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OZET

Anahtar kelimeler: Silika aerojel, sol-jel yontemi, atmosferik kurutma

Mevcut ¢alismada, dogal silika esasli hammaddeler (perlit, zeolit, pomza, kuvars) ve
atik malzemeler (pencere cami, borcam, soda sisesi cami tozu) kullanilarak sol-jel
yontemi ile silika aerojel tozu iiretimi amaclanmistir. Hazirlanan NaOH ¢6zeltisinde
silika kaynagi tozlarin reflux islemi ile ¢oziinmesi saglanmis ve ardindan filtre edilerek
sodyum silikat ¢ozeltisi elde edilmistir. Cozeltinin pH’1 HCI asit kullanilarak nétralize
edilmis ve kapali bir konumda oda sicakliginda yaslandirma isleminin ilk evresi
basglatilmistir. Hacimce %20’lik H>O/Ethanol, %70’lik Ethanol/TEOS ve n-heptan
icerisinde 1’er giin boyunca etiivde bekletilerek yaslandirma islemine devam
edilmistir. Silika aerojel yapisindaki baglar1 kuvvetlendirmek ve malzeme dayanimini
arttirmak icin yaslandirma evresinde 6zellikle TEOS (tetraethylorthosilicate) ile yiizey
modifikasyonu  gergeklestirilmistir.  Yaslandirma isleminin  sonunda, farkh
sicakliklarda belirlenen siire boyunca atmosfer basincinda kurutma ile jel yapisindaki
stvi uzaklastirilmis ve son olarak oda sicakliginda bekletilerek silika aerojel tozlari
retilmistir. Elde edilen silika aerojeller SEM, FESEM, EDS, XRD, DTA, FTIR, XRD
ve BET cihazlarn kullanilarak karakterize edilmis ve farkli dogal ve atik
malzemelerden iretilen silika aerojellerin  Ozellikleri karsilagtirmali  olarak
detaylandirilmistir.

Arastirmada elde edilen karakterizasyon sonuglarina gore; SEM, FESEM analizi ile
silika aerojel tozlarmnin ¢ boyutlu, siingerimsi gozenekli agyapisi sayesinde diisiik
yogunluga ve bir¢ok delikten olusan gozenekli siingerimsi yapilart ile yiiksek porluluk
degerlerine sahip oldugu tespit edilirken, DTA analizi ile oksidasyondan kaynakli
ekzotermik ve dehidratasyon, dekompozisyon tepkimelerinden kaynakli endotermik
piklerin olustugu goriilmistiir. FTIR analizi ile titresimden kaynakli Si-C pikleri,
molekiillerin hareketinden ve baglarinin asimetrik ve simetrik baglanmalarindan
kaynakli giiclii ve belirgin Si-O-Si pikleri, adsorpsiyondan kaynakli C-H pikleri ve
fiziksel olarak adsorbe edilmis sudan kaynaklanan O-H adsorpsiyon pikleri meydana
gelmistir. BET analizi ile tozlara ait ylizey alani, gézenek hacmi, gbézenek cap,
nanopartikiill boyutu sonuglar1 ve adsorpsiyon-desorpsiyon izoterm egrileri elde
edilmistir.
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AEROGEL POWDER PRODUCTION AND CHARACTERIZATION
FROM SILICA BASED NATURAL RAW AND WASTE
MATERIALS

SUMMARY

Keywords: Silica aerogel, sol-gel method, atmospheric drying

In this current study, it was purposed to produce silica aerogel powder using natural
silica based raw materials (perlite, zeolite, pumice, quartz) and waste materials
(window glass, borate, soda bottle glass dust) by sol-gel method. In the prepared
NaOH solution, silica source powders were dissolved by reflux process and then
filtered to obtain a sodium silicate solution. The pH of the solution was neutralized
using HCI acid and the first step of the aging process was initiated at room
temperature in the closed position. The aging process was continued as the volume in
the %20 H>O/Ethanol, %70 Ethanol/TEOS and n-heptane for 1 day with keeping in
oven. Surface modification with TEOS (tetraethylorthosilicate) was carried out at the
aging stage in order to strengthen the bonds in the silica aerogel structure and to
increase the material strength. The final of aging step, the liquid in the gel structure
was removed by drying under atmospheric pressure for a period of time determined at
different temperatures, and finally silica aerogel powders were produced at room
temperature. The obtained silica aerogel powders was characterized using SEM,
FESEM, EDS, XRD, DTA, FTIR, XRD and BET devices and the properties of silica
aerogels produced from different natural and waste materials are comparatively
detailed.

According to the characterization results achieved in this thesis research; they were
found that silica aerogels have very low density due to the three-dimensional and
porous network and high porosity values with porous spongy structures made up of
millions of holes with SEM, FESEM analysis; endothermic peaks were observed from
dehydration, decomposition reactions and exothermic peaks were observed from
oxidation with DTA analysis. The FTIR analysis showed that Si-C peaks originated
from vibration, strong and prominent Si-O-Si peaks originating from asymmetric and
symmetrical bonds of molecules and movement of the bonds, C-H peaks originated
from adsorption and O-H adsorption peaks originating from physically adsorbed
water. Surface area, pore volume, pore diameter, nanoparticle size results and
adsorption-desorption isotherm curves of the powders were obtained by BET analysis.

xiii



BOLUM 1. GIRIS

Aerojel, hava ile bilinyesindeki sivi bilesenin yer degistirmesi ile elde edilen silika
esaslt kati maddelerdir ve ilk olarak 1931 yilimin baslarinda Stefan Kistler
tarafindan iiretilmistir. Aerojellerin ¢ok kiiclik gozeneklerden meydana gelen
yiizeyi, siingeri animsatir. Biinyesinde %99,8 oranda hava bulundugundan, ¢ok

yalitkan, hafif ve diisiik yogunluga sahip malzemelerdir.

Aerojeller diinyanin en hafif ve yogunlugu en diisiik katisi olarak bilinmektedir. Bir
malzeme i¢in bdyle gazla (hava ile) dolu olmak c¢ok fazla karsilagilan bir konu
degildir. 1 gram1 250 m?’den 3000 m?’ye kadar degisen aralikta yiizey alanina sahip
olabilmektedir. Yani bir futbol sahasindan ¢ok daha biiyiik bir alana 2-3 cm? aerojel
yerlestirebilir. Aerojelin ¢ok diislik 6zgiil agirligi onun ¢ok hafif bir malzeme olarak
kabul goérmesini ve ¢ok yiiksek yiizey alani siiper-yalitkan gbzenekli bir malzeme

olarak sentezlenmesini saglamaktadir.

Aerojellerin karbon aerojel, silika aerojel, aliimina aerojel, metal aerojel ve nanotiip
aerojel gibi tiirler1 bulunmaktadir. Dogal hammaddelerden sentezlendigi ve cevre
dostu oldugu i¢in en yaygin kullanilan: silika aerojellerdir. Silika aerojeller yiiksek
yiizey alani, yiiksek gozeneklilik, diisiik yogunluk, diisiik dielektrik sabiti ve
yiiksek porozite gibi lstiin Ozelliklere sahiptir. Aerojeller jelin hazirlanmasi,
yaglandirilmas1 ve kurutulmasi asamalari olmak iizere sol-jel yontemi ile
sentezlenmektedir. Silika kaynagi olarak sentezlenmis ¢ozelti ile sol hazirlanmakta
ve katalizor eklendiginde jellesme baslangict gozlemlenmektedir. Meydana gelen
jeller ara maddesine bagli olarak hydrojel, alkojel, aquajel ve aerojel olarak
smiflandirilmaktadir. Katalizor ile birlikte gergeklestirilen hidroliz asamasinda iki
asamal1 asit-baz, asit veya baz katalizorii kullanilmaktadir. Siloksanin ¢apraz bag
seviyesinin artmasi ve silika giicli agina yeni monomerlerin ilave olmasi

yaslandirma islemidir. Yaslanma esnasinda aerojelin mukavemeti artarak baglari



kuvvetlenmektedir. Kurutma prosesinin gergeklestirilmesindeki amag jelin bag
iskelet yapisin1 koruyarak ve giiclendirerek biiziilmeleri yok edecek kadar en aza
indirgemektir. Bu nedenle ¢oziiciiyii jelin yapisindan tamamen uzaklastirmak

Onemli bir husustur.

Aerojel, pencere uygulamalari, mimari siisleme alanlari, termal ve akustik yalitim,
uzay ve havacilik prosesleri, Katalizor dolgulari, yakit pilleri, kimyasal sensorler,
ilag ve salim sistemleri, gibi bircok onemli sanayi alanlarinda kullanilmaktadir.
Sizint1 gidericide kimyasal adsorbant, boyalarda yogunlastirict ve emici amaciyla
birgok kullanim alanlari bulunmaktadir. Aerojeller siiper yaliim o&zellikleri ile
tekne kazanlarinda maksimum enerji kazanci saglamaktadir. Ayrica bu istiin
ozelliklere sahip malzemelerin mimari alanda ve binalarda kullanimi ¢ok yaygindir.

Aerojeller, yalitim panellerine yerlestirilerek de kullanim alan1 bulmaktadir.

Gergeklestirilen bu ¢alismada, dogal ve atik 7 farkl silika baslangic malzemeleri
kullanilarak atmosferik basingta kurutma ile silika aerojel tozlar1 sentezlenmistir.
Mevcut ¢aligmada kullanilan dogal ve atik malzemelerden silika esasli aerojel tozu
iiretimine literatiirde rastlanmamustir. Silika kaynagi olarak perlit, kuvars, zeolit,
pomza, pencere cami tozu, soda sisesi cami tozu ve borcam tozlar1 kullanilmistir.
Bu farkli baslangi¢ silika kaynaklarinin, silika aerojel tozu mikroyapisina, kimyasal
bag yapisina, termal analiz degerlerine, kristal yapilarina, ylizey alan1 ve gozenek
cap1 degerlerine olan etkileri incelenmistir. Silika aerojel tozu elde edebilmek i¢in
sol-jel yontemi ile sodyum silikat ¢ozeltisi hazirlanmis ve HCI asit katalizorii
kullanilarak jellesme saglanmistir. Ardindan cesitli kimyasallar kullanilarak
yaglandirma islemi ile silika aerojel tozlarmin bag yapisi giiclendirilmistir.
Atmosferik basingta kurutma ile {Ustiin 6zelliklere sahip silika aerojel tozlari

sentezlenmistir.



BOLUM 2. AEROJELLER

2.1. Aerojelin Tarihgesi

Aerojel, hava ile igerisindeki sivi bilesenin yer degistirmesi prosesinden olusan
silika esasli kat1 malzemelerdir. Duman benzeri gériintii olusturduklari i¢in donmus
duman olarak adlandirilirlar. Ik olarak 1931 yilinin baslarinda silika jeller esas

alinarak Steven Kistler tarafindan sentezlenmistir [1].

Steven Kistler Kaliforniya Stockton’da Pasifik Universitesinde ilk aerojelleri
hazirladi. Kistler Pasifik Universitesindeki ¢alismalarinin ardindan Monsanto’dan
gelen is teklifini kabul etti ve yapmis oldugu mevcut ¢alismalar ile aerojel Santocel
adinda ticarilestirildi. Ticari anlamda elde edilen bu aerojeller oncelikli olarak

kozmetik tiriinlerinde ve dis macunlarinda kullanild1 [2].

1970’lerde Fransa Lyon’daki Claud Bernard Universitesinde Teichner’in grubu ve
diger gruplar aerojel elde etme prosesini onemli dl¢iide kolaylastirmalarina ragmen;
aerojele olan ilgi giderek azalirken, Fransiz hiikiimetinin uzay roketlerinin
oksijenini ve yakitin1 depolamak i¢in Amerikali bilim adamlarindan istiin 6zellikli
bir malzeme bulmalarini istemesi ile aerojel yeniden giindeme gelerek gozde

olmustur.

Aspen Systems Aerojel ¢alismalarina ve gelistirmeye NASA ile birlikte 1993
yilinda baglarken; 1999’da Cabot Hoechst, projesini satin almistir. Ayni zaman
diliminde Aspen Systems aerojelleri SBIR 6diiliine layik goriilerek yilin teknolojisi
olarak adlandirildi. Bu &diille beraber 2001°de Aspen Aerojels sirketi temelleri

atilirken ardindan Cabots Aerojel seri iiretimine Nanogel markasi ile baglandi [2].


https://tr.wikipedia.org/w/index.php?title=Steven_Kistler&action=edit&redlink=1

2.2. Aerojel Nedir?

Aerojel Diinya lizerinde sentezlenen kat1 gézenekli ve porlu malzemeler arasinda en
az yogunluga sahip olan agik gozenekli malzemedir. Yaklagik olarak %951 hava
olan bu kat1 malzemenin yogunlugu 0,001 ile 0,5 g/cm? araliginda degismektedir.
Cok hafif oldugundan dolayr u¢gmasi diisiiniilen bu malzeme yogunlugu i¢i hava

doluyken tespit edildigi i¢in ve yer ¢ekimini yenememesi nedeni ile ugamaz.

Aerojeller, bir diger silika esasli malzeme olan cam ile karsilastirildiginda ¢ok daha
az yogunluga ve gozenekli yapiya sahiptir. Boyutlart milimetrenin milyarda biri
kadar olan gozenekler, malzemenin i¢ini kaplar. Aerojel, bilinen kopiiklerden ve
diger yalitm malzemelerinden ¢ok daha iistiin ve verimli 6zelliklere sahip olup;

oksijen kaynagindan direkt yansiyan atesi bile yalitabilen bir malzemedir [3].

Aerojeller diisiik yigin yogunlugu, yiiksek yiizey alani, siirekli gézeneklilik ve
yiikksek capraz baglanma yapilart gibi birgok ilging 0Ozellige sahip gozenekli
malzemelerdir. Gozenekli yapis1 ve nanometre boyutundaki pargaciklardan olusan

0zgiin mikroyapilar1 nedeniyle ¢arpici sayida uygulama alanlari i¢in incelenmis ve

tretim metodlar gelistirilmistir [4].

Sekil 2.1. Aerojel, en hafif kati malzemeye ait makro goriintiiler [5].

Jelde meydana gelen sivi fazin gaz faz ile yer degistirmesi sonucu meydana gelen
¢ok diisiik yogunluktaki aerojellerin bir diger dikkat ¢ekici 6zelligi ise ¢evre dostu
malzeme olmalaridir. Aerojel dogaya pargalanmak igin birakildi zaman geriye
yalnizca kum birakmasi bu sentetik malzemenin daha da ¢ok tercih edilmesini

saglamaktadir. Ik zamanlarda, aerojeller silika tabanli hammaddelerden elde edilen



s1v1 jelin yiiksek sicaklik ve basing ile muamele edilerek sonrasinda ise kurutulmasi
ile dretiliyordu. Son zamanlarda ise aerojeller dogal ve atik silika kaynaklari, atik
metaloksitler, karbon ve karbon nanotiipler, organik polimer hammaddelerinden

iretilebilmektedir [3]. Sekil 2.1.’de aerojele ait makro goriintiiler verilmistir [5].

2.3. Aerojel Cesitleri

2.3.1. Karbon aerojeller

Ug boyutlu simetrik ve asimetrik ag yapisi olan karbon aerojeller, kovalent bagl,
adborban 6zellik sergileyen nanometre boyutunda malzemelerdir. Yiiksek
gozeneklilige ve yiiksek ylizey alanina sahiptirler. Gozenek yapisi, kontrol
edilebilir 6zellige sahiptir. Bu nedenle toz, yaprak ve kati hal gibi ¢ok farkli
formlarda tretilebilirler. Karbon aerojeller zehirsiz, inert, ¢evreye zarar vermeyen
yapida olduklari i¢in ve oOzellikle nano gozenek yapisini optimize edebilmek zor
olmadig1 i¢in, son yillarda bilim adamlari iretimi i¢in ¢ok daha etkili yollar

bulabilmek adina karbon aerojel aragtirmalari {izerine yogunlasmislardir [6].

Karbon aerojeller, ii¢ asamada gergeklestirilen sol-jel prosesi ile poliiiretan ve
politire, resorsinol-formaldehit (RF), fenol-furfural (PF), melamin-formaldehit’den
(MF), iretilmektedir. Bu metotlar arasinda resorsinol-formaldehit (RF) metodu
karbon aerojel hazirlamak i¢in bilinen en basit yoldur. Ayrica bu metotla partikiil
boyutu, sicaklik, pH, reaksiyon zamani ve konsantrasyon gibi hazirlama sartlari

kolaylikla kontrol edilebilmektedir [7].

Karbon aerojeller Sekil 2.2.°de goruldigi gibi farkli sekillerde olmaktadir.
Bunlardan bir tanesi monolitik karbon aerojel’dir. Bu monolitik yap1, (siirekli olan)
yiiksek yiizey alanina sahiptir ve yiiksek elektriksel iletkenlik saglar. Bu formdaki
kimyasal kompozisyona sahip karbon aerojellerin, fiziksel o6zellikleri ve mikro
yapisi biiylik oranda kontrol edilebilir. Cok yiiksek yiizeyli karbon aerojel tozlar

ise sol-jel iiretim yontemine baglidir. Aktivasyon islemine bagl degildir [8].



(@) (b)
Sekil 2.2. Sol-jel teknolojisi ile sentezlenmis farkli sekillerdeki karbon aerojeller (a) Ogiitiilmiis toz
(b) Silindirik monolit [8].

Gozenekli karbonlar ile ilgili yiiksek yilizey alani, iyi gelismis gézenek yapisi,
ayarlanabilir gozenekli yiizey kimyas1 ve iletken karbon gergevesi gibi benzersiz
ozelliklerinden otiirli bircok kapsamli arastirma yapilmaktadir. Bu nedenle,
yenilenebilir enerji, adsorpsiyon/ayirma, ilag, kataliz ve gevresel temizleme de dahil

olmak iizere bir dizi spektrumda kullanim alani bulmaktadir [9].

2.3.2. Silika aerojeller

Silika aerojel, acik hiicreli, yiiksek gozeneklilige sahip, oldukga diisiik yogunluklu,
yiiksek yiizey alan1 ve termal yaliim ozelligi, ¢ok diisiikk kirilma indeksi ve
dielektrik sabiti gibi siradist ve TUstlin Ozelliklere sahiptir. Yiiksek Olciide
gozeneklilik ve diisiik yogunluk gibi ozellikleri sayesinde, sentezlenen silika
aerojeller sensor malzemesi, katalizor ve adsorbant olarak kullanim alani
bulmaktadir [7]. Silika aerojeller, baglangic hammaddesi olarak yag kili kullanarak
yiiksek spesifik yiizey alan1 ve gbzenek hacmi ile sentezlenebilmektedir. Silika
aerojeller mezo-gozenekli yapilarinin yanisira diisik yogunlugu, gézenekli yapisi,
yiiksek yiizey alan1 ve ¢ok diislik termal iletkenlik gibi dikkat ¢eken 6zellikleri ile
yalitim malzemesi olarak tercih edilen bir aerojel ¢esididir [10]. Bu tistiin ve arzu
edilen ozellikleri sebebiyle silika aerojeller; i¢ hapsetme flizyonu olarak
termontikleer fiizyon tepkimelerinde, potansiyel malzeme olarak ise verimli termal



yalittm, mimari, uzay ve havacilik, Ingaat uygulamalarinda ¢ok fazla

kullanilmaktadir [11].

Silika aerojeller 1930’lu yillarda ilk iiretilmesine ragmen beklenen gelisimi
baglarda gosterememistir. Fakat dikkat gekici bir oranda son yillarda degisik
parametreler ve farkli baslangic hammaddeleri kullanilarak yapilan deneyler ve
calismalar O6nem kazanmistir. Miikemmel 0Ozellikleri ve bir¢ok teknolojik
arastirmalardaki mevcut ve potansiyel kullanimlari sebebi ile her giin daha fazla
dikkat ¢ekmeye baslamistir. Tablo 2.1.’de silika aerojellerin bazi genel 6zellikleri

verilmistir [12].

Tablo 2.1. Silika aerojellerin genel 6zellikleri [12].

Ozellik Degeri
Yogunluk 0,003 g/cm?®
Yiizey Alam 500-1000 m?/g
Gozeneklilik % 80-99,8
Gozenek Capi 20-150 nm
Primer Parcacik Cap1 2-5nm

Isil Tletkenlik 0,017-0,021 W/m.K
Isil Genlesme Katsayisi 2-4.1076 1/K
Ses Hiz1 100 m/s
Dielektrik Sabiti 11

Kirilma Indeksi 1-1,05

2.3.3. Aliimina aerojeller

Metal elementleri baslangic malzemesi olarak kullanilarak, sol jel ydnteminin
proses siiresinin uzatilmasi yolu ile metal oksit aerojeller iiretilmistir. Son yillarda
yaygin olarak kullanilan aliimina aerojellerin proses asamalari hidroliz tepkimesiyle
olusmaktadir. Hidroliz esnasinda kullanilan metal ile hidroksil metalin merkezinde
bulusarak (Al-OH) yapisin1 meydana getirir ve ardindan metalin merkezinde daha
da artan hidroksiller tespit edilmeye baslar. Bu proses asamalarin en sonunda metal-

oksit-metal yapisi (Al-O-Al) meydana gelmektedir [13].



2.3.4. Diger aerojeller

Aerojel gesitlerine nanotiip ve yari iletken metal acrojeller 6rnek olarak verilebilir.
2002 yilinda ilk tretimi gergeklestirilmis bakir katkili metal aerojeller saydamlik,
gecirgenlik ve fotoliiminesas 6zellikleri sayesinde essiz bir yapiya sahiptir. Degisik
yontemlerle aerojel ve nanotiip’lin bir araya gelerek verimli bir yapmin olusumu
saglanmistir. Bu olusan malzeme mezo gozenekli ve tek par¢a olamamasindan
dolayr mevcut bilinen aerojel tanimiyla ortiismemis ve elastik duman olarak

tanimlanmustir [14].



BOLUM 3. SILiKA ESASLI AEROJELLER

3.1. Silika Aerojellerin Ozellikleri

Silika aerojel yiiksek porozite, genis i¢ yiizey alani ve diisiik 1s1 iletkenligi gibi
istiin 6zellikleri ile nanoyapisal bir malzemedir. Bu essiz 6zellikleri nedeniyle ¢ok
sayida potansiyel uygulama alani vardir. Silika aerojeller sensér malzemesi,
katalizor ve adsorbent olarak, gozeneklilik ve ¢ok diisiik yogunluklar1 sayesinde
¢ok fazla kullamim alani bulmakatadir. Ayrica bunlara ilave olarak boya ve

vernikler i¢in dolgu maddesi olarak kullanilmaktadir [15].

Silika aerojel mikro, mezo ve makro gézenek olarak adlandirilan ii¢ gézenek tipini
de icerir. Fakat gdzeneklerden biiylik bir kismi mezo gozenek yapisindadir.
Gozeneklilik %99 iizerine ¢gikabilmektedir. Aerojelerdeki hacim biiziilmesi, hidrojel
ve aerojellerin hacmi kullanilarak hesaplanabilmektedir. Silika aerojellerin
karakterizasyonu i¢in iki yogunluk terimi kullanilmaktadir. Bunlar y1gin yogunlugu

ve iskelet yogunlugudur [7].

Silika aerojeller seffaf yapiya sahiptirler. G6zenekli bir madde i¢in bu alisilmadik
bir ozelliktir. Aerojeller icin 15181n dalga boyuyla kiyaslama yapildiginda ¢ok daha
kiiclik dalga boyunda olduklar1 tespit edilmistir. Bir diger 6nemli 6zelligi ise termal
iletkenligidir. Silika aerojeller gozenekliligi ve nanometrik gozenek boyutu
sayesinde yalitim malzemesi olarak kullanilmaktadir. Havadan daha diisiik termal

iletkenlik katsayisina sahiptir.

Silika aerojeller iiretim kosullarina gore hidrofobik veya hidrofilik olmak tizere
modifiye 6zellik gostermektedir. Aerojelin essiz yapisindaki silanol (Si-OH) polar

malzemeye hidrofilik 6zelligi saglamaktadir. Ciinkii bu grup su ile hidrojen bagi
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yapabilmektedir. Genel olarak aerojellere yiiksek sicakliklarda siiper kritik kurutma
yapildiginda hidrofobik, COz ile diisiik sicaklikta kurutma gerceklestirildiginde ise
hidrofilik 6zellik kazanmaktadir. Bu olusan farklilik son asamada yapilan kurutma
prosesi  siiresince  farkli  ylizey formlarinin  meydana  gelmesinden

kaynaklanmaktadir.

Hidrofobikligi artirmak i¢in iki yol bulunmaktadir:

1. Kurutma sirasinda ajan eklemek veya jellesme esnasinda ylizey
modifikasyonu i¢in ajan eklemek.

2. Kurutma isleminden sonra 1sil olarak yiizey modifikasyonu yapmaktir [7].

3.2. Silika Aerojel Sentezi ve Sol-Jel Yontemi

Silika aerojeller sol-jel yontemi kullanilarak sentezlenmektedir. Gézenek ¢okmesini
onleyecek sekilde kurutulmus sol-jel malzemelerdir. Ortaya ¢ikan maddenin yiiksek
gozenekliligi alisilmadik fiziksel 6zelliklere neden olur. Silika aerojeller diisiik 1s1
iletkenligi, yiiksek ylizey alani, diisiik yogunluk gibi 6zelliklere sahiptir. Termal,
optik ve yapisal 6zelliklerin bu essiz bilesimi kimyasal sensorler, 1s1 yalitimi ve toz
toplayicilar gibi birgok uygulama alaninda kullanilmasini saglar. Hidrofilik
aerojeller ortam havasina 6zellikle nemli ortamlara maruz birakildiklarinda zamanla
bozulabilirler. Yapisal istikrarsizlik hidrofilik aerojellerin kullanimini sinirlamakta
olup; buda hidrofobik aerojellerin sentezinde Gnemli arastirmalarin yapilmasini
tetikler ve silika aerojellere hidrofobik 6zellik kazandirmak igin ¢esitli sililasyon
ajanlar1 kullanilmaktadir [16]. Sekil 3.1.’de atmosferik sartlarda iiretilen hidrofobik

silika aerojel sentez akis semas1 verilmistir.

Silika aerojel sentezi sol-jel yontemi ile jelin hazirlanmasi, jelin ¢esitli ajanlar ile
yaslandirilmasi ve jelin atmosfer basincinda kurutulmasi olmak {izere ii¢ agsamadan

olusmaktadir [18].
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3.2.1. Jelin hazirlanmasi

Silika sol jelleri genellikle bir asit ve/veya baz katalizor varhi@inda silika
baslaticilarinin hidrolizi ve polikondenzasyonu reaksiyonlari ile olusturulur. Elde
edilen silis matrisi olduk¢a gozeneklidir. Ve sol-jel gozenekleri hidroliz ve
kondenzasyon reaksiyonlari iiriinii sayesinde ¢oziicii ile doldurulur. Eger ¢oziicii
karisimi onemli bir yapisal ¢okiise ugramadan 1slak sol jelden c¢ikabilirse aerojel

olusabilir [16].

Silika aerojel tiretiminde kullanilan baslatict maddedeler genelde; TMOS
(tetramethoxysilane), TEOS (tetraethoxysilane), TriEOS (triethoxysilane), MTMS
(methyltrimethoxysilane), SS (sodium silicate), TMOS (tetrametilortosilikat) olarak
siralanabilir [16]. Jellesme katalizor esliginde gerceklesmektedir. Katalizor olarak
asit-baz katalizor ikilisi, asit veya baz katalizorii kullanilmaktadir. Katalizor olarak
hidroklorik asit, okzalik asit, silisik asit, amonyum hidroksit ve amonyum floriir
kullanilmaktadir. Belirlenen silika esasli 6n baslatic1 ve katalizorler kullanilarak bir
karigim hazirlanir, belli sartlar altinda karistirilarak ve bekletilerek jel hazirlanmis

olur [19].

3.2.2. Jelin yaslandirilmasi

Yaslanma, bir jelin olusumu ile ¢6ziicliniin uzaklastirilmasi arasindaki zamani ifade
eder. Gozenek sivist jel aginda kaldig siirece, jel sabit degildir ve pek cok
doniistime maruz kalir. Elde edilmis jel i¢in, yiizey fonksiyonel gruplar arasindaki
kondenzasyon jel noktasindan sonra da devam eder. Bu islem gercekte arzu
edilebilir ¢iinkii kontrol altina tutmak i¢in mekanik olarak daha giiclii ve daha kolay

olan fazla gapraz bagli sebekeye sebep olur [20].
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Silika e=asl dn baslabeo Acsit veiveya baz
maddeler katalizfirii

Beliflanen siirede oda sicaliifinda
karizimin siirskli kanshrilmas

Silika =0l eldasi

Ciziiei eklenmasi

Jellzame

Eelirflenen siire ve giziied iz jelin
yaslandinimas

Sililasyon ajaty ve giziied il yiizzy
modifikasyonn

Atmosferik bazmeta kurotma

Hidrofobik =ilika asrojel zentea

Sekil 3.1. Atmosferik sartlarda iiretilen hidrofobik silika aerojel akis semas1 [17].

3.2.3. Jelin kurutulmasi

Kuruma esnasinda jellerin iskeletini korumak ve biiziilmesini en aza indirmek i¢in
¢oziicliyii jelden uzaklasgtirmak gerekir. Islak bir jelden aerojel yapmak igin, sol-jel
matrisinden sivi ¢dziliciinlin ¢ikarilmast bazi zorluklar1 da beraberinde getirebilir.
Cinkii modifiye edilmemis bir 1slak jelin hassas nanoyapisi sivi-buhar
arayiizeyinde ki ylizey gerilimi nedeni ile kuruma esnasinda var olan biiyiik kilcal
kuvvetlere dayanamaz. Islak jel kururken, kilcal kuvvetler nanoyapida kirilmaya
neden olur. Aerojel iiretiminde gozenek c¢okmesini Onlemek i¢cin 3 yontem
uygulanabilir. Her biri yiizey gerilimi etkilerinden dolay:1 kilcal kuvvetleri en aza

indirgemek veya ortadan kaldirmak {izere tasarlanmistir [16].
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1. Yiizey modifikasyonunu takiben ortam basingli kurutma
2. Dondurarak kurutma

3. Siiperkritik sartlarda kurutma

3.2.3.1. Atmosfer basincinda kurutma

Bu kurutma teknigi 1slak jelin ortam basincinda kurutulmasi i¢in tasarlanmistir.
Nanoyap1 iizerinde etki yapan kilcal kuvvetleri azaltmak ya da nanoyapiin bu
kuvvetlere dayanma kabiliyetini arttirmak i¢in uzun ¢oziicli degisimi ile kimyasal
islem gerektirir. Amosfer basincinda kurutma yapilarak ve sililasyon ajanlart ile
yiizey modifikasyonu saglanarak malzemeye hidrofobik 6zellik kazandirilir. Tablo

3.1.de 6nemli sililasyon ajanlari ve bag yapilari verilmistir [16].

3.2.3.2. Dondurarak kurutma

Dondurarak kurutma prosesi, indirgenmis basing ve disiik sicaklik altinda
hidrojeldeki suyun dehidrasyonunu icermektedir. Islak jel dondurulur ve ¢oziicliniin
diisiikk basinglarda siiblime edilmesine izin verilir. Dondurucu kurutma teknoloji
kullanilarak tretilen aerojeller diisiik yogunluga, yiiksek poroziteye ve mekanik

kuvvete sahiptir [21].

Dondurma basamagi, tiim dondurarak kurutma prosesinde en kritik dneme sahiptir.
Tim kurutma islemlerinin siiblimasyonla saglanabilmesi i¢in konsantre sivi
bariyerlerinin bulunmamasi gerekir. Genellikle donma sicakliklar1 -50 ila -85°C
arasindadir. Dondurarak kurutma esnasinda kullanilan donma yontemi, olusan
buzun yapisini, birincil kurutmada su buhari ve nihai kurutulmus {iriiniin kalitesini

etkiler. Dahasi, buz kristali morfolojisi ve boyut dagilimi lizerinde etkili olur [22].

Asirt kristal boyutu, hiicresel zarlar1 ve nihai iiriin dokusunu etkileyebilir. Donma
orani, buz kristallerinin boyutunu ve dolayisiyla kuru katmanin gozenekliligini
kontrol eder ve bu da kuruma siiresini etkileyebilir. Genellikle, dondurma orani ne

kadar diistikse, buz parcaciklarinin boyutu da o kadar yiiksek olur ve bunlarin sayis1
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ve spesifik yiizey o kadar diisiik olur. Buna ek olarak, dondurucu sicakligi

diisiirmek i¢in basing modiilii artar ve tabaka kalinlig1 azalir [22].

Tablo 3.1. Hidrofobik silika aerojel iiretiminde kullanilan sililasyon ajanlari [16].

Sililasyon Ajanlars Bag yapilar: Kisaltma
Metiltrimetoksisilan O MTMS
Si(OCH;):CH, ~g~
7
Viniltrimetoksisilan f N VTMS
H,C=CHSH(OCH5); -~ D*;s./
o
()
Dimetildimetoksisilan O DMIDME
SH{OCH(ClTx); - D“»S<
v
Trimetilmetoksisilan o TMMS
SHOCHCIL); -~ ;s<
Metiltrietoksisilan o MTES
SHOC,Hg):CH; Ny ~/
& N\
Trimetilklorosilan TMCS
SifCH3):Cl N‘““s-'/
7 Na
Hegzametildisilazan i HMDZ
TIN(SI{CH5)40z “‘Hs«{“ ‘"‘“sr/
!,-" s
Hegzametildisiloksan —_ O HMD3O
- s
Q{Si(CILy):) "/\'. /5"'»\_‘

Birincil kurutma asamasinda, malzemede bulunan suyun yaklasik %95'1 siiblime

edilir ve basing ¢ok diisiik seviyelere indirilirken, sicaklik ¢Oziiciiniin
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siiblimlestirilmesini kolaylastirmak icin yiikseltilir. Ikincil kurutmada donmamis su
molekiillerinin  ortadan kaldirilmast amaglanir. Hem kalintt  ¢6ziicliniin
uzaklastirilmas1 hem de vakum basincinin diisiiriilmesi i¢in bu adimda sicaklik

birincil kurutma isleminde gerekli olandan daha yiiksek degerlere yiikseltilir [23].

3.2.3.3. Siiperkritik sartlarda kurutma

Stiperkritik kurutma teknigi ilk olarak Kistler tarafindan 1930’da gelistirilmistir.
Stiperkritik ekstraksiyon metodlari, ¢oziiciiyii stiperkritik noktanin lizerine getirerek
ve siiperkritik akigkan olarak sol-jel matrisinden bunu uzaklastirarak stvi/buhar
simir  ¢izgisini Onlemekte Ve kilcal gerilmeler olusmamaktadir. Siiperkritik
ekstraksiyon yontemlerinin de cesitli tiirleri vardir. Bunlar yiiksek sicaklik, diisiik

sicaklik, hizli siiperkritik kurutma teknikleridir [16].

Organik ¢oziiciilerin ¢ogu tehlikeli, patlayici ve yanict 6zellikler sergilemektedir.
Yiiksek kritik basing ve sicakliklarda kurutma prosesini gergeklestirmek
zorluklarida beraberinde getirmektedir. Bu ylizden bu sartlar altinda siiperkritik
kurutma yaparken c¢esitli giivenlik ve koruma 6nlemleri alinmalidir. Bu kurutma
yonteminde uygulanacak basing ve sicaklik ¢oziicliniin kritik nokta sicaklik ve
basincindan daha yiiksek degerde segilmelidir. Coziicii olarak etanol ve
karbondioksit, siiperkritik kurutmada sik sik kullanilmaktadir. Ayrica metoksi
gruplar, aerojellerin hidrofobik hale gelmesine ve silika aerojelleri daha yiiksek

kalitelere ulastirmaya yardimci olur [12].

Bazi kimyasal katkilar alkoksit ¢ozeltilere ilave edilerek aerojelin kurutma hizi
ayarlanmaktadir. Bu kullanilan kimyasallar jel gézenekleri i¢indeki buhar basincini,
gozenek boyutunu ve kurutma esnasindaki zorlanmayi ayarlamaktadir. Bunlara
ornek olarak formamid (NH.CHO), gliserol (C3HsOs), oksalik asit (C2H204.2H20)
verilebilir ve c¢ozeltiye ilave edildiklerinde jel olusumu prosesinde jel

yogunlugunun ve jel dayaniminin artmasini saglamaktadirlar [24].
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3.3 Hidrofobik Aerojel ve Sililasyon

Hidrofobik bir yiizey suyu iterken, hidrofilik bir yiizey suyu ¢ekmektedir. Ancak
cok cesitli yiizey davranisi vardir, ¢ogu yiizey ne tamamen hidrofilik ne tamamen
hidrofobiktir. Bir numunenin genel hidrofobikliginin ana belirleyicilerinden biri
malzemenin ylizeyindeki fonksiyonel gruplarin su ile ne derece etkilesime
girdigidir. Bu etkilesimler molekiiller aras1 kuvvetler (dipol-dipol etkilesimler ve
hidrojen baglar1), asit/baz kimyasi ve su igeren diger ylizey reaksiyonlar tiirlerini
icerir. Hidrofobik, yiiksek yiizey alanli silis aerojelleri yiizeyi modifiye edilmis
jellerin ortam basinci sartlarinda kontrollii olarak kurutulmasiyla elde edilir. Cesitli

sililasyon ajanlar1 kullanilarak malzemeye hidrofobik 6zellik kazandirilabilir [25].

Sililasyon ajanlarindan hazirlanan silika aerojeller Si-OR ve Si-OH gruplarina
sahiptir. Si-OH gruplar1 aerojelleri hidrofilik hale getirir. Si-OH gruplari su ile
giiclii hidrojen bagina tabi olabilir. Nemli ortamlarda silika aerojellerin 6nemli
miktarda su aliminin, malzemelerin zamanla pargalara ayrilmasina neden oldugu
goriilmiistiir. Malzemenin hidrofobik olmasi igin kullanilan 3 teknik vardir. Bunlar

Sekil 3.2., 3.3, 3.4.”de agiklanmustir [16].

Cnch Malzeme

'l Yaslandirma
Solvent £ —— JEI_ | vaslanmis
Kataliz&ri » _Lozelu ¥ _Islak Jel "1 1slak Jel

Diisik Sicaklkta
Metoksilasyon Superkritik Kurutma
L 4

Hidrofobik |,
Aerojel k

Aerojel

Sekil 3.2. Metoksilasyon metodu ile hidrofobik aerojel tiretim semasi [16].

Sekil 3.2.’de oncii kimyasal, ¢oziicii, katalizér ve su karigtirilarak bir ¢ozelti elde
edilir. Islak jel olusturulur ve belirlenen sartlarda 1slak jel yaslandirilir. Diisiik

sicaklikta siiperkritik kurutma ile kurutulur. Kurutma islemini takiben elde edilen
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aerojel yliksek sicaklikta bir reaktorde metoksilasyon islemine tabi tutulur ve

hidrofobik aerojel elde edilir [16].

Solvent

Katalizori

Oncl Malzema

I | Yaglandirma
le
— Yaslanmig
Cozelti '{_IﬁlakJel T Istak Jel
T - SOperkritik

Es Oncil Kurutma
Hidrofobik
Aerajel

Sekil 3.3. Es 6ncii metodu ile hidrofobik aerojel iiretim semasi [16].

Sekil 3.3.’de 6ncii malzeme, solvent katalizorii ve ¢oziicti kullanilarak sivi ¢ozelti

elde edilir. Hidrofobik 6zellik kazandirmak igin ¢ozeltiye es Oncii eklenir ve

hazirlanan jel yaslandirilarak kurutma agamasina hazir hale getirilir. Yaglandirilan

jel siiperkritik sartlarda kurutularak hidrofobik aerojel elde edilebilir [16].

Solvent
Katalizori

Oncl Malzema

1 Durulama
Jel
» Cozelti ¥ Islak Jel Islak Jel
Atmosferik Sililasyon
Sartlarda Kurutma Durulama
Modifiye Jel }1— Modifiye Jel

Hidrofobik
Aerojel

Sekil 3.4. Sililasyon metodu ile hidrofobik aerojel tiretim semasi [16].

Sekil 3.4.’de kuruma oncesi 1slak jellerin yiizey kimyasini degistirmek igin

sililasyon islemi yapilir. Bu teknikte 1slak jeller, standart sol-jel kimyasi

kullanilarak hazirlanir. Daha sonra 1slak jeller ¢esitli solvent degisimlerine tabi

tutulur ve 1slak jelin yiizeyini modifiye eden bir sililasyon ajani ile islatilir.

Sililasyon sonucunda, nanoyap1 daha elastik olur ve ortam basincinda kurutulabilen

hidrofobik aerojel iiretilir [16].
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3.4. Silika Aerojel Kullamim Alanlari

Aerojeller ii¢ boyutlu birbirine bagli essiz bir nano yapiya sahip oldugu igin
gbzenekli malzemelerin 6nemli bir siifidir. Yapisal bircok avantajindan dolayi
acrojeller, siiperkapasitorler ve lityum-siilfiirlii pillerde miikkemmel elektrokimyasal
performans sergilemektedir. Aerojeller son zamanlarda yiiksek yiizey alanlari, iyi
gelistirilmis gdzenek yapisi ve ayarlanabilir gézenekli yiizey kimyasi gibi benzersiz
ozelliklerinden dolay1 kapsamli bir arastirmaya tabi tutulmuslardir. Bu nedenle,
yenilenebilir enerji, adsorpsiyon-ayirma, ilag, kataliz ve cevresel temizleme de

dahil olmak iizere bir dizi spektrumda kullanim bulmaktadirlar [26].

Aerojellerin 1s1l iletkenlik katsayis1 diisiik degerde olup, istenilen ve beklenen
yiiksek 1s1 ve ses yalitimi 6zelligine sahiptirler. Bu mevcut durum, hem yaz hemde
kis aylarinda yazin disaridan gelecek olan 1s1 kazancini azaltmakta ve kisin
binalarin 1s1 kaybini olabildigince yok etmektedir. Bu sebepten dolayi aerojeller
hem 1sitma hemde sogutma malzemesi olarak yaygin bir sekilde kullanilmaktadir.
Aerojellerin 15181 ¢evreye diizgiin ve esit oranda yansitma 6zelligi bulunmaktadir.
Bu ozelligi ile i¢ mekanlarda parlamay1 da engelleyerek gorsel konfor kosullarini
olusturmaktadir. ileri diizeyde hidrofobik 6zelligi ile bina ve yapilar1 rutubet ve kiif
etkenlerinden korumakta olan aerojellerin ayni zamanda fiziksel dayanimi da

oldukca fazladir.

Dogaya pargalanmaya birakilmis olan bir aerojelden (silika aerojellerde) geriye
sadece gevreye zarar vermeyen dogal bir atik malzeme olan kum kalmaktadir.
Dolayisiyla kullanim igin yararli émriinii bitirmis olan bir aerojelin geri doniistimii
saglandiginda dogaya zarar vermeyen bir yapiya donlistiigii i¢in, mimarlikta aerojel
kullannminin  geri  doniisiim ag¢isindan siirdiirtilebilirligine katki  sagladigi

sOylenebilmektedir [27].

Aerojeller iistiin 6zellikleri sayesinde tarihsel dis cephelerde yaygin kullanim alani
bulmaktadir. Sekil 3.5.’de de goriildiigli lizere, aerojel graniillerinden elde edilen

graniil bazli sivanin cephe yapiminda bir¢ok avantaji bulunmaktadir. Bu avantajlar,
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bulundugu c¢evreye ve iklime uygun tasarim; termal, gorsel ve akustik konfor

kosullarint saglamak; enerji korunumu ve 1s1 yalitimi olarak siralanabilir [28].

Sekil 3.5. Aerojel graniilleri ve graniil bazl sivanin cephelerde kullanimi [28].

Bu iistiin 6zelliklere sahip aerojellerin mimari yapilarda ve binalarda kullanimi ii¢
sekilde saglanmaktadir. Birincisi, yaygin olarak bina dis cephelerinde 15181 gegiren
katki malzemesi olarak kullanimidir. Bu sayede dig cephe proseslerinde 11k
gecirgenligi  Ozelligi ile pencere gibi yapt malzemelerinde ¢ok fazla
kullanilmaktadir. ikincisi, dis cephelerde mantolamada sik sik kullanilan yap1
malzemelerinin yerine fiber donanimli aerojel kullanimi olarak belirtilebilir.
Ucgiinciisii ise yalitim malzemesi olarak vakumlu panellere yerlestirilerek
kullanilmasidir. Silika aerojellerin 1s1l iletkenlik katsayisi normal hava sartlarinda
0,018 W/mK iken, ¢ok daha az basing altinda bu deger 0,008 W/mK’e kadar
diistiigli tespit edilmistir. Sekil 3.6.’da aerojel dolgulu pencere cami ve panel

ornekleri verilmektedir [29].

Sekil 3.6. Aerojel dolgulu pencere cami ve paneli [29].

Aerojelin gevre dostu olan bu yapisi, bu malzemenin bir¢ok alanda kullanimina
yatirrm yapilmasinin en belirgin sebeplerinden biridir. Genel ve yaygin olarak

kullanim alanlar1 siralanirsa; uzay gemilerinde ve pek ¢ok sanayi alaninda elektrik,
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1s1 ve 1sik yalitminda, nem ¢ekmede, kozmetik ve kimyasal malzemelerin
kivaminin  koyulastirilmasinda, ¢esitli siis ve aksesuar esyalarmin ve spor
malzemelerinin yapiminda, kursun gegirmez O6zelligi ile ¢elik yelek tiretiminde,
atese olan dayanmimi ve kararliligi ile itfaiyeci kiyafetlerinde, boya kimyasinda

yalitici, yogunlastirici ve emici 6zelliklerde kullaniimaktadir.

Silika aerojellerin gelecek yillarda giivenlik ve yalitim sektorlerinde yaygin bir
sekilde kullanim alani bulabileceginin en biiyiik kanitlarindan birisi de kinetik
enerjiyi emen bir yapitya sahip olmasidir. Gelecegin arabalarinda aerojeller
kullanilarak kaza etkilerinin azaltilmasi1 da beklenen kullanim alanlarindan biridir.
Yakin bir zamanda diz istii bilgisayar ve ucak kontrol sistemlerinde de aerojeller

onemli bir etki yaratacaktir [30].

3.5. Literatiir Arastirmasi

Silika aerojel eldesi i¢in yapilan literatiir arastirmasinda farkli karistirma hizlarinda
ve kurutma sicakliklarinda, farkli baslangic maddeleri ve asit-baz katalizorleri
kullanilarak farkli 6zelliklere sahip silika aerojellerin elde edildigi gozlemlenmistir.
Her bir calismada, yapilan analizler sonucunda goézenek ve kimyasal yapilarinin;
gozenek boyut dagilimi ve hacminin; iletkenlik ve porozitesinin farklilik gosterdigi
belirlenmistir. Bu boliimde baslangic maddeleri ve ¢alisma sartlarina gore silika

aerojel iiretim caligmalar1 siralanmis ve elde edilen analiz sonuglar1 6zetlenmistir.

Gui-Mei ve arkadaglari, farkli ylizey modifikasyonu ajanlari (HMDZ, TMCS,
DMCS) kullanarak atmosferik basingta petrol kil kiilii esash silika aerojeller
sentezlemislerdir. Yiizey modifikasyonu ajanlarinin gesitlerine dayanarak silika
aerojelin yapisal 6zellikleri belirlenmistir. 11k olarak OSA (oil shale ash) 550°C’de
2 saat boyunca serbest haldeki hidrokarbonlart uzaklagtirmak i¢in firinda
yakilmigtir ve kalsine edilmistir. 100 g kalsine edilmis OSA, agirlik¢a %30’luk
stilfurik asit (500 g) ¢ozeltisi ile karigtirllmistir. Karigim sabit karistirma hizinda 2
saat boyunca 100°C’de 1sitilmistir. Ardindan karisim filtre edilmis ve pH degeri 7

olana kadar distile su ile yikanmistir. Sodyum silikat ¢ozeltisi elde etmek icin



21

karigima agirlikca %30°luk NaOH ¢ozeltisinden 400 g alinarak eklenmistir ve 2
saat boyunca sabit karistirma hizinda kaynatilmistir. Olusturulan sodyum silikat
filtre edilmistir ve distile su ile yitkanmstir. Silika solun pH degerini 5’e getirmek
icin NH,OH katalizorii kullanilmistir. Jel 50°C’de 24 saat boyunca kapali konumda
bekletilmistir. Silika hidrojel igerisindeki su heksanla 50°C’de 24 saat boyunca
muamele edilerek degistirilmistir. Jellerin ylizey modifikasyonu 24 saat boyunca
50°C’de heksan icerisinde %5°lik sililasyon ajani ile gerceklestirilmistir. Son olarak
yilizeyi modifiye edilmis 1slak jel heksanla tekrarli bir sekilde yikanmistir ve 80,
120 ve 180°C’de 2 saat boyunca firinda kurutulmustur. Daha sonra elde edilen
silika aerojeller karakterizasyon i¢in oda sicakliginda bekletilerek sogumasi
saglanmistir. Ardindan FTIR (Fourier Transform Infrared Spectroscopy) analizi ile
kimyasal baglanma durumu ve bilesiklerin tanimlanmasi ile ilgili arastirmalar
yapilmistir. Yiizey alani BET metodu kullanilarak belirlenmistir. Kurumus jelin
termal davranig1 ise TG/DSC kullanilarak saptanmistir. Aerojel mikroyapist SEM
ile belirlenmistir. Elde edilen aerojellerin gdzenek boyut dagilimi ise BJH metodu
ile belirlenmistir. Analiz sonuglarina géore HMDZ ile modifiye edilmis aerojelin,
DMCS ve TMCS ile modifiye edilmise gore ¢ok daha diisiik yogunluk, yiiksek
spesifik yiizey alani, genis gbzenek hacmi ve yiiksek poroziteye sahip oldugu

gbézlemlenmistir [31].

Vinjamur ve arkadaglar1 stiperkritik kurutma ile piring kabugu kiilii kullanarak
silika aerojel Uretmislerdir. Piring kabugunu 700°C’de 6 saat boyunca firinda
yakmislardir ve piring kabugu kiilii elde etmislerdir. 5 gram piring kabugu kiilii 1
N’lik 150 ml NaOH sulu cozeltisi ile kanstirilmis ve karigim 1 saat boyunca
90°C’de reflux edilmistir. Ardindan ¢ozelti filtre edilir ve elde edilen sodyum
silikat kullanilmak iizere dolapta bekletilmistir. Sodyum silikat ¢ozeltisinden 5 ml
ornek almarak 15 ml kerosen i¢ine dokiilmiistiir ve belirli bir slire karistirilmastir.
Silika jel elde etmek i¢in; ¢ozeltinin pH’1 6-7 araligina sabit karistirma hizinda HCI
asit eklenerek ayarlanmistir. Sol ¢ozeltisi notralizasyon isleminden sonra bir siire
beklenmistir ve jellesme meydana gelmistir. Jel kapali sartlar altinda 1 giin boyunca
40°C’de yaslandirilmistir. Kerosen, su, NaCl ve diger empriitelerin jelden

uzaklastirilmasi i¢in seyreltik ve saf etanol ile ¢oziicli degisimi yapilmistir. Etanol
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ile degisim 4 defa tekrarlanmistir ve 40°C’de yaslandirilmigtir. Yaslandirma igin
ortalama zaman 38 saattir. Ardindan 1slak alkojel 6 saat boyunca 50°C’de 150 bar
basingta COz ile siiperkritik sartlarda kurutulmus ve silika aerojel elde edilmistir.
Aerojel eldesi sonrasinda, 1slak jel mikro partikiillerinin parcacik boyutunu ve
parcacik boyut dagilimini 6lgmek icin LDPSA (Laser Diffraction Particle Size
Analyzer) kullanilmistir. Spesifik yiizey alan1 BET (Brunouer-Emmett-Teller)
metodu ile belirlenmistir. Gozenek hacmi ve ortalama gozenek boyutu BJH
(Barrett-Joyner-Halenda) kullanilarak olglilmiistiir. Aerojel mikro partikiillerinin
mikroyapist SEM ile incelenmistir. Incelenen bu ¢alismada, yapilan analiz
sonuglarina gore aerojel mikro partikiilleri yiiksek BET yiizey alanina sahiptir ve
640 m?/g Slciilmiistiir. Gozenek hacmi 1,38 cm®/g 6lgiilmiistiir. En kiigiik ortalama

partikiil boyutu 1200 rpm yaslandirma hizinda 116,6 pm olarak belirlenmistir [32].

Nazriati ve arkadaglari, silika kaynagi olarak kiispe kiilii kullanarak atmosferik
basingta silika aerojel elde etmislerdir. Ilk olarak 10 gram kiispe kiilii, 60 ml 2 N’lik
NaOH c¢ozeltisi icerisine atilmistir ve elde edilen karisim sodyum silikat ¢ozeltisi
elde etmek ve silikayr ¢6zmek igin 1 saat boyunca sabit karigtirma hizinda
kaynatilmistir. Karisim oda sicakliginda sogumaya birakilmigtir ve ardindan filtre
edilmigtir. Filtre edilmis sodyum silikat c¢ozeltisi silika aerojel hazirlamak i¢in
kullanilmistir. Sodyum silikat ¢ozeltisinin elde edilmesinin ardindan iki method
kullanilarak silika aerojel tiretilmistir. Her iki metot da sodyum silikat ¢ozeltisi,
asidik iyon degistirici recine ile karistirilmistir ve karisim 1 saat boyunca silisik asit
iiretmek i¢in karistirilmistir. Silisik asite sabit karistirma ile TMCS eklenmistir ve
TMCS eklendikten sonra birka¢ dakika boyunca karistirmaya devam edilmistir.
Ardindan HMDS eklenmistir ve karisim birka¢ dakika boyunca karistirilmistir.
Boylece yiizey modifikasyonu sililasyon ajanlari ile saglanmistir. Birinci metot da,
jel formu saglamak igin karistm 1 N NH,OH ile titre edilmistir. Hidrojel 40°C’de
18 saat, 60°C’de 1 saat boyunca jel yapisimi giiglendirmek i¢in yaslandirilmistir.
Ardindan jel 80 °C’de atmosfer basincinda 24 saat boyunca kurutulmustur. ikinci
metot da TMCS ve HMDS nin eklenmesinin ardindan, hidrojel yavas¢a heksan
icerisine atilmistir. Jel formu eldesin de piridin eklenmistir ve ardindan 40°C’de 18

saat, 60°C’de 1 saat boyunca jel yaslandirilmistir. Son olarak, jel heksandan filtre
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edilerek ayrilmistir ve atmosfer basincinda 80°C’de 24 saat boyunca kurutulmustur.
Sentezlenen silika aerojellere gerceklestirilen analiz ve deneysel calismalar
sonucunda, yiiksek yiizey alanli ve diisiik yogunluklu hidrofobik aerojel elde
edilmistir. Cesitli sartlar altinda yapilan olgiimlerde BET ylizey alan1 450 ile 1114

m?/g araliginda, gdzenek hacmi ise 0,75 ile 2,16 m?/g araliginda saptanmustir [33].

Lattuada ve arkadaslar1 ¢alismalarinda silika aerojel sentezleyerek, yaslandirmanin
aerojel tizerindeki etkisini arastirmislardir. Polietoksidisiloksan (PEDS) ve
tetraetilortosilikat (TEOS) kimyasallarini silika kaynagi olarak kullanarak silika sol
elde etmisler ve 21 ml etanol ile 1 ml distile su ekleyerek, 5-10 dakika boyunca oda
sicakliginda sabit karistirma ile karisim seyreltilmistir. 0,36 ml 5,5 M amonyum
hidroksit ¢ozeltisi eklendikten sonra yaslanma olusmaya baslamistir. Yaslanma
esnasinda yiizeyin havayla temas etmemesi i¢in jelin dsti 0,4 ml etanol ile
kapatilmistir. Yaslandirma islemi farkli zaman dilimlerinde (2, 4, 6, 8, 16 ve 24
saat) ve farkli sicakliklarda (55, 65 ve 75°C) saglanmigtir. Numune belli bir siire
atmosfer basincinda yaslanmaya birakilmistir. Yaslandirilmis jel 65°C’de 24 saat
boyunca, 60 ml heksametildisiloksan (HMDS); 0,24 ml HCI asit (%37°lik) ve 2,2
ml etanolden olusan karigim igerisine daldirilarak hidrofobiklik saglanmigtir. Son
olarak hidrofobik jel atmosfer basincinda 150°C’de 2 saat boyunca kurutulmustur.
Yapilan analizler sonucunda, yaslandirma zamaninin artirilmasiyla silika aerojel
numunelerin - yogunlugunun distiigii  gozlemlenmistir. Ayrica yaslandirma
zamaninin gozenek hacmi ve gozenek capi lizerindeki etkisi de arastirilmistir.
Yaglandirma zamani arttikca gézenek hacmi ve ¢apmin da arttigr belirlenmistir.
Silika aerojelin fraktal boyutuna etkisi ise 16 saat yaslanmaya kadar azalan
egimdeyken, 16 saatten sonra artmaya baslamistir. Son olarak BET ylizey alan1 da

arastirilmig ve artan yaslandirma zamaniyla azaldigi gézlemlenmistir [34].

Zhu ve arkadaslari, atmosferik basingta sol-jel metodu ile silika ve silika/titanyum
aerojelleri iireterek karakterizasyon c¢alismalar1 yapmislardir. Bu caligmada
kimyasal olarak TEOS (tetraetoksisilan), TTIP (titanyumizopropoksit), HMDZ
(heksametildisilazin), etanol, okzalik asit, hegzan kullanilmistir. Silika aerojel
0,008 M okzalik asit ve 0,5 M amonyak ile TEOS, etanol kullanilarak
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hazirlanmistir. Silika/Titanyum aerojelleri ise baslangic maddesi olarak TEOS ve
TTIP kullanilarak hazirlanmigtir. Kompozit SiO2/TiO> aerojellerinin faz ayrimim
onlemek i¢in, silika sol ilk olarak TEOS’un etanol ile hidrolizi sonucu
hazirlanmistir. Titanyum bagslangic maddesi c¢ozeltisi TTIP ve etanolden
olugsmaktadir. Titanyum Onciisii ve silika sol birlikte karistirilip 0,5 M’lik amonyum
ile reaksiyona sokulmustur. TEOS:TTIP:EtOH:H20O (0,008 M okzalik asit):H>O
(0,5 M amonyum) molar oranlar1 son olarak 1:1:8:5:0,2’de tutulmustur. Jellesmenin
ardindan hidrojeldeki su 36 saat igerisinde 3 kez etanol ile ve ardindan hegzan ile
yer degistirmistir. Jel oda sicakliginda 24 saat boyunca hegzan igerisinde sililasyon
ajani ile modifiye edilmistir. Reaksiyona girmemis sililasyon ajani 36 saat boyunca
3 kez heksan ile yikanmistir. Daha sonra ¢oziicli bosaltilmistir ve silika ve
kompozit SiO2/TiO; jelleri bir aliiminyum folya ile kaplanmis ve ¢evre basincinda
kurutulmustur. Son olarak oda sicakliginda sogutulmus ve karakterizasyon igin
kullanilmigtir.  Yapilan analizler sonucu aerojellerin mikro yapilari, taramali
elektron mikroskobu (SEM) ve transmisyon elektron mikroskobu (TEM) ile
gozlemlenmistir. Spesifik ylizey alan1 BET (Brunauer-Emmett-Teller) yontemi ile
hesaplanirken gozenek boyutu dagilimi ve gézenek hacmi BJH (Barrett-Joyner-
Halenda) yontemi ile tespit edilmistir. Analiz sonuglarina gore aerojellerin yiiksek
ve siiperhidrofobik 6zellige sahip oldugu goriilmiistiir. SEM mikroyap1 sonuglarina
gore Ui¢ boyutlu nano gozenekli yapida olduklari saptanmistir. Sentezlenen
aerojeller 10-20 nm kiiresel kati kiimeler ve aralarinda 80 nm’nin altinda
gozenekler igeren gozenekli bir ag yapisina sahiptir ve yapilan analiz sonuglarinda
yiiksek BET yiizey alani, yiiksek porozite ve diisiik yogunluklu aerojeller elde
edilmistir [35].

Mahadik ve arkadaslar sililasyon ajanlari konsantrasyonlarinin, silika aerojellerin
ylizey serbest enerjisi lizerindeki etkisini arastirmislardir. Sol, metanol igerisinde
seyreltilmig TEOS kullanilarak hazirlanmistir. Cozelti igerisine 0,001 M’lik okzalik
asit eklenmistir. TEOS-Metanol-Ogzalik asit molar oranlari; 1:2.7:0.18x10 olarak
sabit tutulmustur. Sol 1 saat boyunca karistirilmis ve ardindan 12 saat boyunca oda
sicakliginda bekletilmigtir. Amonyum hidroksit ve amonyum floriir (NH4OH:
NH4F3 0,02:0,22x10%) karisimindan olusan baz katalizorii sola eklenmistir. Elde
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edilen sol aliminyum folyo ile sarilmistir ve silika ag yapisini giiclendirmek igin 40
dakika boyunca 50°C’de firinda bekletilmistir. Yaslandirmanin ardindan jel kiigiik
kiip parcaciklar1 halinde kesilmis ve parcalar 10 dakika boyunca metanol igerisinde
bekletilmistir. Jel igerisindeki metanol 50°C’de heksan ile degistirilmistir. Sistem, 4
saat boyunca 120 dev/dak’da calkalanmistir. Jelleri hidrofobik yapabilmek igin, 16
saat boyunca 50°C’de sililasyon ajanlarina (TEOS, HMDZ) daldirilmistir.
Kullanilan sililasyon ajanlarinin konsantrasyonu, ¢Oziiciniin 3% ile %]12’si
arasinda degismektedir. Son olarak alkojel pargalar1 atmosferik basing sartlarinda
50°C’de 1 saat, 150°C’de 2 saat firinda bekletilerek kurutulmustur. Yapilan FTIR
analizleri sonucunda; modifiye edilmemis ve modifiye edilmis aerojel numunelerin
spektrumlarindaki yaklasik 1100 cm™ de gdze carpan zirve, silika dioksitin
asimetrik blikim modundan kaynaklanmaktadir. HMDZ ve TMCS sililasyon
ajanlar1 kullanilarak modifiye edilmis aerojellerin FTIR spektrumu, 3450 ve 1550
cm™ de gdzlenen -OH bagina atfedilen piklerin yogunlugunun, modifiye edilmemis
silis aerojellerine kiyasla azaldigim1 gostermistir. Modifiye edilmis silis
aerojellerinin spektrumunda yaklasik 1450 ve 2900 cm™’de gdzlemlenen yogun
absorpsiyon tepeleri C-H baginin germe ve biikme islemlerinden kaynaklanirken;
840 ve 1250 cm™ civarinda gozlenen pikler ise Si-C bagindan kaynaklanmaktadir.
Kullanilan sililasyon ajanlarinin konsantrasyon artisiyla, aerojellerin temas agis1 ve
yizey gerilimi artarken; ylizey enerjisi azalmaktadir. Yogunluk analizleri
sonucunda ise, sililasyon ajanlarinin derisim artisi ile yogunlukta azalma

gbézlemlenmistir [36].

Wang ve arkadaslari, atmosfer basincinda kurutma ile silika esasli kompozit aerojel
sentezi lizerinde ¢alismislardir. Farkli renklerde ve fonksiyonlarda elde edilen silika
bazli kompozit aerojellerin ¢esitli analizleri yapilmistir. Silika kaynagi olarak PEDS
(Polyethoxydisiloxane) kullanilmigtir. 30 g PEDS numunesi 200 ml etanol
icerisinde 10 dakika boyunca karistirilarak ¢ozdirilmis ve 500 ml
amonyumbhidroksit ¢ozeltiye ilave edilerek 30 dakika sonrasinda jellesme
gozlemlenmistir. 40°C’de 2 saat yaslandirmanin ardindan, alkojel 200 ml heksan
icerisinde 5 saat boyunca kuvvetli bir sekilde karistirilmistir. Ardindan jel filtrasyon

ile toplanir ve tekrar 200 ml heksan igerisine 5 saat boyunca karistirilmistir. Son
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olarak jeller, 100 ml heksan icerisinde 2 saat boyunca TMCS (5 ml) ile modifiye
edilerek filtre edilmis ve 150°C’de 30 dakika boyunca atmosfer basincinda
kurutulmustur. Renkli silika aerojel iiretim asamasinda ise tek farklilik, yaslanma
oncesinde PEDS c¢ozeltisine metal tuzu ilave edilmesidir. Elde edilen silika aerojel
tozlarinin gézenek boyut dagilimi ve ortalama gozenek ¢apt BJH adsorpsiyon ve
desorpsiyon metodu ile belirlenmistir. Yiizey alanlari BET (Brunauer-Emmett-
Teller) metodu ile analiz edilirken kimyasal yap1 FTIR ile gézlemlenmistir. Aerojel
tozlariin termal iletkenligi ise oda sicakliginda gegici sicak tel yontemi (transient
hot wire method) ile olgiilmistiir. Aerojel tozlarmin mikroyapr o6zelliklerini
belirlemek igin FESEM (Field-emission scanning electron microscopy) cihazi
kullanilmistir. Uretilen tiim silika ve silika esasli kompozit aerojeller igin belirtilen
analizler yapilmistir. Elde edilen sonuglar gosteriyor ki silika aerojeller 500 ile
1000 m?g?! araliginda degisen yiiksek BET yiizey alanma sahiptirler. Ortalama
gdzenek boyutu 8-20 nm, yogunluk 0,03 ile 0,2 g.cm™ ve termal iletkenlik 0,0221
ile 0,04 W.m1K? degerleri arasinda degismektedir. Ayrica yiiksek gdzenek

¢apinin artan kurutma sicakligi ile elde edildigi gézlemlenmistir [37].



BOLUM 4. DENEYSEL CALISMALAR

4.1. Amag

Mevcut calismada, dogal silika esasli hammaddeler (perlit, zeolit, pomza, kuvars)
ve atik malzemeler (pencere cami, borcam, soda sisesi cami tozu) kullanilarak sol-
jel yontemi ile silika esasli aerojel tozu iiretimi amaglanmistir. Aerojel tozu
iiretiminde giiniimiize kadar yapilmis calismalardan farkli olarak, cevre dostu
hammaddeler kullanilmig ve farkli baslangic maddeleri ile iistiin 6zelliklere sahip
silika aerojel tozu sentezi gergeklestirilmistir. Kullanilan hammaddelerin kimyasal

analizleri Tablo 4.1.’de verilmistir.

Tablo 4.1. Deneysel ¢aligmalarda kullanilan dogal hammadde ve atik malzemelerin kimyasal analizi

B(izl‘egs'e;:;ar Perlit Kuvars Pomza Zeolit Pencere camn Soda sisesi Borcam
CaO 0,50 0,07 3,25 2,38 12,0 34,36 0,20
Al20s 14,33 0,02 13,20 13,10 2,0 2,49 4,34
SiO2 74,0 98,0 72,45 76,97 72,0 52,95 77,32
K20 4,95 1,74 5,07 4,64 - 1,44 0,33
Na20 4,97 0,15 3,18 0,19 14,0 2,07 4,83
Fe203 0,97 0,02 1,95 1,68 - 1,11 0,22
MgO 0,28 - 0,65 0,94 - 2,32 0,31
TiO2 - - 0,14 0,10 - 0,42 0,11
MnO - - 0,08 - - - -
ZrO; - - 0,03 - - - -
SOz - - - - - 0,21 -
P20s - - - - - 2,48 -
Cl - - - - - 0,05 -
Cr0s - - - - - 0,10 -

B203 - - - - - - 12,34
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Silika Kaynaklari

Dogal: perlit, kuvars, pomza, zeolit,
Atik: borcam, pencere cami ve soda sisesi cami tozu)

Silika Kaynaginin
NaOH ¢ozeltisinde ¢oziinmesi

Cozeltinin filtre edilmesi

Sodyum silikat ¢ozeltisinin HCI asit ile ndtralize
edilmesi

Cozeltinin oda sicakliginda
yaslandirilmasi

Yaglandirilmis jelin distile su ile yikanmasi

Jelin H,O/Etanol ve

TEOS/Etanol Heptan ile yiizey
karigtminda modifikasyonu
yaslandirilmasi

Atmosfer basincinda kurutma
(Etiivde 70, 100, 125°C)

Silika
Aerojel
Tozu

Sekil 4.1. Silika aerojel tozunun tretim akim gemasi
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Hazirlanan 1 M’lik NaOH c¢ozeltisinde silika kaynagi tozlarin reflux islemi ile
coziinmesi saglanmis ve ardindan filtre edilerek sodyum silikat c¢ozeltisi elde
edilmistir. Cozeltinin pH’1 HCI asit kullanilarak noétralize edilmis ve kapali bir
konumda oda sicakliginda yaslandirma isleminin ilk evresi baslatilmistir. Hacimce
%-20’lik H2O/Ethanol karisiminda 50°C’de, %70’lik Ethanol/TEOS karisiminda
60°C’de ve n-heptan igerisinde 50°C’de 1’er giin boyunca etiivde bekletilerek
yaslandirma islemine devam edilmistir. Silika aerojel yapisindaki baglari
kuvvetlendirmek ve malzeme dayanimini arttirmak igin yaslandirma evresinde
ozellikle = TEOS (tetracthylorthosilicate)  ile  yiizey = modifikasyonu
gerceklestirilmistir. Yaslandirma isleminin sonunda, farkli sicakliklarda belirlenen
slire boyunca atmosfer basincinda kurutma ile jel yapisindaki sivi uzaklastirilmis ve
son olarak oda sicakliginda 1 giin bekletilerek silika aerojel tozlari tiretilmistir.
Sekil 4.1.’de farkli hammadde ve atik malzemelerden silika aerojel tiretim akim
semas1 goriilmektedir. Elde edilen silika aerojeller SEM, FESEM, EDS, DTA,
FTIR, XRD ve BET cihazlar1 kullanilarak karakterize edilmis ve farkli dogal ve
atik malzemelerden tiretilen silika aerojellerin Gzellikleri karsilagtirmali olarak

detaylandirilmistir.

4.2. Silika Esash Dogal Hammaddeler

4.2.1. Perlit

Perlit, disiik yogunlugu sayesinde ¢ok hafif ve yiiksek gozenekli, 1s1 ile genlesme
ozelligine sahip bir kayactir. Dogadan bir cesit tas olarak ¢ikarilan perlit 6giitiiliip
toz hale getirilir ve sonrasinda ¢ok yiiksek sicakliklarda pisirilerek, bu toz taneleri
misir tanesi gibi patlayarak hafif perlit tozlarini olustururlar. Pisirme siiresi ve
sicaklig ile orantili olarak degisik graniil boyutlarinda tiretilmektedir. Herhangi bir
islem goérmemis perlitin rengi agik griden parlak siyaha dogru degisim gostermekte
olup, genlestiginde ise tamamen beyazlasir. Bilesiminde bulunan %2 ile %6 oran
araligindaki suyun perlitin kararliligin1 saglamasi en belirgin 6zelliklerinden biridir
[38]. Tiirkiye, Yunanistan, Japonya ve ABD perlit kaynaklari bakimindan zengin

iilkelerdir. Ulkemiz perlit kaynaklar1 agisindan ¢ok zengindir. Diinya perlit
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rezervlerinin %74'i tilkemizde bulunmakta olup; yaklasik 7,7 milyar ton perlit
rezervimizin oldugu bilinmektedir. Bu rezervin 2 milyar tonu asan %34'lik
boliimiiniin ise Kars'ta bulundugu belirtilmektedir. Hammadde olarak c¢ok
ckonomik olan bu dogal hammadde kaynagimizin katma degeri ¢ok daha yiiksek
irlinlere doniistiiriilmesi mevcut tez calismasmin temel hedeflerinden birisidir.
Ekonomik agidan ise maliyeti diigiiktiir. Perlit tistiin 6zellikleri sayesinde insaat,
tarim, gida, ila¢ ve kimya, metalurji gibi pek ¢ok alanda kullanim yeri bulmakta

olup; kullanim alanlari:

Is1 ve ses yalitict gevsek dolgu maddesi olarak,
Yiizey dosemelerde 1s1 ve ses yalitici olarak,

Topragin fiziksel 6zelliklerini artiric1 "substrate™ maddesi olarak,

L npoE

Kimyasal iriinlerin iiretiminde 6zellikle ilag ve gida sanayisinde siizme
yardimci maddesi olarak,

Sivilagtirilmis gaz tanklarinin 1s1 yalitiminda,

Soguk depolarinin yalitiminda,

Katk1 maddesi 6zelligi ile seramik yapi malzemeleri ve cam sanayiinde ve

© N o O

Kimya sektoriinde dolgu malzemesi olarak siralanabilir [39].

4.2.2. Kuvars

Yogunlugu 2,65 g/em® ve sertligi 7 olan ve saf silisyum dioksit (SiO2)
kristallerinden olusan kuvars ham maddesine dogada ¢ok rastlanir. Hekzagonal
yapida kristallesen kuvars dogada kristal ya da amorf olarak bulunabilir. Silika
kaynag1 kuvars, yapisinda bulunan yabanci bilesenlerin miktaria ve tiirline gore,

yar1 saydam, saydam veya renkli olabilirler [40].

Kuvars Diinya’nin ylizeyinde en bol ve yaygin olarak bulunabilen ve biitiin
sicakliklarda olusabilen minerallerden biridir. Hem mekanik hem kimyasal
ayrigmaya karsi son derece dayaniklidir [41]. Kuvars yiizey temizleme (kumlama-
raspalama), boya, deterjan, kimya sanayi, siva yapi sistemleri, aritma tesisleri,

seramik ve cam malzemelerinde kullanilmaktadir [42].
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4.2.3. Zeolit

Dogal ve saf zeolitlerin kullaniminin yayginlastirilmasi, 1950’11 yillarin basindan
sonra deniz ve golsel tiiflerde de zeolit ham maddesine rastlanmasi ile hizlanmistir.
Adsorpsiyon ve molekiiler elek 6zelligi, saf silis igerigi, diisiik yogunlu sayesinde
hafifligi, gézenek boyutu ve yapisi gibi zeolitlerin baslica 6zellikleri pek ¢ok
endiistriyel sektorde kullanilmalarimi saglamistir. Kullanim alanlar1 tarim ve
hayvancilik, enerji, kirlilik kontrolii ve 6nlenmesi, metaliirji ve malzeme, diger

alanlar olmak tizere son yillarda artis gostermistir [43].

4.2.4. Pomza

Pomza cam yapisinda olup volkanik kaya¢ sinifindadir. Asidik pomza diinyada en
cok bulunan ve kullanilan ¢esididir. Yeryliziindeki olusumu sirasinda ani soguma,
gazlarin genlesip yapiyl ani bir sekilde terketmesi sonucu dikkat g¢ekici bir
gozenekli yapt meydana gelmistir. Bu gbzenekli yapisi sayesinde 1s1 ve ses yalitimi
oldukca yiiksek ve verimlidir. Pomza’nin yogunlugu 0,5-1 gr/cm® araliginda
gozlemlenmekte olup kristal suyu yapisinda igermez. Son yillarda teknolojinin
gelismesi ve ¢evre dostu iiretimin yayginlagsmasi pomza hammaddesi kullanimini

artirmistir [44].

Tiirkiye’de dogadan c¢ikarilan ve {iretilen pomzanin neredeyse tamami insaat
sektortiinde kullanim alani bulmaktadir. Pomzanin ikinci dikkat ¢ekici kullanimai ise
agindirict sanayidir. Yapist sayesinde hafif agindirici olarak adlandirilan pomza
dogal ve yapay madeni esyalarin ve metallerin cilalanmasinda kullanilmaktadir.
Genel olarak pomza; tekstilde, tarimda, yapi1 aksesuarlarinda ve restarasyonunda,
filtrasyon islemlerinde, elektronik sektoriinde, kozmetik ve kimya sektoriinde,
mobilya sektoriinde, plastik, metal ve cam sektdriinde genis kullanim alanlari
bulmaktadir [45].
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4.3. Silika Esash Aerojel Uretiminde Kullanilan Malzemeler

Silika esasli aerojel tozu iliretmek i¢in; silika kaynagi olarak perlit (genlestirilmis
perlit Genper San. Tic. Ltd. sirketinden), kuvars (Kale seramik), zeolit (Mec enerji),
pomza (Nevsehir ilinden) dogal hammaddeleri ile pencere cami tozu, soda sisesi
cami1 tozu ve borcam tozlar1 gibi atik malzemeler kullanilmistir. Kullanilan dogal
hammadde ve atik malzeme tozlarna ait kimyasal kompozisyonlar Tablo 4.1.’de
verilmistir. Tablo 4.2.’de ise silika esasli aerojel tozu iiretiminde kullanilan dogal
hammaddelerden perlit ve kuvarsa ait fiziksel 6zellikler goriilmektedir. Silika esasl
acrojel tretim siirecinde sodyum hidroksit (NaOH, % 99’luk), n-heptan (C7Hze,
%99’1luk, yiizey modifikasyonu sirasinda reaksiyona girmeyen TEOS’u
uzaklagtirmak igin), etanol (CoHsOH, % 99,5’luk, silika aerojelin iiretiminde
yapidaki suyun uzaklastirilmasi amactyla), hidroklorik asit (HCI, %37’lik),
tetracthylorthosilicate (TEOS, %98’lik, (C2Hs0)4Si) ve elde edilen jelin yikanmasi
ve c¢Ozeltiye alma asamalarinda distile su kullanilmistir. Sodyum hidroksit, n-
heptan, etanol ve hidroklorik asit Merck Kimya sirketinden, Tetraethylorthosilicate

kimyasal1 ise Alfa Aesar sirketinden temin edilmistir.

Tablo 4.2. Perlit ve kuvars tozlarinin fiziksel 6zellikleri [46-48].

Fiziksel Ozellikler Perlit Kuvars
Renk Beyaz ve gri Acik beyaz
Sertlik (Mohs) 5-6 7
Ozgiil agirlik (kg/md) 2200 — 2400 2650
Yogunluk (kg/m?) 1100 - 1200 500-2500
Yumusama Noktasi (°C) 871 -1093 870-900
Ergime noktasi (°C) 1260 -1343 1785
@zgﬁl 1s1 (cal/ g.°C) 0,2 0,15-0,2
Is1 iletkenligi (W/m-K) 0,040 - 0,055 0,05

pH 6,58 6,5-8
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4.4. Silika Aerojel Tozunun Uretimi

4.4.1. Sodyum silikat ¢ozeltisinin hazirlanmasi

On bagslatict olarak kullanilan perlit tozu referans olarak alirsa; 30 gram perlit tozu
300 ml 1 M’lik NaOH ¢ozeltisi ile 500 ml’lik Erlen-meyer igerisinde
karistirilmistir. Hazirlanan karisim 1siticili karistiricida 1.5 saat boyunca 100°C’de
kaynatilarak perlit tozunun bliylik oranda NaOH c¢ozeltisi icerisinde ¢oziinmesi
saglanmigtir. Reflux edilen karisim sogumasi i¢in oda sicakliginda bir siire
bekletilmis ve ardindan ¢oziinmeyen kalintiy1 uzaklagtirmak amaciyla karigim filtre
edilmistir. Filtre islemi esnasinda Chmlab Group’dan temin edilen 125 mm
capindaki filtre kagitlart kullanilmistir. Sekil 4.2.°de sodyum silikat ¢dzeltisinin
eldesi gosterilmistir. Filtre edilen ¢ozelti sodyum silikat ¢ozeltisi olup, silika aerojel

iiretiminde kullanilmistir.

Perlit tozuna uygulanan tiim proses asamasi kuvars, zeolit, pomza, pencere cami
tozu, soda sisesi cami tozu ve borcam tozuna da uygulanmis ve boylece 7 farkl

hammadde ve atiktan silika aerojel tozu liretimi gergeklestirilmistir.

(@) (b) (©

Sekil 4.2.(a,b) Perlit tozundan elde edilen sodyum silikat ¢ozeltisinin karigtirma ve (C) Filtre islemleri
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4.4.2. Silika jelin yaslandirilmasi

Hazirlanan sodyum silikat ¢6zeltisi dinlendirildikten sonra silika aerojel hazirlamak
icin kullanilmistir. C6zeltinin pH’1 hazirlanan 1M’lik HCI asit ¢ozeltisi ile notralize
edilerek 6-7 araligina ayarlanmistir. Agzi kapali konumda ¢dzelti oda sicakliginda 3
giin boyunca yaslandirma islemi i¢in bekletilmistir. Ardindan yaslandirilmis jel
filtre edilerek ¢ozeltiden ayristirilmistir. Jel distile su ile yikanarak biinyesindeki
sodyum nitrat kalintilar1 uzaklastirilmis ve bdylece Na orani en aza indirilmistir.

Sekil 4.3.”de jelin yaslandirilmasi ve olusumu gosterilmistir.

© @ ©

Sekil 4.3. Silika aerojelin oda sicakliginda (a,b) yaslandirilmasi ve (c,d,e) silika jel olusum asamalart
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Elde edilen silika jel hacimce %20’lik H2O/Ethanol ¢ozeltisinde 1 giin boyunca
50°C’de bekletilerek yaslandirma islemine devam edilmistir. Hacimce %70’lik
Ethanol/TEOS ¢ozeltisi hazirlanmistir ve jel bu ¢ozelti icerisinde 1 giin boyunca
60°C’de etiivde bekletilmistir. Jel igerisindeki Ethanol/TEOS ¢ozeltisini
uzaklastirmak igin n-heptan ile birka¢ kez yikanmistir. Daha sonra n-heptan
icerisinde etiivde 50°C’de 1 giin ve oda sicaklifinda n-heptan igerisinde 1 giin
boyunca bekletilerek yaslandirma islemi siirdiiriilmiistiir. Hazirlanan bu ¢ozeltiler
ve sililasyon ajan1 TEOS igerisinde jelin yaslandirilmasi ve modifiye edilmesindeki
amag jelin iskelet yapisini giiclendirmek ve baglar1 saglamlastirmaktir. Sekil 4.4.’de
elde edilen jelin hazirlanan ¢ozeltilerde etiiv igerisinde yaslandirilmasi

gosterilmistir.

4.4.3. Atmosferik sartlarda kurutma

Son asama olan atmosferik sartlarda kurutma igin; silika aerojel etiivde 70, 100 ve
125°C’de 1 giin boyunca bekletilerek kurutulmustur. Elde edilen silika aerojel
tozlar1 1 giin boyunca oda sicakliginda dinlendirilmis ve ardindan karakterizasyon

icin kullanilmistir. Sekil 4.5.”de elde edilen silika aerojel tozlar1 gosterilmistir.

Sekil 4.4. Hazirlanan ¢ozeltilerde etiiv igerisinde yaslandirma islemi
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Sekil 4.5. Kurutma isleminden sonra elde edilen silika aerojel tozlart

4.5. Silika Aerojel Tozlarimn Karakterizasyonu

Farkli dogal hammadde ve atik malzemelerden iiretilen silika esasli aerojel
tozlarinin 6zelliklerini belirlemek i¢in karakterizasyon ¢alismalari yapilmistir. FTIR
(Fourier Transform Infrared Spectroscopy) analizi ile kimyasal baglanma durumu
ve bilesiklerin tanimlanmasi, ortalama gozenek c¢api ve spesifik yiizey alan1 BET
metodu ile, TG/DSC analizi ile kurumus jelin termal davranigi, SEM (Scanning
electron microscopy) ve FESEM (Field Emission Scanning Electron Microscopy)

analizleri ile iiretilen tozlarin mikroyapilari ve XRD ile faz tayini yapilmustir.

45.1. FTIR analizi

Uretilen silika aerojel tozlarinin kimyasal baglarmi belirlemek i¢in FTIR analizi
yapilmistir.  4000-400 cm™ dalga boyu araliginda yani mikro dalga ile
elektromanyetik spektlerin goriiniir bolgesi arasinda bulunan gegise IR bolgesi
denmektedir [49]. Ayirmali spektrum duyarlilik degismeden ve yarik veya prizma
kullanilmadan elde edilebilir ve spektrum c¢ok kisa silirede dalga boyu tek tek

taranmadan kaydedilebilir. Ayrica kaydedilen bu spektrumda bantlar analiz



37

esnasinda siddetli ve ¢ok net gozlemlenirken, S/N (Signal/Noise—Sinyal/Giiriiltii)
orani diger kullanilan yontemlere gore cok daha fazladir. Sekil 4.6.’da verilmis olan
calisma prensibi akis semasindan da anlasilacagi tizere 1s1k olusum kaynagindan
ciktiktan sonra bir 151 ayiricitya (beamsplitter) gelerek hem hareketli hem sabit
aynaya aktarilir. Ardindan isinlar aktarilmis olduklar1 aynadan yansiyarak isin
aywrictya geri  gelerek buradan da Ornegin  konumlandigi noktaya gider.
Heterokromatik yapida olan bu 1sin, tek dalga boyuna getirilerek monokromatik
yapiya gecisi saglanir. Son olarak 1sin ornek ile temas ettikten sonra algilayicilar

tarafindan algilanir ve sinyale doniistiiriilerek bilgisayar ile Ol¢iilebilecek seviyeye
gelir [50].

Harekefli —
—i7 Ayna T _
Elektronile baglant Bilgisayar
= ===

Sahit Isin Nurmume Dedeltér
Ayna Ayinci

1]

& Xan:k

Sekil 4.6. FTIR Spektroskopisi Caligma Prensibi [50].

Uretilen tiim silika esasl aerojel tozlarina ve kullanilan baslangic dogal hammadde
ve atik malzemelerine FTIR analizi yapilmistir. FTIR analizi igin Sekil 4.7.’de

gosterilen FTIR cihazi kullanilmistir.

Sekil 4.7. FTIR cihaz1 [50].
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45.2. SEM analizi

Taramali Elektron Mikroskobunda (SEM) goriintii, analiz edilecek numune
yiizeyinde elektron demetlerinin taratilmasi esnasinda, numune ve elektronlar
arasinda meydana gelen etkilerin algilayicilarda toplanmasi ve ardindan bir katot
1511 tlipiiniin ekranina verilerin aktarilmasiyla elde edilir [51]. Numunelerin mikro
yapisal ozelliklerini belirlemek i¢in SEM analizi yapilmistir. 50.000X biiyiitmeye
kadar cikilarak silika aerojel tozlarmin mikroyapist goézlemlenmistir. Ayrica
tozlardaki elementlerin yiizdelerini incelemek i¢in EDS analizi yapilmigtir. Sekil
4.8.°de gorillen Jeol 6060 LV model taramali elektron mikroskobu (SEM)

kullanilmistir.

Sekil 4.8. SEM cihazi

4.5.3. FESEM analizi (Field Emission Scanning Electron Microscopy)

FESEM cihaz1 yiikksek c¢oziiniirliiklerde ve biyiitmelerde nano boyuttaki
malzemelerin analizi i¢in dizayn edilmistir. FESEM'in mevcut X-Isin1 Dedektori,
analizorlii ve yazilim arayiizii ile X-Isin1 Spektroskopisi kullanarak belirlenen
noktada ve haritada kantitatif element analizi gergeklestirilebilir. En verimli ve
yaygin kullanim kolayligi i¢in analiz edilecek numune X-Y-Z haznesine talep
edilen koordinata hassas bir bigimde yerlestirilebilir ve ardindan tekrar goriintii

alabilmek i¢in bu koordinatlar kaydedilebilir [52].

Nano boyuttaki numunelerin mikro yapisal 6zelliklerini incelemek icin FESEM

cihaz1 kullanilmigtir. 300.000X biiyiitmeye kadar ¢ikilarak iiretilen tozlarin yapisi
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incelenmis ve nano boyuttaki tozlarin yapisindaki elementleri belirlemek i¢in EDS

analizi de yapilmistir. Sekil 4.9.”da kullanilan FESEM cihazi goriilmektedir.

Sekil 4.9. FESEM cihazi

4.5.4. Termal analiz (DSC-TGA)

Termal analiz yonteminde dogrusal olarak segilen araliklarda arttirilan veya
azaltilan sicaklik ile numunenin kiitlesinde gozlemlenecek olan azalmalar,
sicakligin veya zamanin fonksiyonu olarak kaydedilecektir. Analiz sonucunda
tespit edilen sicaklik kiitle egrileri termal bozunma egrileri olarak adlandirilir.
Sicakligin dogrusal olarak artis1 ile olusan kiitle kayiplar1 genellikle yapidan su ve
benzeri ugucu bilesiklerin ayrilmasi ile ger¢eklesmektedir. Termogravimetri cihazi
kiitle ve sicaklik degisimini iyi bir sekilde gozlemleyen, hassas bir terazi ve ayrica
iyi bir firin olmasinin yaninda analiz esnasinda gazi Onleyebilen pargalardan

meydana gelmistir [53].

Kullanilan termogravimetrik cihazin firmi 5°C/dak hizla dogrusal olarak
yiikseltilecek sekilde ayarlanmistir. Analiz sartlar1 hava atmosferi olup aliimina
DTA potasi iginde inert aliimina referans alinarak yapilmis ve 1000°C’ye kadar
araliklarla ¢ikilarak sicaklikla kiitle arasindaki degisim gozlemlenmistir. Uretilen

silika aerojel tozlarimin sicaklikla kiitlesindeki degisim incelenerek elde edilen
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egriler yorumlanmistir. Sekil 4.10.’da goriilen Netzsch Marka STA 449 Model
DTA-TG cihaz1 kullanilmistir [53].

Sekil 4.10. Termal analiz cihazi (DTA)

455 BET analizi

Gozenekli yapr igeren silika aerojel tozlarinin yiizey alanlarini, bosluk hacimlerini
ve dagilimlarini 6l¢mek i¢in BET analizi gergeklestirilmistir. BET yontemi, analiz
edilecek numune tabakasinin tek bir molekiiler yapi ile kaplanmasi igin mevcut gaz
miktarinin belirlenmesi prensibine dayanir. Analiz isleminden 6nce numuneler
degas linitesine yerlestirilerek 300°C’ye kadar 1sitma yapilarak saflagtirilir ve sudan
aritma islemi yapilir. Ardindan numuneler sivi azot gazi kullanilarak analiz edilir
[55]. Bu yapilan deneyler ile numunenin ne kadar miktarda azot adsorpladigini
gosteren “adsorpsiyon izotermi” tespit edilmektedir. Daha sonrasinda silika aerojel
tozlarmin ylizey alani, spesifik gozenek boyutu ve hacmi, BJH gozenek boyutu
degerleri ve adsorpsiyon-desorpsiyon egrileri gozlemlenmistir. Sekil 4.11.°de
gosterilen Micromeritics/ASAP 2020 marka BET cihazi kullanilarak analiz
yapilmigtir. BET cihazi ile 77 K sicakliktaki sivi azot gazi ortaminda, adsorpsiyon
yontemi ile ylizey alani, gézenek boyutu ve gézenek hacmi 6l¢timii yapilmaktadir.
Gozenek capt 2 nm’den kiigiik olan numuneler i¢in mikrogdzenek, 2-50 nm
araliginda mezogdzenek, 50 nm’den biiyiikk olanlarda ise makrogbézenek yapi
mevcuttur. Makrogozenekler yiiksek basingtan  etkilenirken, mezo ve
mikrogozenekler kimyasal ve 1sil islemden etkilenmektedir. Toz numunelerinin

boyutu ve sekli tozlarin hazirlanma kosullarina gore degisiklik gosterebilmektedir.
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Adsorplama siddeti ve gli¢lerinin ¢ok fazla olmasi, gézenekli malzemelerin en

onemli 6zelliklerinden biridir [56,57].

BET izoterm denklemi:

p_ _ 1 (=D pr
na(Po - p) nmC nmC Po

cizgisel bicimiyle verilir. P,adsorplananin deney sicakligindaki doygun buhar
basinci, P adsorpsiyonun dlgiildiigii esnadaki buhar basinci n,,tek tabaka kapasitesi,

Cise;

E1-EL
C =e RT

Bagintisina gére adsorpsiyon 1sisinin, yogunlagsma isisini agan miktarinin olciisii

olan bir sabittir. (E1-EL) net adsorpsiyon 1sisidir.

Sekil 4.11. BET Cihaz1

4.5.6. Faz analizi ( XRD)

XRD her bir kristal fazin kendine 6zgii atomik dizilimlerine bagl olarak X-
1isinlarm karakteristik bir diizen icerisinde kirmasi esasina dayanir [54]. Uretilen
silika aerojel tozlarma da bu analiz uygulanarak kristal yapisi belirlenmistir.
Yapilan XRD analizleri CuKa 151n demeti kullanilarak dalga boyu A=1,54056 nm

olan, tarama agis1 ise 20, 5 ile 50° araliginda olup, tarama hiz1 ise 1°/dk olacak
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sekilde Rigaku D/MAX/2200/PC marka XRD cihazi kullanilmistir. Sekil 4.12.’de

caligmalarda kullanilan XRD cihazi goriilmektedir.

Sekil 4.12. Rigaku marka XRD cihazi



BOLUM 5. DENEYSEL SONUCLAR VE iIRDELEME

5.1. Giris

Mevcut tez ¢aligmasinda perlit, kuvars, pomza ve zeolit dogal hammaddeleri ile
pencere cami tozu, soda sisesi tozu ve borcam tozu gibi silika esashi atiklarin
kullanilmasiyla sol-jel yontemi ile birlikte silika esasli aerojel tozlari elde
edilmistir. Kullanilan farkli dogal hammaddelerin ve atik malzemelerden iiretilen
silika aerojel tozlarinin kimyasal bag yapilar1 FTIR analizi ile, mikroyapilart SEM-
FESEM-EDS ile, sicaklikla yapilarinda meydana gelen fiziksel ve kimyasal
degisimler DTA termal analiz cihazi ile, yilizey alan1 ve gbzenek ¢ap1 degerleri BET

analizi ile ve faz yapis1 XRD analizi ile detaylandirilmistir.
5.1.1. Mikroyap analizi

Hem silika kaynagi olarak kullanilan baglangic hammadde ve atik malzemelerin
hem de sentezlenen silika aerojel tozlarinin mikroyapisal goriintiileri SEM-EDS ve
FESEM-EDS analizleri yapilarak detaylandirilmistir. Elde edilen silika aerojel
tozlarinin tane ve gozenek yapisi nano boyutta oldugu icin yliksek biiylitmelerde
FESEM cihazi ile mikroyapilar incelenerek daha net ve detayli gorintiiler elde
edilmistir. Tablo 5.1.’de silika aerojel tozu iiretiminde kullanilan dogal ve atik

malzeme kaynaklari1 kodlariyla birlikte verilmistir.

Tablo 5.1 Silika Aerojel Tozu Kaynaklari

Numune Kodlar1 Baslangig Silika Kaynaklari
Sl Perlit
S2 Kuvars
S3 Pomza
S4 Zeolit
S5 Pencere Camm Tozu
S6 Soda Sigesi Cami Tozu

S7 Borcam Tozu
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Silika esasli aerojel iiretiminde kullanilan dogal hammadde ve atik malzemelerin
SEM mikroyap1 goriintiileri Sekil 5.1.°de, iiretilen silika aerojel tozlar1 ise Sekil
5.2.’de goriilmektedir. Dogal hammaddelerin mikroyapilart SEM goriintiilerinden
de gozlemlendigi lizere birbirinden farkliliklar sergilemistir. Perlit tozu yapragimsi
tabakali toz yapisinda iken; kuvars keskin koseli genis toz boyut araliginda
tozlardan, pomza ve zeolit tozlar1 gézenekli kiiremsi toz yapisinda, pencere, soda
sisesi ve borcam tozlarinin ise mekanik 6giitme isleminden dolay1 keskin koseli toz
tane yapisina sahip olduklar1 gézlenmistir. SEM goriintiilerinde iiretilen tozlarin
aglomerasyona ugradigi dikkat ¢cekmekte olup; pomza tozundan iiretilen silika
aerojel tozunda tozlar daha net olarak gozlenebilmis ve tiim iiretilen tozlara FESEM
analizi yapilarak nano mertebelerdeki toz boyutlar1 detayli olarak gozlenebilmistir.
S1 kodlu perlit numunesinden elde edilen silika aerojel tozunun 100.000X ve
300.000X biiyiitmedeki mikroyapisinin FESEM goriintiisii Sekil 5.3.’de ayni
numuneye ait EDS sonuglar1 da Sekil 5.4°de goriilmektedir.

zaky X1@88 " 16um [0 14 38 SEI

© T (d)

Sekil 5.1. Silika aerojel baslangic malzemelerinin (a) Perlit, (b) Kuvars, (c) Pomza, (d) Zeolit, (e) Pencere

camy, (f) Soda sisesi, (g) Borcam SEM goriintiileri
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X1,888 18mm : 3 3 zZoky X1,888 18mm

(9)
Sekil 5.1. (Devami)

Silika Aerojeller
Silika
Kaynaklar1

Perlit

Sekil 5.2. Farkli dogal hammadde ve atik tozlarindan iiretilen silika aerojel tozlarina ait SEM goriintiileri
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Kuvars

X188 188mm

Zeolit

Pencere
cami tozu

Sekil 5.2. (Devami)
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Soda sisesi
cami tozu

Borcam

160 1680hm

Sekil 5.2. (Devami)
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= 73/17/2017 R, det mag [] WD spot | temp . pressure ~ +— 500 nm —
| 2:06:35PM | 15.00 kv | ETD | 100 000 x | 10.0 mm | 3.0 --- | 5.10e-3 Pa SARGEM

SvFe = - s
mag [J WD spot | temp pressure | —300 nm ——

[3/17/2017 HY det
2:14:19PM | 15.00kV | ETD | 300000x | 200 mm | 3.0 | - | 1.41e-3Pa SARGEM

(b)
Sekil 5.3 Perlit tozundan iiretilen silika aerojel tozunun (a) 100.000X, (b) 300.000X biiyiitmedeki FESEM

goriintiileri
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(@) (b)
Element |\ siriikea % | Agrlikea %
0 51,72 49,96
Na 0,39 0,51
Al 0,71 0,88
Si 46,55 48,14
cl 0,64 0,50

Sekil 5.4. Perlitten tiretilen silika aerojel tozunun farkli biiyiitmelerde goriintiisii ve FESEM-EDS analiz

sonuglart

Sekil 5.3.’deki perlit dogal hammaddesi kullanilarak tretilen silika aerojel tozunun
FESEM mikroyap1 goriintiisiinde toz tane boyutunun nano boyutlarda oldugu farkl
biliyliltmelerde incelen goriintiilerde Olgiimler alinarak belirlenmis olup;
mikroyapilarda da toz tane boyut dlglimleri isaretlenmistir. Toz boyutlarinin genel
olarak 10 ile 50 nm arasinda oldugu tespit edilmistir. a ve b.’den goriildiigii tizere
silika aerojel toz boyutlarmin 10,21 nm, 16,09 nm gibi nano boyutta oldugu analiz
edilmistir. Elde edilen EDS analizi ile silika aerojel toz yapisinda O ve Si
elementlerinin hakim oldugu goriilmektedir. Distile su ile yapilan yikama islemleri

ile aerojel iretiminde kullanilan NaOH ve HCI ilavelerinin yapidan miimkiin



50

oldugunca uzaklastirildigi EDS analizlerinde goriilmektedir. Sekil 5.4.a’da Na ve
Cl elementleri sirasiyla %0,39 ile %0,64 iken; Sekil 5.4.b’de %0,51 ile %0,50
olarak tespit edilmistir. S2 kodlu kuvars numunesinden elde edilen silika aerojel
tozu igin 100.000X ve 300.000X biiyiitmelerdeki toz tane yapisinin FESEM
goriintiisii Sekil 5.5.’de ve EDS sonuglari da Sekil 5.6.’da goriilmektedir.

L 7
3/17/2017 3\ det E | WD spot | temp pressure = 500 nm —
3:09:24 PM 15.00kV | ETD | 100 000 x | 10.1 mm | 3.0 -- 2.50e-4 Pa SARGEM

&
<

o -

7
- - O L
3/17/2017 HV det mag [ WD spot | temp pressure 300 nm

3:07:25PM | 15.00 kv | ETD | 300 000 x | 10.1 mm | 3.0 2.50e-4 Pa SARGEM

(b)
Sekil 5.5. Kuvars tozundan elde edilen silika aerojel tozunun (a) 100.000X, (b) 300.000X biiyiitmelerdeki

FESEM goriintiileri
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(b)

Element

(a) Agirhikea %

(b) Agirhikca %

O

38.70

47.70

Na

0.21

Si

59.91

51.82

Cl

1.40

0.27

Sekil 5.6. 100.000X biiyiitmede kuvars tozundan elde edilen silika aerojel tozunun FESEM-EDS sonuglart

S3 kodlu pomza tozu numunesinden elde edilen silika aerojel tozu i¢in 100.000X
ve 300.000X biiyiitmedeki gozenek yapisinin SEM goriintiisii Sekil 5.7.’de
verilmistir. Ayn1t numuneye ait EDS sonuglar1 da Sekil 5.8.’de gériilmektedir.

Kuvars tozundan elde edilen silika aerojel tozlarinin da gézenekli bir mikroyapiya
sahip oldugu Sekil 5.5.de goriilmektedir. Elde edilen bu tozlar dikkat g¢ekici
gozenekli ve ii¢ boyutlu ag yapisi sayesinde ¢ok diisiik yogunluga ve ¢ok fazla
delikten meydana gelen gozenekli siingerimsi yapilart ile yiiksek porluluk
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degerlerine sahiptirler. EDS analizi ile de Si ve O piklerinin %59,91 ve %47,70
degerlerine kadar ulastig1 Sekil 5.6.”dan goriilmektedir.

5/5/2017 HV det mag 7 WD 7 spot | temp pressure
4:03:28 PM | 15.00kV | ETD | 100 000 x | 10.1 mm | 3.0 --- | 6.28e-4 Pa

5_/5%1_7 =0 HV ] det mag [ WD . s;;ot temp pressure \ — 300 nm ———
4:07:52PM | 15.00kV | ETD | 300000 x | 10.1 mm | 3.0 | --- | 5.87e-4Pa | SARGEM
R
Sekil 5.7. Pomza tozundan elde edilen silika aerojel tozunun (a) 100.000X, (b) 300.000X biityiitmedeki FESEM

goriintiileri
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' Si
135K Q
1.20K
105K
0.90K]
0.75K|
0.60K
045K
0.30K]
0.15K
Si
0.00K!
0.00 1.00 200 3.00
Element | Agirhikea %
o] 59,93
Si 40,07

Sekil 5.8. 100.000X biiyﬁtmede poza tozundan elde edilen silika aerojel tozunun FESEM-EDS sonuglar1

Pomza tozundan elde edilen silika aerojel tozlarinin ortalama 10-50 mm gozenek

capt ile nano boyutta yiizeyinin siingerli bir yapiya sahip oldugu ve delikli

porlardan olustugu Sekil 5.7.’de goriilmektedir. Genel EDS sonuglar1 ile %59,93 O

ve %40,07 Si elementlerinin yapida mevcut oldugu analiz edilmistir. Toz {retimi

proses asamalarinda yapilan distile su ile yikama iglemleri ile yapidaki istenmeyen

ilavelerin uzaklastirildigi EDS analiz sonuglariyla tespit edilmistir. S4 kodlu zeolit

hammaddesinden elde edilen silika aerojel tozunun EDS sonuglar1 Sekil 5.9.’da,
100.000X ve 300.000X biiyiitmelerdeki FESEM mikroyapis1 goriintiileri Sekil
5.10.’da goriilmektedir.

Sekil 5.9. 100.000X biiyiitmede zeolit tozundan elde edilen silika aerojel tozunun FESEM-EDS sonuglari
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S5 kodlu atik pencere cami tozlarindan iiretilen silika aerojel tozu i¢in 100.000X ve
300.000X biiytitmelerdeki FESEM mikroyapis1 goriintiisiic Sekil 5.11.’de, EDS
sonuclar1 da Sekil 5.12.’de goriilmektedir.

(b)
Sekil 5.10. Zeolit tozundan elde edilen silika aerojel tozunun (a) 100.000X, (b) 300.000X biiyiitmedeki FESEM

goriintiileri
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Sekil 5.11. Pencere camu tozundan iiretilen silika aerojel tozunun (a) 100.000X, (b) 300.000X biiytitmedeki
FESEM goriintiileri
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Sekil 5.12. 100.000X biiyiitmede pencere cami tozundan tiretilen silika aerojel tozunun FESEM-EDS analizi

S6 kodlu soda sisesi cam tozlarindan iretilen silika aerojel tozunun EDS analizi
sonuglart ve 100.000X ve 300.000X biiyiitmedeki FESEM mikroyap: goriintiisii
strast ile Sekil 5.13. ve Sekil 5.14.’de goriilmektedir.
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Sekil 5.13. 100.000X biiyiitmede soda sisesi cam tozundan firetilen silika aerojel tozunun FESEM-EDS

analizleri

S7 kodlu atik borcam tozlarindan iiretilen silika aerojel tozunun 100.000X ve
300.000X biiyiitmedeki FESEM mikroyap1 goriintiisii Sekil 5.15.’de, genel EDS
analiz sonuglari da Sekil 5.16.” da goriilmektedir.
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spot | temp pressure — 500 nm —
4.19e-4 Pa SARGEM

4:38:44 PM | 15.00 kvV | ETD | 300 000 x | 10.0 mm | 3.0 3.92e-4 Pa SARGEM
(b)
Sekil 5.14. Soda sisesi tozlarindan tretilen silika aerojel tozunun (a) 100.000X ve (b) 300.000X biiyiitmedeki

FESEM goriintiileri

B S/S/'2017 ‘ WD spot pressure ——-300 nm —————
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5/5/2017
3:30:29 PM

% 5/5/2017 det mag [ WD spot | temp pressure | —300 nm —
° | 3:33:45PM | 15.00kV | ETD | 300000x |9.9mm | 3.0 | - |1.98e-3Pa SARGEM

Sekil 5.15. Borcam tozundan elde edilen silika aerojel tozunun (a) 100.000X, (b) 300.000X biiyiitmedeki

FESEM goriintiileri
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Si
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Element | Agirhikea %
O 48,66
Si 51,34

Sekil 5.16. 100.000X biiyiitmede borcam tozundan {iretilen silika aerojel tozunun FESEM-EDS analizleri

Silika Aerojeller
Silika

Kaynaklar1 100.000 X . 300.000 X

Perlit

Kuvars

Sekil 5.17. 100.000X ve 300.000X biiyiitmede silika aerojel tozlarinin FESEM goériintiileri



60

Zeolit

Pencere cam
tozu

Soda sisesi
cami tozu

Borcam

Sekil 5.17. (Devami)

Elde edilen silika aerojel tozlarmim 100.000X ve 300.000X biiyiitmedeki FESEM
goriintiileri kullanilan silika esasli baglangi¢ kaynaklari ile birlikte toplu olarak
Sekil 5.17.’de 6zetlenmistir.
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Sol jel yontemi ile sentezlemis oldugumuz silika aerojel tozlari nano boyutta
oldugu i¢in FESEM cihazi ile ¢ok yiiksek biiylitmelerde bile mikroyap1 goriintiileri
almmis ve yaptigimiz literatiir arastirmalar1 ile karsilagtifimizda verimli ve kabul

edilebilir sonuglar elde edilmistir.

Kumar ve arkadaglariin piring kiilii kullanarak sol-jel yontemi ile sentezlemis
olduklar1 silika aerojelde yiiksek gozenekli mikroyapt goézlemlenmistir.
Nanoboyutta mezogdzeneklerin oldugu ve mikropartikiillerin siingerimsi bir yapiya
sahip olduklar1 da anlagilmaktadir [32]. Ayrica Shewale ve arkadaglart TMCS ve
HMDZ, Gao ve arkadaslari ise DMDC, TMCS ve HMDZ modifikasyon ajanlari
kullanarak silika aerojel tiiretmislerdir. Bu ¢alismalarda da silika aerojellerin
mikroyapilarinin yliksek gozeneklilige sahip oldugu ve gozenek boyutlarinin nano

boyutta oldugu saptanmistir [58,31].

Huang ve arkadaslan silika kaynagi olarak su cami kullanarak sol-jel yontemi ile
silika aerojel tretmislerdir. Sentezlemis olduklar1 aerojellerin SEM mikroyap1
goriintiilerinden nano boyutta olduklart ve gozenekli bag yapisina sahip olduklari
anlagilmaktadir [59]. Ucucu asit camuru kiilii kullanarak atmosferik basingta
kurutma ile silika aerojel iireten Cheng ve arkadaslar1 ise yiizey modifiye edici
kimyasal olarak TMCS ajani1 ile yaslandirma islemini gergeklestirmislerdir.
Modifiye edilmis silika aerojeller 6nemli gézenekli ag yapisi sergilemislerdir. Bu
durum, modifiye edilmis silika hidrojelin yiizeyinin Si-O-Si(CH3)s ile
kaplanmasindan kaynaklanmaktadir. Yiizey modifikasyonu gozenekli bir aerojel

saglamak i¢in 6nemli bir parametredir [60].

5.1.2. Termal analiz

Termal analiz; analiz edilecek numunenin sicaklikla fiziksel oOzelliklerinde
meyadana gelen degisimi kapsayan bir tekniktir. Termogravimetri (TG)
incelenecek numunenin agirlik kaybina ugrayip ugramadigini ve bu kaybin
miktarin1 gosterir. Diferansiyel Termal Analiz (DTA) ve Diferansiyel Taramali

Analiz (DSC) reaksiyonun endotermik mi yoksa ekzotermik mi oldugunu ve
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aktarilan 1s1 miktarmin Olgiilmesini gosterir. Kullanilan baslangi¢ silika aerojel
hammaddelerinden ve atik malzemelerinden elde edilen silika aerojel tozlarina
termogravimetrik cihaz firmi ile 5°C/dak hizla 1000°C’ye kadar dogrusal olarak
yiikseltilecek sekilde termal analiz yapilmis ve degerler kaydedilmistir. Sicaklikla
kiitle arasindaki degisim ve DTA analizleri sonucu elde edilen egriler silika aerojel

tozlari i¢in yorumlanmastir.

Perlit ve kuvars tozundan elde edilen silika aerojel tozlarinin DTA analiz grafikleri
sirast ile Sekil 5.18. ve Sekil 5.19.’da verilmistir. DTA egrisinde 855°C’de
meydana gelen ekzotermik pikin oksidasyondan kaynakli oldugu gozlemlenmistir.

Yapidaki metil (-CH3) grubunun oksidasyonu ile ekzotermik pik olusmustur.

o ~
_—
Ekzotermik

5 855 °C

uv/mg
N
%
Endotermik

0 T T T T T
0 200 400 600 800 1000

Sicaklik °C

Sekil 5.18. Perlit tozundan elde edilen silika aerojel tozunun DTA grafigi

Pomza tozundan elde edilen silika aerojel tozlarmin DTA analiz grafigi Sekil
5.20.’de verilmistir. Kuvars tozuna benzer olarak, metil gruplarindan kaynakl

meydana gelen oksidasyon ile 860°C’de ekzotermik pik olustugu belirlenmistir.
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Sekil 5.19. Kuvars tozundan elde edilen silika aerojel tozunun DTA grafigi
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Sekil 5.20. Pomza tozundan elde edilen silika aerojel tozunun DTA grafigi
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Sekil 5.21.’de verilen zeolit tozuna ait DTA grafiginde kuvars ve pomza tozundan
farkli olarak 50°C ve 785°C’de endotermik piklerin olustugu gézlemlenmistir. Bu
piklere aerojel iiretimi esnasinda meydana gelen dehidratasyon ve dekompozisyon
tepkimelerinin sebebiyet verdigi gorilmektedir. 855°C’de yine oksidasyondan
kaynakli ekzotermik pik belirlenmistir. Sekil 5.22. ve 5.23.”de sirasi ile atik pencere
cami tozu ve soda sisesi tozu DTA egrileri goriilmektedir. Her ikisinde de 50°C’de

endotermik, 855°C’de ekzotermik pikler meydana gelmistir.

Sekil 5.24.°de borcam tozundan elde edilen aerojel tozuna ait DTA grafigi
verilmigir. Borcam tozuna ait grafikten de anlagilabilecegi gibi 45°C ve 800°C’de
dekompozisyondan kaynakli endotermik pikler meydana gelirken, 850°C’de

ekzotermik pik meydana gelmistir.

4,0

uV/mg

N50°C
0,0 T T T T T
0 200 400 600 800 1000

Sicaklik °C

Sekil 5.21. Zeolit tozundan elde edilen silika aerojel tozunun DTA grafigi
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Sekil 5.22. Pencere camu tozundan elde edilen silika aerojel tozunun DTA grafigi
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Sekil 5.23. Soda sisesi tozundan elde edilen silika aerojel tozunun DTA grafigi
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Sekil 5.24. Borcam tozundan elde edilen silika aerojel tozunun DTA grafigi
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Sekil 5.25. Silika aerojel tozlarinin DTA grafikleri
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Sekil 5.26. (a) Kuvars, (b) Perlit, (c) Pomza, (d) Zeolit, (e) Pencere camu, (f) Soda sisesi, (g) Borcam

tozlarindan elde edilen silika aerojel tozlarinin DTA grafikleri
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Baslangi¢ silika aerojel hammaddelerinden ve atik malzemelerinden elde edilen
silika aerojel tozlarma 5°C/dak hizla dogrusal olarak ylkseltilecek sekilde
1000°C’ye kadar cikilarak termal analiz yapilmis ve sicaklikla kiitle arasindaki

degisim gozlemlenmistir.

Perlit tozundan elde edilen silika aerojel tozlarinin TG analiz grafigi Sekil 5.27.de
verilmistir. 50-100°C sicaklik araliginda, ylizeye adsorbe edilen su molekiillerinin
aciga cikmasindan kaynakli agirlik kaybi oldugu goriilmektedir. Biiyiikk olciide
meydana gelen agirlik kaybi ise 250-850°C araliginda metil gruplariin termal

dekompozisyonundan dolay1 olugmaktadir.

Sekil 5.28.’de ise kuvars tozundan elde edilen silika aerojel tozlariin TG analiz
grafigi verilmistir. 40-100°C sicaklik aralifinda su molekiillerinin evaporasyonu ile
aerojelde agirlik kaybi1 gozlemlenmistir. Perlit tozundan elde edilen aerojele gore
daha fazla agirlik kaybi oldugu grafiklerden goriilmektedir. 600-800°C araliginda
ise metil gruplarimin dekompozisyonundan ve aerojelin dehidrasyonu ve poli-

kondenzasyonundan kaynakli agirlik kayb1 meydana gelmistir.
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Sekil 5.27. Perlit tozundan elde edilen silika aerojel tozunun TG grafigi
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Sekil 5.28. Kuvars tozundan elde edilen silika aerojel tozunun TG grafigi
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Sekil 5.29. Pomza tozundan elde edilen silika aerojel tozunun TG grafigi
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Sekil 5.29. ve Sekil 5.30.’da sirasi ile pomza ve zeolit tozlarindan elde edilen silika
aerojel tozlarmin TG analiz grafikleri verilmistir. 40-150°C sicaklik araliginda
ylizeyde bulunan su kalintilarinin uzaklagtirilmasi ile aerojelde agirlik kaybi
gbozlemlenmistir. Bu sicaklik araliginda zeolitteki agirlik kayb1 pomzaya gére daha
fazladir. 650-850°C aralifinda meydana gelen agirlik kaybinda ise yine zeolit

tozundan elde edilen aerojelde daha fazla kaybin yasandig grafikten goriilmektedir.

Pencere cami tozu ve soda sisesi cami tozu i¢in ise sirasi ile Sekil 5.3. ve Sekil
5.32.de TG analiz grafikleri goriilmektedir. Her iki grafikten de anlasilabilecegi
lizere benzer termal analiz degerleri mevcuttur. 50°C ve 850°C sicaklik

dolaylarinda her iki numunede de agirlik kayb1 yasanmaktadir.
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Sekil 5.30. Zeolit tozundan elde edilen silika aerojel tozunun TG grafigi
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Sekil 5.31. Pencere camu tozundan elde edilen silika aerojel tozunun TG grafigi
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Sekil 5.32. Soda sigesi cami tozundan elde edilen silika aerojel tozunun TG grafigi
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Sekil 5.33..Borcam tozundan elde edilen silika aerojel tozunun TG grafigi

Sekil 5.33.’de borcam tozundan elde edilen silika aerojel tozunun TG grafigi
verilmektedir. Diger silika tozlarindan elde edilen aerojel tozlarinin termal analiz
sonuglarina benzer sekilde, borcam tozundan elde edilen aerojelde de 50-200°C
araliginda su molekiillerinin uzaklastirilmasindan kaynaklanan agirlik kaybi
meydana gelmektedir. 750-950°C sicaklik araliginda ise %12 degerinde agirlik
kayb1 yasanmustir. Sekil 5.34.’de sirasi ile perlit, kuvars, pomza, zeolit, pencere
cami, soda sisesi, borcam tozlarindan elde edilen silika aerojel tozlarmin TG
grafikleri bir arada verilmistir. Analiz sonug¢larindan da anlasilabilecegi gibi zeolit
ve borcam tozlarindan elde edilen silika aerojellerde, su molekkiillerinin
uzaklastirilmas1 ve metil gruplarinin termal dekompozisyonundan kaynakli

gergeklesen agirlik kaybi digerlerine gore daha fazladir.
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Sekil 5.34. (a) Perlit, (b) Kuvars, (c) Pomza, (d) Zeolit, (e) Pencere camu, (f) Soda sisesi, (g) Borcam

tozlarindan elde edilen silika aerojel tozlarinin TG grafikleri
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Sekil 5.3519)(Devam1)
Gao ve arkadaglarmin {retmis oldugu silika aerojellere yapilan TG-DTA
analizlerinde, su molekiillerinin ve kalint1 ¢6ziiciiniin evaporasyonundan kaynakli
200°C’ ye kadar agirlik kaybi gerceklesmistir. DTA egrisindeki 280°C’ deki
ekzotermik pik, aerojel tozundaki kalint1 organiklerin oksidasyonuna
dayanmaktadir. Belli araliklarla -(CHs)s gruplarinin oksidasyonundan kaynakli
ekzotermik pikler gozlemlenmistir. Ayrica 390°C’ de meydana gelen agirlik kaybi

—CHj3 gruplarinin dekompozisyonundan ileri gelmektedir [10].

DMDC, TMCS ve HMDZ ajanlarini kullanilarak Zou ve arkadaslarinin sentezlemis
oldugu silika aerojellerin TG-DTA egrilerinde su molekiillerinden kaynakli 200°C’
ye kadar agirlik kayb1 olusurken, bir diger yandan 340 ile 400°C araliginda termal
dekompozisyon sebebiyle agirlik kaybr meydana gelmistir. Siras1 ile 270, 400 ve
500°C’de oksidasyondan kaynakli ekzotermik pikler gozlemlenmistir [31]. Shewale
ve arkadaslarinin iiretmis oldugu silika aerojellerde ise yiizeye adsorbe edilen suyun
aciga cikmasiyla 400°C’ye kadar agirlik kaybi gerceklesmistir. Ayrica 450°C
civarinda metil gruplarinin termal dekompozisyonu sebebi ile ekzotermik pikler

meydana gelmistir [58].

Silika kaynagi olarak piring kabugu kiilii kullanarak sol jel yontemi ile silika aerojel
tiretilen Nayak ve arkadaslarinin ¢alismasinda, yapmis olduklar1 TG-DTA analizleri
ile 150°C’de aerojelden kalinti suyun evaporasyonu ile agirhk kaybi
gozlemlenmistir. Biiylik ol¢tideki agirlik kaybi 300-700 °C araligindadir [61].
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5.1.3. FTIR analizi

Elde edilen silika aerojel tozlarina, yapidaki farkli baglarin titresim frekanslarimi
olgerek fonksiyonel gruplar ile ilgili bilgi sahibi olabilmek i¢in FTIR analizi
yapilmistir. IR bolgesi 4000-400 cm™ dalga boyu araliginda degismektedir.
Spektroskopik potasyum bromiir (KBr) yardimu ile belli tonlarda belirlenen basing
baskisinda ince seffaf bir tabaka olusturularak spektrum alinmis ve analiz
edilmistir. Her bir numunede olusan pikler i¢in elde edilen dalga boyu sonuglari

Tablo 5.2.”de verilmistir.

Sekil 5.35.°de perlit tozundan elde edilen silika aerojel tozunun FTIR analizi
verilmistir. 795 ve 955 cm™ degerlerinde titresimden kaynakli Si-C pikleri meydana
gelmistir. 443 ve 1061 cm™ dalga boyunda Si-O-Si baglarinin asimetrik ve simetrik
baglanmalarindan kaynakli gii¢lii ve belirgin bir pik olusmaktadir. Bu baglanmalar
bag germe ve bag biikkme titresimimden kaynakli gdézlemlenmektedir. FTIR
analizinde molekiillerin hareketinden kaynakli Si-O-Si piklerinin meydana gelmesi,
TEOS modifiye ajanindan silika aerojel yiizeyine —Si-CHs gruplarinin gegctigini
kanitlamakta ve yiizey modifikasyonunun verimli bir sekilde yapildigini
gostermektedir. 1322 ve 1395 cm™ degerlerinde ise adsorpsiyondan kaynakli C-H
pikleri olusurken, 1641 cm™ de fiziksel olarak adsorbe edilmis sudan kaynaklanan
O-H adsorpsiyon baglar1 meydana gelmistir. -OH baglar1 suyun yiizeye tutunmasi
ve gozeneklerin suyu ¢ekmesinden kaynaklanmaktadir. FTIR analiz grafiklerinde
piklerin siddetinin artmasi yapilan bagmm ne kadar kuvvetli oldugunu

gostermektedir.

Tablo 5.2. Silika aerojel tozlarina ait FTIR dalga boyu degerleri

Pikler st 2 s3 s S5 S6 57
Si'O'SiF',A”iime”ik 1061 1070 1024 1078 1068 1067 1075
Si'O'SiPislimemk 443 454 435 457 451 451 455
Si-C Pik 795-955 799-960 785 796 800-965  800-958 800
C-H Pik 1322-1395  1375-1455 1340 1340 - 1365 :
-OH Adsorpsiyon 1641 1740 1740 1745 1635  1635-1740 1635

Piki
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Sekil 5.37. Pomza tozundan elde edilen silika aerojelin FTIR analizi

Sekil 5.36. ve Sekil 5.37.’de siras1 ile kuvars ve pomza tozundan elde edilen silika
aerojellerin FTIR analizi verilmektedir. Kuvars tozundan elde edilen aerojelde 799
ve 960 cm™ dalga boyu degerlerinde Si-C bag pikleri, 454 ve 1070 cm™’de Si-O-Si
giiclii ve belirgin bag piki, 1375 ve 1455 cm™ dalga boyunda C-H bagi ve son
olarak 1740 cm™ degerinde O-H bag piki meydana gelmistir. Pomza tozundan elde
edilen silika aerojelde ise 785 cm™ dalga boyunda Si-C bag1 olusurken 435 ve 1024
cm? dalga boyunda Si-O-Si bagi meydana gelmistir. 1340 cm™ dalga boyu
degerinde C-H bagi ile 1740 cm™ degerinde O-H bag1 goriilmektedir.

Zeolit tozundan elde edilen silika aerojelin FTIR analiz grafigi ise Sekil 5.38.’de
goriilmektedir. Si-C bag1 796 cm™; Si-O-Si bag1 457 ve 1078 cm™; C-H bag: 1340
cm™ve O-H bag: 1745 cm™ dalga boyu degerlerinde pik vermektedir.

Pencere cami tozundan elde edilen silika aerojel FTIR analizi Sekil 5.39.’da
verilirken soda sisesi tozundan iiretilen silika aerojel FTIR analizi Sekil 5.40.’da

verilmektedir. Pencere cami tozundan elde edilen aerojelde 800 cm™ ve 965 cm™
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dalga boyunda Si-C bagi, 451 ve 1068 cm™ degerinde Si-O-Si bagi, 1635 cm™ dalga
boyunda ise O-H bagi pikleri goriilmektedir. Soda sisesi tozundan iretilen silika
aerojelde ise 800 cm™ ve 958 cm™ dalga boyunda Si-C bagi, 451 ve 1067 cm™
degerinde Si-O-Si bagi, 1365 cm™ dalga boyu degerinde C-H bagi, 1635 cm™ ve
1740 cm* dalga boyunda ise O-H bag: pikleri meydana gelmistir. Sekil 5.41.’de ise
borcam tozundan elde edilen silika aerojelin FTIR analiz grafigi verilmistir. 800
cm™ degerinde titresimden kaynakli Si-C piki meydana gelirken, 455 ve 1075 cm™
dalga boyunda Si-O-Si baglarinin asimetrik ve simetrik baglanmasi sebebi ile

siddetli bir pik olusmaktadir. Ve son olarak 1635 cm™'de O-H adsorpsiyon baglari

meydana gelmistir.

110
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Sekil 5.38. Zeolit tozundan elde edilen silika aerojelin FTIR analizi
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silika aerojel tozlarinin FTIR analiz grafikleri
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Gao ve arkadaslar1 petrol kiili kullanarak silika esasli aerojel iiretiminde
yaslandirma ajani olarak HMDZ, TMCS ve DMDC kimyasallarin1 kullanmiglardir.
FTIR analizinde yiizey modifiye edici ajanlardaki alkali gruplarin sayisi arttik¢a
—OH gruplarinin pik siddeti 3500 ve 1600 cm™ dalga boyu sayisina azalmistir. Bu
calismada, ~1100 cm™°de Si-O-Si bag1 gériiliirken, ~1600 cm™'de —OH bagi, ~840
cmde Si-C ve ~1450 cm™’de C-H baglar1 saptanmistir. Gao ve arkadaslarmin
FTIR analiz sonuglar1 ile mevcut ¢alismada tespit edilen verilerin birbirine ¢ok

yakin oldugu goriilmdstiir [31].

Shewale ve arkadaglar1 ise TMCS ve HMDZ sililasyon ajanlarint kullanarak
sodyum silikattan atmosferik basingta silika aerojel sentezlemislerdir. FTIR analiz
sonuglarina gore, ~1400 ve ~2950 cm™’de C-H baglarindan kaynakli adsorpsiyon
pikleri olusmustur. ~850 cm™’de Si-C bag piki, ~1600 cm™’de keskin -OH piki
meydana gelmistir. ~800 ve ~1100 cm™’de gii¢lii asimetrik ve simetrik egme

baglar1 gozlemlenmistir [58].

Silika aerojel iireten Setyawan ve arkadaslari, baslangi¢ silika kaynagi olarak kiispe
kiilii, modifikasyon ajan1 olarak ise TMCS ve HMDS kimyasallarini
kullanmislardir. Elde etmis olduklar1 silika aeroje uygulanan FTIR analizi
sonuclarinda ~466 ve ~1091 cm™¥’de Si-O-Si baglar, ~848 cm™’de Si-C bagi,
~1257 ve ~2962 cm™’de C-H baglarmi ve son olarak ~1650 cm™®’de ~OH bagi

gbézlemlenmistir [33].

Wang ve arkadaslart PEDS baslangic maddesini kullanarak atmosferik basingta
kurutma ile silika aerojel sentezlemiglerdir. FTIR spektrumlar ile silika aerojelin
kimyasal bag yapisin1 analiz etmislerdir. ~840 ve 1360 cm™’de Si-C baglar1, ~1100
cmP’de Si-O-Si bag ve ~3450 cm™’de adsorpsiyondan kaynakli —OH bagi
meydana gelmistir [37].

Rao ve arkadaslan silika kaynagi olarak sodyum silikat ve modifikasyon ajani
olarak HMDSO + HMDZ, TMCS + HMDSO, TMCS + HMDZ kimyasallarini

kullanarak hidrofobik silika aerojel iiretmislerdir. FTIR analizi sonucunda, ~1100
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cm™’de Si-O-Si bagi, ~1600 ve ~3500 cm™’de ~OH baglar1 meydana gelirken,
~840 ve ~1260 cm™’de Si-C baglari ve ~1450 ve ~2980 cm™’de C-H baglari
olusmustur [19].

Huang ve arkadaglari, baslangi¢ silika malzemesi olarak su cami ve modifikasyon
ajan1 olarak TMCS kimyasali kullanarak atmosferik basingta silika aerojel
iiretmislerdir. Si-O-Si adsorpsiyon pikleri ~470 ve 1060 cm™’de olusurken, ~850 ve
~1260 cm™’de modifiye edilmis silika aerojelin giiclii adsorpsiyon pikleri Si-C
baglarindan meydana gelmektedir. FTIR spektrumunda ki bu iki adsorpsiyon
piklerinin varliklar, TMCS modifiye ajanindan silika aerojel yilizeyine —Si-CH3
gruplarinin gegtigini kanitlamaktadir. Bu sonug da gosteriyor ki, silika aerojelin
yiizey modifikasyonu basari ile gergeklestirilmistir. Ve son olarak ~1650 ve ~3450
cmi’de —OH pikleri saptanmustir. TMCS ile modifiye edildikten sonra —OH
piklerinin yogunlugu ve siddetinin azaldigi fakat tamamen kaybolmadig:
gozlemlenmistir. Huang ve arkadaslarinin elde etmis olduklar1 FTIR analiz
sonuc¢larinin mevcut calismamiz da saptadigimiz sonuglar ile yakinlik gosterdigi
anlasilmakta olup, sentezlemis oldugumuz silika aerojel tozlarinin yiizey

modifikasyonunun verimli bir sekilde gergeklestigi goriilmektedir [59].

Cheng ve arkadaslari, ugucu asit ¢amuru kiilii kullanarak atmosferik basingta
kurutma ile silika aerojel lretmisler ve ylizey modifiye edici kimyasal olarak
TMCS ajani ile yaslandirma islemini gerg¢eklestirmislerdir. FTIR analiz sonuglarina
gore, ~467, ~760 ve ~1092 cm™’de Si-O-Si titresimleri ile adsorpsiyon pikleri
olusurken ~1628 ve ~3450 cm™’de meydana gelen pikler -OH bagindan
kaynaklanmaktadir. TMCS ile modifiye edilmis silika aerojelde —OH gruplarinin
siddetinin, fiziksel olarak emilen suyun zayiflamasiyla azaldig1 saptanmistir. Ayrica
~854 ve ~1258 cm™’de Si-C baglarinin sebep oldugu adsorpsiyon pikleri meydana
gelmistir [60].

Liu ve arkadaglar1 petrol kiiliinii yakarak sodyum hidroksit ¢ozeltisinde ektrakte
edip silika kaynagi elde etmis ve soj jel yontemini ile atmosfer basincinda kurutma

yaparak silika aerojel sentezlemislerdir. Si-O-Si baglarinin asimetrik ve simetrik
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titresimlerinden kaynaklanan ~463, ~788 ve ~1093 cm™ pikleri FTIR analizinde

gdzlemlenmistir. ~1642 ve ~3400 cm™ genis pikleri ise <OH gruplarindan dolayi

meydana gelmistir. Si-C ve C-H baglarindan kaynakli siras1 ile ~851, ~1450 cm™

pikleri saptanmstir [10].

Tablo 5.3. Literatiir ve {iretilen silika aerojel tozlarma ait FTIR analiz sonuglari

. Si-O-Si Si-O-Si . i - -OH
Pikler  Asimetrik Piki  Simetrik piki o C PiKi C-HPIKI A dsorpsiyon Piki
Literatiir ~1100 cm't ~840 cmrt ~1450 cm't ~1600 cmrt
[31] cm - cm cm cm
Literatiir N 4 N 1 N B ~1400 cm? N 1
[58] 1100 cm 800 cm 850 cm ~2950 om-L 1600 cm
Literatiir - 1 - 1 ) ) 1630 cm'?
3] 1098 cm 471 cm 3440 om-
Literatiir _ 1 _ 1 _ 1 ~1257 cm! N 1
[37] 1091 cm 466 cm 848 cm ~2062 oL 1650 cm
Literatiir - 1 ) ~840 cm? ) N 1
[19] 1100 cm ~1260 cmt 3450 cm
Literatiir 1100 cmt i ~840 cm'? ~1450 cm'! ~1600 cm*
[59] ~1260 cm ~2980 cm* ~3500 cm!
th[eer(;t"r ~1060 cm! ~470 cm! ~850 cm'! - ~1650 cm!
~1628 cm! ~3450
Literatiir - 1 - 1 ~854 cm? ) 1
[10] 1092 cm 760 cm ~1258 ot cm
Literatiir _ 1 _ 1 _ 1 _ 1 ~1642cmt
61] 1093 cm 788 cm 851 cm 1450 cm ~3400 em-t
S1 - 1 - 1 ~795 cmt ~1322 cm? _ 4
1061 cm 443 cm ~055 ot ~1395 om-L 1641 cm
S2 _ 1 _ 1 ~799 cm'? ~1375 cm! N 1
1070 cm 454 cm ~960 cm-t ~1455 et 1740 cm
S3 ~1024 cm'! ~435 cm?! ~785 cm? ~1340 cm! ~1740 cm?
S4 ~1078 cm! ~457 cm! ~796 cm! ~1340 cm? ~1745 cm!
~ -1
S5 ~1068 ¢t ~451 cmt 800 cm/ - ~1635 ¢t
~965 cm
S6 _ 1 _ 1 ~800 cmt _ 1 ~1635 cm?
1067 cm 451 cm ~958 cm-t 1365 cm ~1740 cmt
S7 ~1075 cm! ~455 cm'? ~800 cm'? - ~1635 cm't

Nayak ve arkadaslar piring kabugu kiilii kullanarak atmosferik basingta kurutma ile

silika aerojel iireterek, numunelere FTIR analizi uygulamislardir. Arastirmacilar

karakteristik silika aerojel bantlarin1 ~471, ~804 ve ~1098 cm™’de tespit

etmislerdir. ~1098 cm™’de ki bant Si-O-Si asimetrik bag gerilme titresimlerini

temsil ederken; ~804 cm™’deki bant Si-O-Si simetrik bag gerilme titresim agim

gostermektedir. ~471 cm™’deki bant ise Si-O-Si bag egme titresimlerini temsil
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etmektedir. ~1630 ve ~3440 cm™°de ise fiziksel suyun adsorpsiyonu sebebi ile -OH
baglar1 olusmustur. Nayak ve arkadaslarinin bu calismasinda elde etmis oldugu Si-

O-Si ve —OH bag pik analizleri, mevcut ¢alisma degerleri ile uyusmaktadir [61].

Incelenen literatiir ¢alismalarindaki FTIR sonuclar1 ile mevcut calismamizdaki
FTIR spektrumlarinin birbirine yakin oldugu goriilmektedir. Literatiirden ve
iiretilen silika aerojel tozlarinin FTIR analiz sonuglar1 Tablo 5.3.’de verilmistir. Bu
sonug ile iiretmis oldugumuz silika aerojel tozlarmin kabul edilebilir verimlilikte

oldugu anlagilmaktadir.

5.1.4. BET analizi

BET cihaz1 kat1 veya toz numunelerde fiziksel adsorpsiyon yontemiyle ylizey alani
Ol¢iimleri, mikro, mezo ve makro gézenek boyutunu ve gézenek boyut dagilimini
diisiikk basinglarda ve yiiksek ¢oziiniirliikte tespit edebilmektedir. Cihaz numune
yiizeyini tek bir molekiiler tabaka ile kaplamak ic¢in gerekli gaz miktarmi tayin
etmekte ve Brunauer Emmett ve Teller teorisini kullanarak yiizey alanini

hesaplamaktadir.

Mevcut caligmada farkli silika kaynagi olarak kullanilan dogal hammadde ve
atiklardan {retilen silika aerojel tozlarma BET analizleri yapilmistir. Analiz
sonucunda tozlara ait yiizey alani, gozenek hacmi, gdzenek capi, nanopartikiil
boyutu sonuglari ve adsorpsiyon-desorpsiyon izoterm egrileri elde edilmistir.
Sentezlenmis olan silika aerojel tozlarma ait BET yiizey alam1 sonuglari Tablo
5.4.’de, BET go6zenek hacmi degerleri Tablo 5.5.’de, gbézenek boyutu sonuglari
Tablo 5.6.’da, dogal silika kaynaklarindan elde edilen aerojel tozlarina ait BET
nanopartikiil boyutu degerleri Tablo 5.7.’de verilmistir.

Sirast ile BET yiizey alan1 ve Langmuir yiizey alanina ait degerler, 59-394 m?/g ile
80-539 m?%g arasinda degismektedir. Tablo 5.4.°de sunulan BET analiz
sonuglarindan anlagilacagi lizere, en yiiksek BET yiizey alan1 393,72 m?%g degeri
ile S5 kodlu pencere cami tozundan elde edilen silika aerojel tozuna ait iken, en

disiik deger 58,46 m*/g ile S3 kodlu pomza tozundan elde edilen silika aerojel
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tozuna aittir. Langmuir ylizey alaninda ise yine S5 kodlu numune 538,80 m?/g
degeri ile en yliksek, S3 kodlu numune 80,4 m?%*g degeri ile en diisiik sonuca
sahiptir. BJH adsorpsiyon-desorpsiyon ylizey alani sonuglarinda ise en yiiksek
deger S6 kodlu soda sisesi camindan elde edilen silika aerojel tozuna ait iken, en

diistik deger S3 kodlu numuneye aittir.

Tablo 5.4. Silika aerojel tozlarinin BET ylizey alan1 sonuglart

Numuneler
SL _ S2  s3_ s4 S5 s6 ST
BET Yiizey Alam (m%g) 1778 278,37 5846 93632 393,72 364,6 187,53
Langmuir Yiizey Alam (m%g) 244,1 384,16 80,4 12944 538,80 500,20 257,81
BJH Adsorpsiyon kiimilatif 1,61 57595 45819 79086 36839 373.88 168,16
yiizey alam (m?/g)
BJH Desorpsiyon kiimiilatif
yiizey alam (m?/g)

167,6 353,75 48,324 95,342 426,06 490,29 238,94

Tablo 5.5. Silika aerojel tozlarinin BET gézenek hacmi sonuglari

Numuneler
S1 S2 S3 S4 S5 S6 S7

0,73063 10,8794 0,1885 0,4597 10,8962 0,6830 0,7800

Adsorpsiyon toplam
gozenek hacmi (cm®/g)
Desorpsiyon toplam
gozenek hacmi (cm®/g)
BJH Adsorpsiyon
kiimiilatif gozenek hacmi  0,75880 0,8917 0,1903 0,4854 0,8806 0,6759 0,7757
(cm*g)
BJH Desorpsiyon kiimiilatif
gozenek hacmi (cm®/g)

0,77020 10,8899 0,1940 0,4903 10,8960 0,6809 0,7832

0,76824 0,9009 0,1916 0,4936 0,9119 0,6986 0,7868

Tablo 5.6. Silika aerojel tozlarinin BET gézenek boyutu sonuglari

Numuneler

S1 S2 S3 S4 S5 S6 S7

Adsorpsiyon ortalama gézenek

164,29 126,36 129,01 196,39 91,048 74,924 166,37
boyutu (A)

Desorpsiyon ortalama gozenek

173,19 127,88 132,80 209,49 91,033 74,692 167,05
boyutu (A)

BJH Adsorpsiyon ortalama

gizenek boyutu (A) 207,85 129,25 166,18 24552 95,615 72,322 184,53

BJH Desorpsiyon ortalama

gizenek boyutu (A) 183,27 101,87 158,65 207,10 85,620 56,995 131,72

Tablo 5.7. Silika aerojel tozlarinin BET nanopartikiil boyutu sonuglari

Numuneler
S1 S2 S3 S4 S5 S6 S7

337,30 21554 1026,3 640,80 152,39 164,53 319,93

Ortalama partikiil
boyutu (A)
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Tablo 5.5.’de verilmis olan gézenek hacmi sonuglarina gore ise degerler 0,19-0,91
cm?®/g arasinda degismektedir. En yiliksek gézenek hacmi degeri S5 kodlu numune
de gozlemlenirken, en diisiik deger S3 kodlu numunede gozlemlenmistir.

Gozenek boyutu sonuglarmin 72,322-245,52 A degerleri arasinda degistigi Tablo
5.6.’da goriilmektedir. En yiiksek gozenek boyutu S4 kodlu zeolit tozundan elde
edilen numunede goriiliirken, en diisiik gozenek boyutu S6 kodlu soda sisesi
camindan elde edilen silika aerojel tozunda oldugu goriilmektedir. Nanopartikiil
boyutu sonuglart ise en yliksek S3 kodlu numuneye ait iken, en diisiik S5 kodlu

numuneye aittir.

Tablo 5.8.’de sentezlenen silika aerojel tozlarinin gézenek boyutlarina bagli olarak

gozeneklilik sonuglart verilmistir.

Tablo 5.8. Silika aerojel tozlarinin gozeneklilik verileri

Numuneler
Sl S2 S3 S4 S5 S6 S7
Ortalama gozenek 164.29 126.36 129.01 196.39 91.048 74924  166.37
boyutu (A) (16,4 (12,6 (12,9 (19,6 9,1 (7,4 (16,6
nm) nm) nm) nm) nm) nm) nm)
Gozeneklilik Mezo Mezo Mezo Mezo Mezo Mezo Mezo

Silika kaynagi dogal baslangic hammadde ve atik malzemelerinden elde etmis
oldugumuz silika aerojel tozlarina ait adsorpsiyon-desorpsiyon izoterm grafikleri
BET analizi ile elde edilmistir. Sekil 5.43. - 5.49.”da grafikler verilmistir.
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Sekil 5.45. Pomza tozundan elde edilen silika aerojel tozuna ait izoterm egrileri
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Sekil 5.47. Pencere cam1 tozundan elde edilen silika aerojel tozuna ait izoterm egrileri
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Sekil 5.49. Borcam tozundan elde edilen silika aerojel tozuna ait izoterm egrileri

Uretilen tozlarin gézenek boyutu dagilimi grafikleri ise Sekil 5.50.-5.56.’da
gosterilmektedir. Soda sigsesi camindan elde edilen silika aerojelde gozenek
boyutunun 20-160 A (2-16 nm) arahiginda oldugu ve istenilen nanoboyutta
uretildigi grafikten anlasilmaktadir. Ortalama goézenek g¢apina gore goézeneklilik
verileri Tablo 5.7.’de degerlendirilmis ve mezo gozenekli oldugu anlasgilmustir.
Soda sisesi camindan elde edilen silika aerojel i¢cin gdzenek boyutu dagilimi
grafiginde ise gozenek capinin 2 nm’ye kadar distiigii goriilmekte olup mikro
boyutta da aerojel tozu iiretimi saglanmustir. Uretilen diger numunelerde de
degerler 2-80 nm aralifinda olup, tiim sentezlenen aerojellerde gozenek boyutu

dagilimlarinin kabul edilebilir oldugu goriilmektedir.
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Sekil 5.50. Perlit tozundan elde edilen silika aerojel tozuna ait gézenek boyutu dagilim
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Sekil 5.52. Pomza tozundan elde edilen silika aerojel tozuna ait gézenek boyutu dagilimi
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Sekil 5.54. Pencere camu tozundan elde edilen silika aerojel tozuna ait gozenek boyutu dagilimi
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Sekil 5.56. Borcam tozundan elde edilen silika aerojel tozuna ait gézenek boyutu dagilim

Wang ve arkadaslarinin atmosfer basincinda kurutma ile tiretmis olduklari silika
esasli aerojellere yapilan BET analizinde, BET yiizey alan1 degerleri 500 ile 1000
m?/g arasinda degisirken, ortalama gézenek boyutu 8-20 nm araliginda
degismektedir. Silika aerojellerin adsorpsiyon-desorpsiyon izoterm egrilerinde,

kismi basingla adsorbe edilen miktarin arttig1 goriilmektedir [37].

Nayak ve arkadaslarmin piring kiilii kullanarak sentezlemis olduklar1 silika
aerojellerin ortalama BET yiizey alam 273 m?/g iken, gdzenek cap1 degerleri 10-40
nm arasinda degigsmektedir ve gozenek boyutu dagilimi grafiklerinden de mezo
gozenekli silika aerojel sentezledikleri anlasiimaktadir [61]. TMCS sililasyon ajani
kullanarak silika aerojel iireten Cheng ve arkadaslarimin BET analizi sonucu
spesifik yiizey alan1 degeri 700 m?/g iken ortalama gdzenek capi 18 nm olarak

belirlenmistir [60].

Gao ve arkadaglarinin iiretmis olduklar silika aerojellere yapmis olduklar1t BET

analizi ile 700-780 m%g araliginda BET vyiizey alan1 degerleri tespit edilirken,
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gozenek caplari ortalama 14 nm’dir. Ve yapilan analiz sonucunda mezo gézenekli,

yiiksek poroziteli aerojeller elde edilmistir [10].

Huang ve arkadaglarinin silika kaynagi olan su cami kullanarak sentezlemis
olduklar1 silika aerojellere yapilan BET analizi ile, spesifik BET ylizey alani
degerleri 400 ile 600 m?/g arasinda degisirken, ortalama gdzenek ¢ap1 15 nm olarak

belirlenmistir [59].

5.1.5 Faz analizi

X-Isin1 Kirinim yontemi (XRD), her bir kristalin fazin kendine 6zgli atomik
dizilimlerine bagli olarak X-isinlar1 karakteristik bir diizen igerisinde kirmasi
esasina dayanir. Uretilen silika aerojel tozlarina bu analiz uygulanarak kristal yapist
belirlenmistir. Yapilan XRD analizleri CuKa 151n demeti kullanilarak dalga boyu
A=1,54056 nm olan, tarama agis1 ise 20, 5 ile 50° araliginda olup, tarama hiz1 ise

1°/dk olacak sekilde XRD cihazi kullanilarak yapilmustir.

Sentezlenen silika aerojel tozlarimin XRD grafikleri Sekil 5.57.-5.63.’de
verilmektedir. Yapilan XRD analizinde 20 = 20 ila 30° araliginda genis bir pik ile
amorf silika aerojel tozlarinin karakterizasyonu goriilmektedir. Ayrica perlit,
kuvars, zeolit, pomza ve borcam tozlarindan iiretilen silika aerojel tozlarinin
yapisinda ilave NaCl pikleri gozlemlenmistir. Bu piklerin goriilme sebebi ise yeteri
kadar yikama isleminin yapilmamasindan kaynaklanmaktadir. Yaglandirma
islemleri ve yiizey modifikasyonu sonrasinda daha fazla distile su ile yikama islemi
yapilarak mevcut NaCl pikleri yapidan uzaklastirilabilir. Pencere cami tozu ve soda
sisesi cami1 tozundan elde edilen silika aerojel tozlarinin yapisinda ise NaCl pikleri
gozlemlenmemektedir. Distile su ile yikama isleminin yeterli diizeyde yapildigini

gostermektedir. Tablo 5.9.”da XRD analizi sonuglar1 verilmektedir.
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Sekil 5.63. Soda sisesi camu tozundan elde edilen silika aerojel tozuna ait XRD grafigi

Tablo 5.9. Silika aerojel tozlarinin XRD analiz verileri

Tozlar Amorf Piki NaCl Piki
Perlit 23° 32°, 45°
Kuvars 22° 32°, 45°
Pomza 24° 31°, 45°
Zeolit 23° 31°, 45°
Borcam 23° 310, 45°
Pencere camu 22° -
Soda sisesi cami 23° -

Shen ve arkadaslarinin atmosfer basincinda kurutma ile sentezledikleri silika
aerojellerin XRD analizinde, 22°’de amorf yapi gdzlemlenirken; 32 ve 46°°de
NaCl’den kaynakli pikler tespit edilmistir. G6zlemlenen NaCl piklerinin TMCS ile
yiizey modifikasyonu esnasinda yapiya gectigi ve yeterli yikama islemi yapilmadigi
icin uzaklastirilamadigi tespit edilmistir [62]. Zhou ve arkadaslar1 SiCls baslangig
maddesi kullanarak iiretmis olduklar1 silika aerojel tozlarmin XRD analizinde

yaklagik olarak 23,2°°de belirgin amorf silika yapisini analiz etmislerdir [63].



BOLUM 6. GENEL SONUCLAR VE ONERILER

6.1. Genel Sonuclar

Mevcut tez caligmasi, ¢evre dostu olan atmosfer basincinda kurutma teknigi ile sol-

jel yontemi kullanilarak silika esasli dogal hammaddelerden ve atik malzemelerden

silika aerojel tozu iiretimini ve sentezlenen tozlarin cesitli analiz yontemleri ile

karakterizasyonunu kapsamaktadir. Calismada gozlemlemis oldugumuz sonuglar ve

veriler sunlardir;

Silka aerojel iiretiminde silika kaynag1 olarak dogal hammaddeler olan
perlit, kuvars, pomza, zeolit kullanilirken; atik malzemelerden pencere
cami tozu, soda sisesi cami tozu ve borcam tozu kullanilmistir. Baslica
fiziksel ve kimyasal oOzellikleri olan; iyon degisikligi yapabilme
adsorbsiyon ve buna bagli molekiiler elek yapisi, silis icerigi, hafiflik,
kiigiik kristallerin gdzenek yapisi verimli bir sekilde silika aerojel tozu
iiretimi gergeklestirmemizi saglamistir.

7 farkli hammadde ile iiretilen silika aerojel tozlarinin yapilan
karakterizasyon c¢alismalar1 sonrasinda birgok sektorde tistiin 6zellikleri
sayesinde kullanim alani bulabilecekleri tespit edilmistir.

SEM ve FESEM analizleri ile silika aerojel tozlarinin mikroyap1
goriintiisiinde toz tane boyutunun 2 ile 50 nm arasinda nano boyutlarda
oldugu tespit edilmistir. Silika aerojel tozlarmin goézenekli bir
mikroyapiya, iic boyutlu ve gozenekli agyapis1 sayesinde ¢ok diisiik
yogunluga ve milyonlarca delikten olusan gbzenekli siingerimsi yapilari
ile yiiksek porluluk degerlerine sahip oldugu belirlenmistir. Elde edilen
EDS analizi ile silika aerojel toz yapisinda O ve Si elementlerinin hakim
oldugu goriilmektedir. Distile su ile yapilan yikama iglemleri ile aerojel
iretiminde kullanilan NaOH ve HCI ilavelerinin yapidan miimkiin

oldugunca uzaklastirildigi EDS analizlerinde goriilmektedir.
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Silika aerojel tozlarinin DTA egrisinde ekzotermik pikin yapidaki metil
(-CHa) grubunun oksidasyonu ile meydana geldigi, endotermik piklerine
ise dehidratasyon ve dekompozisyon tepkimelerinin sebebiyet verdigi
goriilmektedir. Silika aerojel tozlarma yapilan TG analizi ile 40-200°C
sicaklik araliginda yiizeye adsorbe edilen su molekiillerinin agiga
cikmasindan kaynakli agirlik kaybi gortiliirken, 600-950°C araliginda
metil gruplarinin termal dekompozisyonundan dolayr agirlik kaybi
olusmaktadir. Zeolit ve borcam tozlarindan elde edilen silika
aerojellerde gergeklesen agirlik kaybinin digerlerine gore daha fazla
oldugu gozlemlenmistir.

FTIR analizi ile silika aerojel tozlarinda titresimden kaynakli Si-C
pikleri, asimetrik ve simetrik baglanmalarindan kaynakli gii¢lii ve
belirgin Si-O-Si pikleri tespit edilmistir. FTIR analizinde molekiillerin
hareketinden kaynakli Si-O-Si piklerinin meydana gelmesi, TEOS
modifiye ajanindan silika aerojel yiizeyine —Si-CH3 gruplarinin gegtigini
ve yizey modifikasyonunun verimli bir sekilde yapildigini
kanitlamaktadir. Ayrica adsorpsiyondan kaynakli C-H, fiziksel olarak
adsorbe edilmis sudan kaynaklanan O-H baglar tespit edilmistir.

BET analizi sonuglarina goére BET yiizey alanina ait degerler, 59-394
m?/g araliginda degisirken, en yiiksek BET yiizey alam1 393,72 m?/g
degeri ile S5 kodlu pencere cami tozundan elde edilen silika aerojel
tozuna ve en diistik deger olan 58,46 m?/g ise S3 kodlu pomza tozundan
elde edilen silika aerojel tozuna ait oldugu belirlenmistir. Langmuir
ylizey alaninda ise veriler 80-539 m?/g arasinda degisirken, S5 kodlu
numune 538,80 m*/g degeri ile en yiiksek, S3 kodlu numune 80,4 m%/'g
degeri ile en diisiikk yiizey alan1 sonucuna sahiptir. BJH adsorpsiyon-
desorpsiyon ylizey alan1 sonuglarinda ise en yliksek deger S6 kodlu soda
sisesi camindan elde edilen silika aerojel tozuna ait iken, en diislik deger
S3 kodlu pomza tozundan elde edilen numuneye aittir.

BET analizinde, gozenek hacmi sonuglarina gore ise degerler 0,19-0,91
cm®/g arasinda degismektedir. En yiiksek gozenek hacmi degeri S5

kodlu pencere cami tozundan elde edilen numunede gozlemlenirken, en
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diisik deger S3 kodlu pomza tozundan elde edilen numunede
gozlemlenmistir. Gézenek boyutu sonuglar1 72,322-245,52 A degerleri
arasinda degisirken, en yiiksek gdzenek boyutu S4 kodlu zeolit tozundan
elde edilen numunede ve en diisiik gézenek boyutu S6 kodlu soda sisesi
camindan elde edilen silika aerojel tozunda oldugu tespit edilmistir.

Uretilen silika aerojel tozlarinin gdzenek boyutu dagilimi grafiklerinden
soda sisesi camindan elde edilen silika aerojelde gozenek boyutunun 20-
160 A (2-16 nm) araliginda olmas1 nanoboyutta iiretimin basarildiginin
gostergesidir. Diger numunelerde de degerler 2-80 nm araliginda olup,
tim sentezlenen aerojellerde gozenek boyutu dagilimlariin kabul

edilebilir boyutlarda oldugu tespit edilmistir.

6.2. Oneriler

Silika aerojel tozlar yiiksek ylizey alani, iyi gelistirilmis gozenek yapisi, diisiik

yogunlugu, diisiik dielektrik sabiti ve yliksek porozite gibi iistiin 6zellikleri

sayesinde bir¢cok alanda kullanim yeri bulmaktadir. Tiirkiye’de silika aerojel toz

tiretiminin daha da artirilmasi {ilke sanayisine 6nemli katkilar olusturabilir. Mevcut

tez ¢alismasi ile paralel ¢alisma yapacak olan arastirmacilar i¢in asagidaki onemli

kriterler Onerilmektedir;

Mevcut tez c¢alismasinda silika aerojel tozlari atmosfer basincinda
kurutma yontemi ile sentezlenmistir. Atmosfer basincinda kurutma,
nanoyap1 lizerinde etki yapan kilcal kuvvetleri azaltmak ve nanoyapinin
bu kuvvetlere dayanma kabiliyetini arttirmak i¢in avantaj saglamaktadir.
En biiylik avantajlarindan bir digeri ise kuruma esnasinda kullanilan
sililasyon ajanlar ile ylizey modifikasyonu saglanarak silika aerojel
tozlarina hidrofobik 6zellik kazandirilmistir.

Silika bazli hammaddeler kullanilarak, siiperkritik sartlarda kurutma ve
dondurarak kurutma yontemi ile silika aerojel tozlari sentezlenerek
karsilagtirillabilir. Fakat siiperkritik sartlarda kurutma yonteminde
yiiksek basinglarda ve yiiksek sicakliklarda tepkimelerin gerceklesmesi

tehlikeleri de beraberinde getirebilmektedir.
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Bu calismada NaOH ¢ozeltisinde silika bazli tozlar 1siticili karistiricida
1,5 saat boyunca 100°C’de kaynatilarak ¢Oziinmesi saglanmustir.
Sicaklik ve karistirma siiresi artirilarak tozlarin ¢ozelti igerisinde daha
cok ¢Ozilinmesi ve sodyum silikat miktarinin artirilmasi saglanabilir.
Jelin iskelet yapisim1 giliclendirmek ve baglar1 saglamlastirmak igin
sililasyon ajan1 olarak TEOS kullanilarak jelin yaslandirilmasi saglandi.
HMDZ (hexamethyldisilazane), DMDC (dimethyldichlorosilane),
TMCS (trimethylchlorosilane) gibi farkli modifiye edici ajanlar
kullanilarak da jelin yaslandirilmasi saglanabilir.

Baslangic malzemesi olarak kuvars, pomza, perlit, zeolit, pencere cami
tozu, soda sisesi cami tozu ve borcam tozu kullanilak silika aerojel
iiretiminin daha ekonomik olmast ve c¢evre dostu malzemelerin
sentezlenmesi saglanmistir. Silika kaynagi olarak mevcut caligmadaki
gibi silika oranm yiiksek farkli dogal hammaddeler kullanilabilir.
Yaslandirma islemi sirasinda ¢ozelti agzi kapali konumda oda
sicakliginda 3 glin boyunca bekletilmis olup; yaslanma stiresi kritik
noktalardan biridir. Bir diger 6nemli nokta ise, jelin verimli bir sekilde
distile su ile yikanmis olmasidir. Mevcut tez ¢aligmasinda soda sisesi ve
borcam tozundan iiretilen aerojel tozlarinda jellerin distile su ile yikama
isleminin yeterli oldugu ancak diger tozlarda yikama isleminin yetersiz
oldugu ve arttirilmasi gerektigi belirlenmistir.

Atmosferik sartlarda kurutma agamasinda; silika aerojel etiivde sirasi ile
50, 75 ve 125°C’de 1 giin boyunca bekletilerek kurutulmustur. Farkli
sicaklik ve etiivde bekleme siirelerinde tozlarin kurutulmasi saglanabilir.
Uretilen silika esasl aerojel tozlarmin termal iletkenlik katsayilari tespit

edilmelidir.
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