dokiim kumu ve dokiim kumundan silika esasli aerojel bag yapisinin

saglandigini1 gosterir.
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5.4. Termal Analiz

Atik dokiim kumu ve dokiim kumundan elde edilen silika esasli aerojel tozlarina TG
cihazi ile 10 °C/dak hizla ve 1200°C sicakliga kadar termal analiz uygulanmistir.

Sicaklik ve agirlik kaybi arasindaki degisim ve DTA analiz sonuglari incelenmistir.
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Sekil 5.37. D1 kodlu numuneye ait a. TG grafigi, b. DTA grafigi

D1 Kodlu numuneye ait TG-DTA analiz grafigi Sekil 5.36.’da verilmistir. 30-200 °C
araliginda yiizeyde bulunan fiziksel sularin uzaklastirilmasindan kaynaklanan agirlik
kayb1 gozlemlenmistir. 250 ile 1100 °C araliginda birka¢ adimda gerceklesen

dekompozisyon sebebi ile agirlik kayb1 yasanmustir.
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Sekil 5.38. D2 kodlu numuneye ait a. TG grafigi, b. DTA grafigi
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D2 kodlu numuneye ait a. TG analiz grafigi b. DTA egrisi Sekil 5.37.’de verilmistir.
0-180 °C araliginda ylizeyde bulunan fiziksel sularin uzaklagtirilmasindan
kaynaklanan agirlik kayb1 gézlemlenmistir. 1200 °C sicakligina kadar artan sicaklikla
beraber agirlik kayb1 devam etmistir. 58 °C’de su molekiillerinin uzaklagsmasindan

kaynakli endotermik pik gozlemlenmistir. Toplam %14 agirlik kayb1 olmustur.
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Sekil 5.39. D4 kodlu numuneye ait a. TG, b. DTA grafigi
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Sekil 5.40. D5 Kodlu numuneye ait a. TG, b. DTA grafigi

D4 kodlu numuneye ait a. TG analiz grafigi b. DTA egrisi Sekil 5.38.’de verilmistir.
D5 kodlu numuneye ait a. TG analiz grafigi b. DTA egrisi Sekil 5.39.’da verilmistir.
0-200 °C araliginda yiizeyde var olan kristal suyun uzaklastirilmasindan kaynakli
agirlik kaybi1 gozlemlenirken. 0-1200 °C araliginda artan sicaklikla dogru orantili
olarak agirlik kayb1 devam etmistir. %15 toplam agirlik kayb1 olmustur. 58 °C’de su

molekiillerinin uzaklasmasindan kaynakli endotermik pik gozlemlenmistir.
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Sekil 5.41. D6 Kodlu numuneye ait a. TG, b. DTA grafigi
D6 kodlu numuneye ait a. TG analiz grafigi b. DTA egrisi Sekil 5.40.’da verilmistir.
0-190°C araliginda yiizeyde var olan kristal suyun uzaklastirilmasindan kaynakli %12
agirlik kaybi, 200-1200 °C metil gruplarinin dekompozisyonunun sonucunda %13
agirlik kaybr olmustur. 61 °C de su molekiillerinin uzaklasmasindan kaynakli
endotermik pik, 1013 °C’de olusan endotermik pikin sebebi metil gruplarinin

dekompozisyonundan kaynakli olabilir.
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Sekil 5.42. D7 Kodlu numuneye ait a. TG, b. DTA grafigi

D7 kodlu numuneye ait a. TG analiz grafigi b. DTA egrisi Sekil 5.41.’de verilmistir.
0-150 °C arasinda su molekiillerinin uzaklastirilmasindan kaynakli gozlemlenmistir.

200-1200 °C arasinda artan sicakliklara dogru orantili olarak agirlik kaybi1 olmustur.
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70 °C’de su molekiillerinin buharlasmasindan kaynakli endotermik pik olustugu

gbzlemlenmistir.
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Sekil 5.43. D8 Kodlu numuneye ait a. TG, b. DTA grafigi

D8 kodlu numuneye ait a. TG analiz grafigi b. DTA egrisi Sekil 5.42.’de verilmistir.0-

180 °C araliginda yiizeyde bulunan kristal suyun uzaklastirilmasi sebebi ile %18

agirlik kayb1 ve 112 °C de suyun uzaklastirilmasindan kaynaklanan endotermik pik

gozlenmistir. 180 °C’den 1200 °C kadar agirlik kayb1 %7 azalarak devam etmistir.
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Sekil 5.44. D9 Kodlu numuneye ait a. TG, b. DTA grafigi

D9 kodlu numuneye ait a. TG analiz grafigi b. DTA egrisi Sekil 5.43.’de verilmistir.

0-400°C araliginda su ve ¢oziiciilerin uzaklastirilmasindan kaynakli hizli bir agirlik

kaybi1, 400-1200 °C araliginda ise metil gruplarin dekompozisyonu sonucunda agirlik
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kayb1 gdzlemlenmistir. 112 °C de suyun uzaklastirilmasindan kaynaklanan endotermik

pik gozlenmistir.

Hilonga ve ark. izopropanol bazli TMCS ile modifiye edilmis silika aerojel iizerinde
yapmis olduklar1 TG-DTA analizinde; 200 °C'ye kadar gozlenen agirlik kaybi, artik
¢oOziicinlin ve su molekiillerinin aerojelden buharlasmasindan kaynaklanmakta
oldugunu ve 450 °C sicaklikta agirliktaki keskin diisiisiin aerojelde bulunan organik
gruplarin (CH3) termal ayrigsmasina baglanabilecegini ve DTA egrisindeki iki keskin
ekzotermik pikin dikkate alinarak, yiizey metil gruplarinin oksidasyonu dogrulanabilir

oldugunu ortaya koymustur [48].

Sarag, kuvars malzemesinden irettigi silika aerojel {iizerinde yaptigi TG-DTA
analizinde; 200 °C ye kadar su molekiillerinin uzaklagtirilmasi sebebinden agirlik
kayb1, 250-1000 °C ye kadar metil gruplarinin dekompozisyonundan kaynakli belirgin
bir agirlik kaybi, 855 °C de -CH3 gruplarinin oksidasyon kaynakli ekzotermik pik
gbzlemlemistir [40].

Shewale ve ark. ise iirettikleri aerojel i¢inde bulunan kristal suyun uzaklagmasi sebebi
ile 400 °C ye kadar agirlik kayb1 ve -CH3 gruplarinin dekompozisyonundan kaynakli
450 °C’de ekzotermik piklerin olustugunu gézlemlemistir [39].

5.5. Faz Analizi

Dokiim kumundan ve atik dokiim kumundan elde edilen numunelerin faz yapisini
incelemek i¢in XRD analizi uygulanmistir. Dalga boyu A=1,54056 nm olan CuKq
kullanilarak tarama hiz1 1°/dk. ve tarama agis1 20, 10 ile 90° arasinda belirlenmistir.
Silika hammadde kaynagi olarak kullanilan dokiim kumu ve atik dokiim kumuna

uygulanan XRD analiz sonuglar1 Sekil 5.44.” de verilmistir.



73

14000

Sio2 10000

12000 4

8000
10000 4

8000 4 6000

Siddet
Siddet

6000 §
4000

4000 {
sio2 si0z si02
2000 4 I $i02 20004 J caco3 5i02
aco3
) llllllhl.l hagd .J\l‘llllll‘ A hapa
2 i 60 10 60 80
28

80 2‘0
28

a b

Sekil 5.45. a. Dokiim kumu ve b. Atik dokiim kumu baslangi¢ malzemesine ait XRD analizi

Dokiim kumu baslangic malzemesine yapilan XRD analizi sonucunda yapida
tamamen SiO> pikleri gdzlemlenirken, atik dokiim kumu baslangic malzemesine

yapilan analizde ise SiO: piklerinin yanmi siwra 2[] =29,39 °’de CaCOs pikleri

gbzlemlenmistir.

Dokiim kumu ve atik dokiim kumlariyla hazirlanan (a) D1, (b)D2, (c¢)D3, (d)D4,
(e)D5, (HD6, (g)D7, (h) D8, (1) D9 (i) D10 kodlu numunelere ait tozlarin XRD

analizleri Sekil 5.45.’de verilmistir.
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Sekil 5.45.°de verilmis olan XRD analizi goriintillerine bakildiginda
20 = 2040 araliginda genis SiO; pikleri gozlemlenmistir. f) D6 kodlu numune disinda
kalan tim numunelere genel olarak bakildig1 zaman tuz pikleri olan NaCl, KCl,
NaySOq4 pikleri gozlemlenmistir. Asit derisimin arttirarak hazirlanan D4, D5, D9 kodlu
numunelerde daha siddetli pikler gozlemlenmistir. Yikama isleminin yetersiz
kalmasindan dolay1 ortaya ¢ikan bu piklerin giderilmesi i¢in daha fazla distile su ile

yikama islemi yapilmasi gerekmektedir.

Sarag, yapmis oldugu calismada perlit, kuvars, pomza zeolit, pencere cami
hammaddelerden iiretmis oldugu silika esasli aerojel tozlarinda yaklasik olarak 22-
23°’de amorf yap1 gozlemlerken 31 ve 45°’de NaCl kaynakli pikler tespit etmistir [47].
Shen ve arkadaslarinin atmosferik kurutma ile hazirladig: silika aerojel’de ise 22°°de
amorf silika 32 ve 46 ° de NaCl piklerine rastlanmistir [47]. Baslangi¢c malzemesi
olarak SiCls kullanan Zhou ve arkadaslar1 23.2°’de amorf silika yapisina rastlanmistir

[48].

5.6. BET Analizi

BET analizi toz veya kat1 halde olan numunelerin yiizey alani, gdzenek boyutu
gozenek tiirii ve gozenek dagiliminin fiziksel adsorbsiyon yontemiyle diisiik basing
altinda yiiksek ¢oziiniirliik ile tespit edilmesini saglar. Bet cihazi analizi yapilacak
numunenin yilizeyinin molekiiler tabanca vasitasiyla kaplanmasi i¢in gerekli olan gaz

miktarinin hesaplanip “Brauner ve Emmet ve Teller” teorisi ile ylizey alani hesabi

yapar.

Bu ¢aligmada ortalama tane boyutu, yiizey alan1 ve gozenek c¢ap1 ve hacmi hakkinda

fikir sahibi olmak amaciyla D5 kodlu toza BET analizi uygulanmistur.

Analiz sonucunda elde edilen veriler Tablo 5.3.’de verilmistir. Tablodaki veriler
incelendiginde yiizey alaninin daha onceden yapilan silika aerojel ¢aligmalarina

kiyasla diistik oldugunu, gézenek ¢apinin ve hacminin verilere yakin oldugunu ayrica
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gbzenek tiiriiniin mezogdzenek oldugunu sdyleyebiliriz. Getir S., calismasinda

kurutma sicakliginin arttik¢a aerojelin yiizey alaninin azaldigini belirtmistir [34].

Tablo 5.3. D5 kodlu toza ait BET analiz verileri

Bet Yiizey Alani (m?/g) 7,9124
Langmuir Yiizey Alan1 (m?/g) 36,7664
BJH Adsorbsiyon Yiizey Alani (m?/g) 15,9529
Adsorbsiyon Toplam G6zenek Hacmi (cm®/g) 0,077510
BJH Adsorbsiyon Kiimiilatif Gézenek Hacmi (cm®/g) 0,017465
Adsorbsiyon Ortalama Gdzenek Capi (nm) 39,18380

BJH Adsorbsiyon Ortalama Gozenek Genigligi (nm)  3,9269

Sekil 5.46.da D5 tozuna uygulanan BET analizi ile elde edilen adsorbsiyon-

desorbsiyon izoterm grafigi Sekil 5.47.’de BET yiizey alani verileri verilmistir.
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Sekil 5.47. D5 tozundan elde edilen silika aerojel tozuna ait izoterm egrileri
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Sekil 5.48. BET ylizey alani grafigi

Getir, 100 °C’de kurutma yaptig: silika aerojel numunesine uygulamis oldugu BET
analizinde 386,98 m?%/g yiizey alani, 23,76 A ortalama gdzenek ¢apina, 1,226 cc/g

gdzenek hacmine sahip oldugunu belirtmistir [34].

Enes, NaOH baz katalizorii kullanarak sentezledigi aerojelde 69,5 m?/g yiizey alam ve
14,9 A ortalama gdzenek c¢apma sahip oldugunu belirtmistir [35]. Li ve Ark.
Atmosferik kurutma yontemiyle iiretilecek hidrofobik silika aerojelde ise 736,2 m?/g
yiizey alani, 3,062 cm?®/g BJH adsorbsiyon gozenek hacmine, 0,13 g/cm® yogunluga
sahip oldugunu belirtmistir [49].

Mermer, taban kiiliinden sentezledigi aerojelde 338,28 m?/g yiizey alani ve 24,31 nm
ortalama gozenek genisligini, ugucu kiilden iirettigi numunede ise 355,44 m?/g yiizey

alan1 ve 18,53 ortalama gozenek genisligine sahip oldugunu belirtmistir [46].
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Sarag, pomza tozundan elde ettigi silika aerojelde 58,46 m*/g Bet yiizey alanina, 80,4
m?/g Langmuir yiizey alanma, 0,19 cm®/g gézenek hacmine, 128,01 A gdzenek
boyutuna, 1026,3 A ortalama tane boyutuna ve gdzenek tiiriiniin mezo gozenekli

oldugunu belirtmistir [47].

Ramo ve ark. 200 A altinda gézenek boyutunda olan malzemelerde kurutma yapilirken

olusan ¢atlama ve biiziilmenin daha fazla olabilecegini belirtmistir [50].



BOLUM 6. GENEL SONUCLAR VE ONERILER

6.1. Genel Sonuclar

Mevcut ¢alisma silika kaynagi olarak atik dokiim kumu ve dokiim kumu kullanarak
silika esasli aerojel tozu {iretimini ve iretilen tozlarin analiz yontemleri ile

karakterizasyonu iglemlerini kapsamaktadir.

- Silika esasli aerojel tozu tliretiminde silika kaynagi olarak dokiim kumu ve atik
dokiim kumu kullanilmustir.

- SEM ve FESEM analizi ile iiretilen silika esasli aerojel tozlarinin gézenekli
mikroyapiya sahip oldugu, toz tane boyutunun nano seviyede oldugu, yiizeyin
stingerli yapiya sahip oldugu goézlemlenmektedir. EDS analizinde ise toz
bilesiminde Si ve O elementlerinin hakim oldugu gézlenmistir.

- FESEM ve EDS sonuglarindan HCl yerine H2S04 asit katalizorii kullantminin
yapt igerisinde tuz olusumunu arttirdigini ve yikama isleminin yetersiz
kaldigini1 gozlemlenmistir.

- FTIR analizi ile asimetrik ve simetrik baglanmadan dolay1 belirgin ve giiclii
Si-O-Si piklerinin meydana geldigi, titresim hareketinden kaynakli Si-C
pikleri, adsorbe edilen sudan kaynakli -OH pikleri tespit edilmistir.

- FTIR analizi ile en biiylik pik genisligine sahip olan D1 numunesinin bag
yapisinin en kuvvetli, en diigiik pik genisligine sahip D9 numunesinin bag
yapisinin en diisiik oldugu tespit edilmistir.

-  XRD analizi ile Silika esasli aerojellerin genel XRD sonuglarina yakin
sonuclar elde edildigini ve amorf yapinin gostergesi olan genis Si02 piklerinin
varlig1 saptanmaigtir.

- XRD sonuglarina genel olarak baktigimiz zaman yapi igerisinde asit molar

oraninin artmasi tuz olusumunu dogrudan etkiledigi belirtilebilir.
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- 1200°C sicakligina kadar yapilan Termal analiz sonuglarina bakildig1 zaman
aerojelde olusan agirlik kayb1 en fazla olan %32 toplam agirlik kaybi ile D9,
en az olan ise %14 agirlik kayb1 oran1 ile D2 numunesi olarak belirlenmistir.
Endotermik piklerin sebebinin kristal suyun wuzaklastirilmas1t ve metil
gruplariin dekompozisyonundan dolay1 olabilir.

- D5 numunesine yapilan BET analizinin sonucunda yiizey alaninin silika
aerojel yiizey alanina gore diislik olduguna, nanoboyutta gézenek genisligine,
gbzenek tiirlinlin mezogodzenekli olduguna ve gézenek hacminin literatiirdeki

verilere benzer oldugunu gostermektedir.

Yapilan karakterizasyon testleri sonucunda literatiirdeki silika esasl aerojellere benzer

sonuclar elde edilmistir.

6.2. Oneriler

Dokiim kumu ve atik dokiim kumundan silika esaslt aerojel tozu eldesi basarili bir

bicimde gerceklestirilmistir. Daha sonra ki ¢calismalar i¢in

- Uretilen yontemin endiistriyel boyutlarina getirilmesi iizerine iyilestirilmeler
yapilabilir.

- Deney parametrelerini arttirarak daha biiylik boyutta tiretimler hedeflenebilir.

- Yikama miktarinin arttirilarak yapidaki tuz kalintilar1 uzaklastirabilir.

- Filtre kagidindan elde edilen atiklarin tekrar ¢ozeltiye alinarak tiretiminin
gerceklesmesi ve ekonomik olarak maliyetin diistiriilmesi iizerine daha fazla
caligmalar yapilabilir.

- Ayni deney parametreler lizerine farkli kurutma yontemleri ile aerojel sentezi
denenebilir.

- Aerojellerin mekanik 6zellikleri lizerine ¢aligmalar yapilabilir.
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