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ÖZET 

Yüksek Lisans Tezi 

BĠR AMORF SĠLĠKANIN TERMAL KRĠSTALLENMESĠ 

Selin DAĞLAR 

Ankara Üniversitesi 

Fen Bilimleri Enstitüsü 

Kimya Anabilim Dalı 

 

DanıĢman: Prof. Dr. MüĢerref ÖNAL 

 

Erzurum yöresinden alınan beyaz renkli çökelek kimyasal analiz(KA), X-ıĢınları 

difraksiyonu (XRD), termal analiz (TGA/DTA), fourier transform infrared (FTIR) 

spectroskopi, taramalı elektron mikroskopi (SEM), ve azot adsorpsiyon/desorpsiyon 

(N2-AD) teknikleri ile incelenmiĢtir. Elde edilen sonuçlar incelenen materyalin organik 

yoldan oluĢan amorf silika polimorfu (opal-A) olduğunu göstermiĢtir. Opal-A farklı 

sıcaklıklarda değiĢik sürelerde ısıtılmıĢtır. Isıtma sıcaklığı 800-1200°C arasında, her 

sıcaklık için süre ise 5-360 dk arasında değiĢtirilmiĢtir.  IsıtılmıĢ her örnek için XRD-

deseni ve FTIR spektrumu belirlenmiĢtir. Bu sonuçlara göre, 1050°C’nin üzerinde 

oluĢan opal-CT’nin yarı kristalliği ısıtma sıcaklığı ve süresine bağlı olarak 

yükselmektedir. 

 

 

ġubat 2018, 64 sayfa 

Anahtar Kelimeler: Opal-A, opal-CT, opal-C, kristobalit, tridimit, kuars, termal iĢlem, 

X-ıĢınları difraksiyonu, yarı kristallik
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ABSTRACT 
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THERMAL CRYSTALLIZATION OF AMORPHOUS SILICA 
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Department of Chemistry 

 

Supervisor: Prof. Dr. MüĢerref ÖNAL 

A natural sediment with a white color taken from Erzurum region was examined by 

chemical analysis (CA), X-ray diffraction (XRD), thermal analysis (DTA/TGA), 

Fourier transform infrared (FTIR) spectroscopy, scanning electron microscopy (SEM) 

and nitrogen adsorption/desorption (N2-AD) techniques. The obtained results showed 

that the examined material is an organically formed amorphous silica polymorph (opal-

A). The opal-A was heated at the different temperatures for various times. The heating 

temperature was changed between 800-1200° C and the time for each temperature in the 

interval of 5-360 min. The XRD pattern and FTIR spectrum for each heated sample 

were determined. The results revealed that an opal-CT formed above 1050°C and its 

paracrystallinity increased by depending on the heating temperature and time.  
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1. GĠRĠġ 

1.1 ÇalıĢmanın Önemi 

Oksijenden sonra doğada en çok olan silisyum elementi, silikat ve silika mineralleri 

içinde yer almaktadır. Amorf, yarı kristal veya tam kristal halinde bulunabilen silikalara 

silika polimorfları denilmektedir. Amorf ve yarı kristal olanlara opal-A, opal-CT ve 

opal-C (SiO2.nH2O); tam kristal olanlara kuars, kristobalit ve tridimit (SiO2) örnekleri 

verilebilir. Silikalar volkanik veya organik kökenli olabilmektedir. Volkanik kökenli 

silikalar soğuyan lavlardan, organik kökenli olanlar ise suda çözünen silisyum 

bileĢiklerinin canlılara geçmesinden kaynaklanmaktadır. Bitkilerin kabukları ve 

tohumları yanında hayvanların iskeletleri içinde büyük oranda silika bulunmaktadır. 

Örneğin, diatomit olarak bilinen doğal madde, nesli ortadan kalkmıĢ tek hücreli 

hayvanlar topluluğunun iskeletlerinden oluĢan amorf bir silikadır. Cam, porselen ve 

diğer bazı seramikler yanında silisyum elementinin üretiminde kullanılan silikalar 

büyük ölçüde bilimsel ve teknolojik öneme sahiptir. Amorf ve yarı kristal silikaların 

kristallikleri yükselen sıcaklığa bağlı olarak tersinmez olarak değiĢmektedir. Bir baĢka 

deyiĢle, kullanılma sıcaklıklarına göre silikalar farklı yarı kristal ve kristal fazlarında 

bulunabilmektedir. Üretilen malzemelerin mekanik özellikleri içerdiği silikanın kristal 

yapısına bağlı olarak değiĢmektedir. Bu nedenle, silikalara iliĢkin kristalliğin sıcaklığa 

bağlılığı büyük önem taĢımaktadır. 

1.2 ÇalıĢmanın Amacı 

DeğiĢik alanlarda doğrudan veya endüstriyel ham madde olarak kullanılan amorf halde 

bulunan doğal bir silikaya iliĢkin, yarı kristalliğin sıcaklıkla değiĢiminin incelenmesi ve 

bulunan sonuçların fizikokimyasal olarak değerlendirilmesi bu çalıĢmanın amacı olarak 

öngörülmüĢtür. 
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2. KURAMSAL TEMELLER 

2.1 Mineral Nedir?  

Doğada kendiliğinden oluĢan, belli bir kimyasal formülü olan ve çoğu kristal yapıdaki 

bileĢiklere mineral denir. Mineraller, yerkabuğundaki kayaçların yapı taĢlarıdır. Bu 

kayaçlar; farklı minerallerin heterojen karıĢımıdır. Doğada bilinen 2000 mineralden, 12-

15’i kayaçların bileĢimine girmektedir. Ekonomik değeri olan bazı minerallere maden, 

iĢletmeye uygun madenlere ise cevher veya filiz denir. 

Belli bir kimyasal formülü bulunan kristal yapıdaki inorganik kökenli olanlar ile belli 

bir kimyasal formülü olduğu halde belli bir kristal yapısı bulunmayan yani amorf 

organik ve inorganik katılar yanında kömür, petrol ve doğal gaz gibi katı, sıvı ve gazlar 

da mineral olarak nitelenmektedir. Yeryüzündeki tüm doğal maddeler, sıcaklık ve 

basınca bağlı olarak, maddenin olası üç halinden birinde bulunabilmektedir. Standart 

koĢullarda (25°C, 1 atm), minerallerin çoğu katı haldedir. 

Katı minerallerin çoğu, kristal halindedir. Zıt iĢaretli elektrikle yüklü bir atomlu veya 

çok atomlu iyonların aralarındaki elektrostatik çekme kuvvetleri maksimum, itme 

kuvvetleri ise minimum olacak Ģekilde istiflenmesiyle belli bir geometrik Ģekle sahip 

iyonik yapıdaki mineraller doğal olarak oluĢmuĢtur. Kristal yapısı çok düzgün olan 

renksiz veya renkli minerallerin iĢlenmesiyle elde edilen değerli eĢyalara mücevher 

denir. Örneğin, elmas element halinde bir mineral, pırlanta ise mücevherdir.  

2.1.1 Doğal olarak oluĢan inorganik maddeler  

Aynı kimyasal bileĢime sahip doğal kristallere mineral denildiği halde yapay olanlarına 

yalnızca kimyasal bileĢik denir. Buna göre, her mineral bir kimyasal bileĢik olduğu 

halde her kimyasal bileĢik bir mineral değildir.   Bu nedenle, sentetik elmas ve yakutlar 

ile yapay olarak üretilen diğer bileĢikler mineral olarak değerlendirilemez. Jeolojik 

mineraller yanında biyolojik mineraller de oluĢmaktadır. Ancak, mercanlar, midyeler ve 
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çok sayıda diğer hayvan ve bitkileri de içine alan bazı organizmaların kabukları aragonit 

veya kalsit minerali olan kalsiyum karbonat (CaCO3) yanında silisyum dioksitten (SiO2) 

de oluĢur.  

2.1.2 Minerallerin kristal yapısı 

Bir kristal yüzeylerini oluĢturan birbirine paralel atom düzlemleri arasındaki açılar ve 

uzaklıklar kristalin büyüklüğünden bağımsız olarak sabit kalmaktadır. ġiddet özelliğine 

sahip olan ve kristalden kristale değiĢen bu fiziksel nicelikler ayırt edici niteliktedir. Bir 

baĢka deyiĢle, bu özelliklerin farklı olmasına dayanılarak kristaller birbirinden ayırt 

edilir. 

Danimarkalı bilim adamı Nicolas Steno farklı kuars örneklerindeki eĢdeğer kristal 

yüzeylerinin kesiĢim açılarının aynı olduğunu 1669 yılında belirlemiĢtir. Yüzeyler arası 

açıların değiĢmezliğinin boyutlarına, Ģekillerine, yaĢlarına ve bulunduğu coğrafi 

konumlara bağlı olmaksızın diğer mineraller için de geçerli olduğu kanıtlanmıĢtır. 

Minerallerin görünüĢündeki farklılık kristal yapılarının farklı olmasından 

kaynaklanmaktadır. 

2.1.3 Minerallerin fiziksel özellikleri 

Çoğu mineralin kimyasal ve kristal yapıları yanında, parlaklık, renklilik,  sertlik, 

yoğunluk, erime sıcaklığı, manyetikliği ve radyoaktivitesi gibi fiziksel özelliği 

birbirinden farklıdır. Bu özellikler mineralin kimyasal yapısına, kristal türüne ve 

içerdiği safsızlıklara bağlı olarak değiĢmektedir.  

2.2 Silisyum 

Silisyum elementi önemli bir ametaldir ve 1824 yılında Ġsveçli kimyager Jakop 

Berzelius tarafından keĢfedilmiĢtir.  
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Atom numarası 14 olan silisyum elementi periyotlu dizgenin 4A (14. IUPAC) grubunda 

yer alır ve elektron dağılımı; 1s
2
 2s

2
 2p

6
 3s

2
 3p

2
 Ģeklindedir. 

Silikalar dünyada en çok bulunan oksijen ve silis atomlarının birbirine bağlanmasıyla 

oluĢmuĢtur.  

Saf silisyum ile 3A ve 5A gruplarındaki elementler arasında oluĢan p tipi ve n tipi yarı 

iletkenlerin elektriksel özellikleri büyük önem taĢımaktadır. 

 

ġekil 2.1 Silikanın tetrahedron yapısı (https://www.google.com.tr 2016) 

   

Katılar, kristal ve amorf yapılar olmak üzere ikiye ayrılırlar. Kristal yapılar, belirli bir 

yerleĢim düzeni içinde bir araya gelen atomların üç boyuttan en az biri yönünde tekrarı 

ile oluĢurlar. Silika kristali, silisyum ve oksijen atomlarının Ģekil 2.1 - 2.2’de görüldüğü 

gibi ardı ardına birbirine kovalent olarak bağlanmasıyla ortaya çıkmaktadır. 

https://www.google.com.tr/
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ġekil 2.2 Kristal ve amorf SiO2 yapısı (https://www.google.com.tr 2015) 

 

Çizelge 2.1 Silikanın bazı kimyasal ve fiziksel özellikleri 

Formül SiO2 

IUPAC adlandırılması Silicon dioxide 

Molar kütle 60,08 g/mol 

Erime sıcaklığı 1,600 °C 

Yoğunluk 2,65 g/cm³ 

Kaynama sıcaklığı 2,230 °C 

   

Silika Polimorfları 

Silika polimorfları kristal ve amorf yapıda bulunabilirler. Silika polimorflarından 

doğada çok bulunan kuars, kristobalit ve tridimit tam kristallerdir. Diğer taraftan, 

volkanik ve biyolojik olarak oluĢan ve opal adı verilen bazı silikalar amorf veya yarı 

kristal olarak bulunmaktadır. 

Kristal silika, oksijen ve silisyum atomlarından oluĢan tetrahedron Ģeklindeki birim 

hücrelerin üç boyutlu istiflenmesiyle oluĢmaktadır. Kuars olarak bilinen kristal silikayı 

büyük ölçüde içeren kumlar uygarlığın baĢlangıcından bu yana doğrudan veya ham 

madde olarak kullanılmaktadır.  

https://www.google.com.tr/
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Yukarıda değinildiği gibi amorf silikalar volkanik veya biyolojik yoldan oluĢmaktadır. 

Volkanik olarak oluĢan silika süspansiyonlarının yerkabuğundaki çatlaklardan yüzeye 

çıkarak soğumasıyla farklı gözeneklilikte yani süngerimsi yapıda amorf silikalar 

çökelmektedir. Kaygan olan amorf silikalar genellikle beyaz veya gri, siyahımsı gri, 

krem, yeĢil, portakal, kahverengi ve hatta kırmızı renklerde de olabilmektedir. Kimyasal 

yoldan yapay olarak elde edilen amorf silikalara genel olarak silika jel denir.  

Silisyum ve oksijen atomları arasında silikalar gibi nötral bileĢikler yanında eksi iĢaretli 

elektrikle yüklü çok atomlu çok sayıda iyon da oluĢmaktadır. Bu anyonların artı 

elektrikle yüklü iyonlar yani metal katyonları ile oluĢturduğu bileĢikler silikatlar olarak 

bilinmektedir. Zeolit, kil, feldspat ve benzerleri silikatlara örnek olarak verilebilir. 

Silikatların termal veya kimyasal parçalanmaları sırasında silikalar oluĢmaktadır. 

Silika ve silikatlardan kimyasal tepkimeler eĢliğinde saf silisyum elementi elde 

edilmektedir. Silisyum elementi yarı iletken yapımında ve dolayısıyla elektronik 

endüstrisinde kullanılmaktadır. Bu nedenle, silika ve silikatların bilimsel ve teknolojik 

alanlarda kullanımı yaygındır. Kimyasal olarak aktifliği yanında termal genleĢme 

katsayısı düĢük ve dolayısıyla termal Ģoka dayanıklı olan silikalar seramik endüstrisinde 

kullanılmaktadır. Doğada yaygın olarak bulunan bu mineraller cam, porselen ve benzeri 

seramiklerin yapımında kullanılmaktadır. 

Silika Polimorfları 

 Kuars  

 Kristobalit 

 Tridimit 

 Koesit  

 Stisovit 

 Lekaterilit 

 Opal-C 

 Opal-CT 
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 Opal-A  

olarak sıralanabilir. 

Kuars, tridimit ve kristobalit tam kristal olan silika fazlarıdır. Silika polimorflarının 

birim hücreleri Ģekil 2.1’de görüldüğü gibi, silisyum atomunun dört oksijen atomun 

ortasında bulunduğu tetrehedronlardan oluĢmaktadır. Tetrehedronların köĢe 

atomlarından birbirlerine ardı ardına bağlanmasıyla kristal gitgide büyümektedir. 

Kristal Silika Polimorflarının Faz DönüĢümleri 

Silikaya iliĢkin sıcaklık-basınç faz diyagramı Ģekil 2.3’de verilmiĢtir. Kristal silika 

polimorfları sıcaklığa bağlı olarak ɑ ya da β fazlarında bulunmaktadırlar. Bu dönüĢüm 

sıcaklıkları saf silika için geçerlidir. Yüksek sıcaklıkta kristobalit ve tridimit 

minerallerinin termodinamik olarak doğada bulunma olasılıkları yoktur. Ancak sıvı 

silikanın hızlı soğutulması ile tersinmez olarak az ölçüde oluĢabilmektedirler. 

(Kahraman vd. 2005)   

Oda sıcaklığında silikanın kararlı formu α-kuars’dır. α-kuars 573°C’de β-kuarsa, β-

kuars 870°C’de β-tridimite ve β-tridimit 1470°C’da β-kristobalite dönüĢmektedir. Isıl 

iĢleme devam edildiğinde silika 1713°C’nin üzerinde eriyerek sıvı hale dönüĢür. Bu 

dönüĢümler çift yönlüdür. Soğuma esnasında β-kristobalitin β-tridimite, β-tridimitin β-

kuarsa ve β-kuarsın da α-kuarsa dönüĢebileceği gibi β-kristobalit doğrudan düĢük 

sıcaklık formu olan α-kristobalite de dönüĢür. Silika polimorflarının birbirine dönüĢümü 

çizelge 2.2’de verilmiĢtir. 

Çizelge 2.2 Silika polimorfların birbirine dönüĢüm sıcaklığı ( Arcasoy 1983) 

DönüĢüm Sıcaklık ( C) 

ɑ-kuars                β -kuars  573°C 

ɑ-kuars                ɑ-tridimit 870°C 

ɑ-kuars                β-kristobalit 1470°C 

β-kristobalit         ɑ -kristobalit 230°C 
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ġekil 2.3 Silika örneğinin sıcaklık ve basınç ile değiĢimi (Ergüler 2008) 

  

ġekil 2.3 incelendiğinde aĢağıdaki sonuçlara varılmaktadır; 

1.Basınç yükseldikçe koordinasyon artar. StiĢovit oktahedron (6 köĢeli) 

koordinasyonuna, diğer yapılar ise tetrahedron (4 köĢeli) koordinasyonuna sahiptir.  

2. Basınç yükseldikçe daha yoğun fazlar oluĢur. Çizelge 2.3’de amorf silika türlerinin 

simetri ve yoğunluk karĢılaĢtırması verilmiĢtir. Buna göre ergimiĢ silikadan stisovite 

gidildikçe yoğunluğun arttığı belirlenmiĢtir.  

Çizelge 2 3 Amorf silika türlerinin simetri ve yoğunluk karĢılaĢtırması 

  

 

 

 

Faz Simetri ρ (g/cm
3
) 

ErgimiĢ silika Küresel 2,1 

Kristobalit Kübik 2,2 

Tridimit Hegzagonal 2,2 

β-kuars Hegzagonal 2,5 

α-kuars Trigonal 2,7 

Koesit Monoklinik 2,9 

Stisovit Tetragonal 4,3 
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3. Genellikle sıcaklık yükseldikçe simetri artar.  

ɑ-kuars (trigonal) → β-kuars (hegzagonal) 

Stisovit (tetragonal) → koesit (monoklinik) 

4. Genellikle basınç yükseldikçe simetri azalır.  

β-kuars (hegzagonal) → ɑ-kuars (trigonal) → koesit (monoklinik) → stisovit 

(tetragonal) 

Kuars 

Kuars, bir silisyum ve oksijen bileĢiği olan silikanın kristal yapılı özel bir biçimidir. 

Kimyasal formülü SiO2’dir.Yapısında % 46,75 Si, % 53,25 oranında O2 bulunur. Özgül 

kütlesi 2,65, mol kütlesi 60g/mol, sertliği mohs skalasına göre 7’dir. Hegzagonal 

sistemde kristalleĢir. Eridiği ortamda genleĢme katsayısını düĢürücü etki yapar. Çoğu 

asit ve bazdan etkilenmez. Ġskelet yapısını oluĢturarak malzemeyi deformasyona karĢı 

korur.  Atmosfer bas1ıncı ve oda sıcaklığında kararlı olan α-kuars kristal halde silika 

polimorfudur. Daha yüksek sıcaklıklarda β-kuars haline gelir. Diğer silika yapılarına 

benzer olarak α-kuars da devamlı bağlı (SiO4)
4-

 tetrahedra yapısındadır. O/Si atom oranı 

ikidir. Si-O-Si atomları arasındaki açı 144° olup iki Si-O atomları arasındaki uzaklık 

0,1597 nm-0,1617 nm aralığında değiĢmektedir. Daha yüksek sıcaklıkta dengede olan 

β-kuars ile α-kuarsın yapıları son derece benzerdir. Atomlar arası uzaklıklarda ihmal 

edilebilecek değiĢiklikler vardır, Si-O-Si açısında 10°’lik bir artıĢ göze çarpar. β-kuars 

yapısında α-kuarstan daha fazla yabancı atom alabilir. Kuarsın yapısı Ģekil 2.4’de 

gösterilmiĢtir. 

 

 

ġekil 2.4 Kuarsın yapısı 
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Piezoelektrik özelliği gösteren kuarsın termal genleĢme katsayısı ve kimyasal etkinliği 

düĢüktür. Kuars; cam-seramik, elektronik ve optik endüstrisinde hammadde olarak 

olarak kullanılmaktadır. Kuarsın mineral görünümü Ģekil 2.5’de verilmiĢtir.  

 

ġekil 2.5 Kuarsın görüntüsü  (https://www.google.com.tr 2015) 

  

Kristobalit 

Silikanın en yüksek sıcaklık polimorfu olan kristobalit 1470°C’den sonra kararlıdır. 

Ancak 1200°C civarında kuars tridimit oluĢturmadan kristobalit kristalleĢmesine baĢlar. 

Kristobalit diğer silika polimorflarına benzer olarak bir köĢesi paylaĢılan SiO4 

tetrahedralarından oluĢur. Basınç ve sıcaklığa bağlı olarak Si-O-Si açısının değiĢmesiyle 

farklı fazlarda yani değiĢik kristal yapılarına sahip kristobalit bulunmaktadır. Kopan 

bağların yeniden oluĢmasıyla gerçekleĢen bu dönüĢüm için büyük ölçüde yüksek 

aktivasyon enerjisine ihtiyaç vardır. Ancak diğer metal oksitler ve mineraller gibi 

safsızlıklar bu dönüĢümü katalizlemektedir. Kristobalitin yapısı Ģekil 2.6’da 

gösterilmiĢtir. 
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ġekil 2.6 Kristobalitin yapısı 

Camsı yapıdaki kristobalit sıvı faz sinterleĢmesini kolaylaĢtırmaktadır. GeniĢ bir pH 

aralığında kimyasal kararlılığı yüksek olan kristobalitin termal genleĢme katsayısı 

yüksektir. Kristobalit cam seramiklerin yanında magnezyum alüminosilikat 

bileĢiklerinde bulunur. Kristobalitin mineral görüntüsü Ģekil 2.7’de verilmiĢtir. 

 

ġekil 2.7 Kristobalitin görüntüsü (https://www.google.com.tr 2015) 

 

Tridimit 

Tridimit faz diyagramında sıcaklık arttıkça β-kuarsdan sonra oluĢması gereken silika 

polimorfudur. Ancak tridimitin sentezi çeĢitli katkılarla gerçekleĢebilir, yoksa kuars 

doğrudan kristobalite dönüĢmeye baĢlar. Bu yüzden ilk zamanlarda çoğu bilim adamı 

https://www.google.com.tr/
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tarafından tridimit saf bir silika fazı olarak görülmemiĢtir. Hill ve Roy 1958 yılında H2O 

ve D2O kullanılarak tridimiti silika jelinden sentezlenmiĢtir. Tridimitin yapısı ġekil 2. 

8’de gösterilmiĢtir. 

 

ġekil 2.8 Tridimitin yapısı  

Tridimitler silikanın düĢük yoğunluklu, değiĢik kristal yapılara sahip polimorflarıdır. 

Genel olarak yapıları kristobalite benzer, temel olarak yapısı SiO4 tetrahedralarının 

hegzagonal çemberler oluĢturması Ģeklindedir. Tridimitin mineral görüntüsü Ģekil 

2.9’da verilmiĢtir. 

 

ġekil 2.9 Tridimitin görüntüsü  (https://www.google.com.tr 2015) 

 

https://www.google.com.tr/
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Koesit 

Koesit de kristobalit ve tridimit gibi bir silika polimorfudur. Ġyi düzenlenmiĢ kristaller 

çok nadir görülür ve genellikle kristal yüzeylerinin oluĢması uzun zaman alır. Ġlk defa 

1953’te sentezlenmiĢtir. Yapısı diğer polimorflardan daha sıkıĢıktır. Bu yüzden 

yoğunluğu oldukça yüksektir. Sadece normal yüzey sıcaklıklarında yarı kararlıdır. 

Bunun anlamı ise yavaĢça kuars yapısına dönüĢebilmesidir. Bu dönüĢüm uzun bir 

sürede gerçekleĢir. Çünkü bağ kopmaları ve atomların yeniden düzenlenmesi 

gerekmektedir. Koesit beyaz veya renkli olabilir. Parlaklığı cam gibidir. Monoklinik 

kristal sistemine sahiptir. Kesiti kabuksudur. Koesitin mineral görüntüsü Ģekil 2.10’da 

verilmiĢtir.  

 

ġekil 2.10 Koesitin görüntüsü  (https://www.google.com.tr 2015) 

/ 

Stisovit  

SiO2 ile aynı kimyasal bileĢime sahip fakat farklı bir yapısı vardır. Stisovitin temel 

kısımları bir SiO6 oktahedronu gösterir. Bu SiO4 tetrahedron kuarstan daha sıkıĢık 

düzene sahiptir. Stisovit sadece normal yüzey basınçlarında yarı kararlıdır. Stisovit 

renkli veya beyazdır. Parlaklığı cam gibidir. Yarı saydam veya saydam kristallere 

sahiptir. Tetragonal kristal sistemi vardır. Belirleyicisi yoğunluk ve kırılma indisidir. 

ġekil 2.11’de stisovitin mineral görünümü verilmiĢtir. 

 

https://www.google.com.tr/
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ġekil 2.11 Stisovitin görüntüsü 

  

Lekaterilit (Silika Camı)  

Lekaterilit camdır. Volkanik kayalarda ve kumlu topraklarda bulunur. ġekli, rengi, 

yoğunluğu, floresans yapmaması ve aĢırı sertliği en önemli ayırt edici özelliğidir. 

Lekaterilitin mineral görüntüsü Ģekil 2.12’de verilmiĢtir.  

 

ġekil 2.12 Lekaterilitin görüntüsü  

Opal  

Opal son birkaç yüzyılı aĢkın süredir bilinen kıymetli bir taĢtır ve ilginç bir yapısı 

vardır. Opalin mineral olduğu söylenir ama tam kristal yapıda değildir. Su miktarı % 5-

10 arasında değiĢir. Silikon ve oksijenin rastgele zincirleri olağanüstü bir Ģekilde küçük 
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tabakalar halinde birleĢir. Çoğu opalde bu tabakaların büyüklüğü ve dağılımı 

düzensizdir. Çoğunlukla mücevher yapımında kullanılan opallerde düzgün tabaka 

vardır. Bu durum farklı dalga boylarındaki ıĢıkların kırılmasına yol açtığından değiĢik 

renkler ortaya çıkmaktadır. Her paket farklı Ģiddette izleyicinin görüĢ açısına bağlı 

olarak değiĢik renk üretir. Opalin yaydığı ıĢığın çok renkli parıltıları güzel ve değerli bir 

görüntü verir. Floresans yöntemi opalin teĢhisinde önemlidir. Opalin mineral görüntüsü 

Ģekil 2.13’de verilmiĢtir. 

 

ġekil 2.13 Opalin görüntüsü 

  

Opal-A (SiO2.nH2O) doğal olarak oluĢan hidratlaĢmıĢ bir amorf silika polimorfudur. 

Opal-A inorganik veya organik kökenli olabilmektedir. Hayvanlar ve bitkiler ile oluĢan 

organik kökenli opaller toprakta ve jeolojik tortularda depolanmaktadır (Simpson ve 

Volkani 1981).  

Opal-A, deniz organizmalarının iskeletinden çöker veya suyun silika bakımından zengin 

kayalıklar ile etkileĢmesi sonucunda ortaya çıkar. Silika çözeltilerinden silisilik asit 

polimerleri olarak çöker. Bu polimerler büyür, kolloidal hale gelir ve jel Ģeklinde ayrılır. 

Opal-A’nın yapısı hakkında iki farklı görüĢ vardır. Birinci görüĢ, opal yapısı içindeki 

tetrahedron SiO4 birimlerindeki atomların düzenlenmesi ile ilgilidir. Ġkinci görüĢ 

makromoleküler yapı ile ilgilidir. Makromoleküler yapı küçük opal kürelerinin fiziksel 

düzenini gösterir. Makromolekül birimler kolloidal misel oluĢturan opallerin büyümesi 

ile oluĢmuĢtur. OluĢan makromolekül tek küçük opal küresinden 200-1000 kat daha 
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büyüktür. IĢığın kırılmasını sağlayacak Ģekilde düzenlenmiĢ opal küreciklerinden oluĢan 

madde mücevher olarak kullanılmaktadır. Makromoleküler yapıdaki değerli hegzagonal 

Ģeklinde düzenlenmiĢ silika küreciklerinden oluĢmuĢtur. Bu yapıdaki değerli opale 

nadiren rastlanmaktadır (Jones vd. 1964, Jones ve Segnit 1969)  

Opal-C 

Toprakta opal-C minerallerine nadir olarak rastlanmaktadır. Opal-C lav akıĢları ile ilgili 

olup yüksek sıcaklık gerektiren olaylar sonucunda oluĢmaktadır. Opal-C ile α-

kristobalitin X-ıĢınları difraksiyonu desenleri benzemesine karĢın farklı davranıĢlar 

göstermektedir. Bu sonuca varmamıza opal-C’nin X-ıĢınları deseninde küçük bir 

tridimit piki gözlenmesi ve ısıtıldığı zaman α-kristobalite dönüĢmemesi neden olmuĢtur. 

Jones ve Segnit (1971), opal-C’nin kristobalit gibi iyi düzenlenmiĢ yapıda olmadığı için 

karakteristik bir DTA piki vermediğini belirtmiĢlerdir. 

Opal-CT  

DeğiĢik toprak türlerinde opal-CT’ye yaygın olarak rastlanmaktadır. Opal-CT’de 

d(101)=0,41nm değerinde düzensiz tetrahedron silika tabakaları bulunmaktadır. Bu 

yüzden bu kristaller çeĢitli derecede düzensizlik göstermektedirler. Yarı kristal silika 

olan opal-CT, ɑ-kristobalitin ve α-tridimit’in tam kristallenmemiĢ hali olarak 

yorumlanmaktadır. Opal-CT’nin kristobalitik doğası X-ıĢınları desenlerindeki 

benzerliklerinden anlaĢılmaktadır.  

Jong vd. (1987) tarafından amorf silika dokusu içindeki opal-CT’nin kristobalit ve 

tridimit kristallerinin bir karıĢımı olduğunu ileri sürmüĢtür. Opal-CT’nin yapısını, kütle 

spektroskopisi(MS), X-ıĢınları difraksiyonu(XRD), ve nükleer magnetik rezonans 

spektroskopisi(NMR) yöntemleri kullanılarak incelemiĢlerdir. Ġncelemeler sonucunda 

opal-CT’nin kristobalit ve tridimit mikrokristalleri içermediğini, opal-CT içindeki 

tetrahedron silika birimlerinde oksijen atomları arasındaki uzaklığın büyük, silisyum 
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atomları arasındaki uzaklığın küçük olduğunu ve opal-CT’nin kristobalit ve tridimite 

göre amorf silikaya daha çok benzediği sonucuna varılmıĢtır. 

2.3 Silika Polimorflarının Karakterizasyonu 

2.3.1 Enstrümental analizler 

X-ıĢınları difraksiyonu (XRD) 

Katı maddelerin çoğu kristaldir. Kristaller ise düzlem yüzeylerin sınırlandığı üç boyutlu 

Ģekillerdir. Yüzeylerin kesiĢtiği yerlerdeki açılar, belli bir madde için hep aynı olup, o 

maddenin karakteristik bir özelliği olarak sayılabilir.  

Kristal üzerine gönderilen monokromatik X-ıĢınları kendi dalga boyuna ve kristal 

düzlemleri arasındaki dhkl uzaklığına bağlı olarak belli Ɵ açısında saçılmaktadır. 

Kristalin yapısına bağlı olarak farklı saçılma açılarında farklı Ģiddette pikler ortaya 

çıkmaktadır. Bu pikleri gösteren grafiğe X-ıĢınları difraksiyonu deseni (XRD) denir. Bu 

desenler standartları ile kıyaslanarak incelenen maddenin kristal yapısı bulunur. 

Termogravimetrik ve diferansiyel termal analiz (TGA ve DTA) 

Isıtılan bir maddeye iliĢkin kütlenin sıcaklıkla değiĢiminin belirlenmesi TGA olarak 

bilinmektedir. Diğer taraftan, ısıtılan ya da soğutulan bir maddenin sıcaklığı ile aynı 

koĢullardaki inert bir maddenin sıcaklığı arasındaki farkın inert bir maddenin mutlak 

sıcaklığı ile değiĢiminin belirlenmesi DTA olarak bilinmektedir. 

Örnek ile referans arasındaki sıcaklık farkı, örnekte bir kimyasal tepkime, faz değiĢimi 

veya yapısal değiĢim gibi bir olay gerçekleĢtiği zaman gözlenecektir. Sıcaklığın referans 

maddesine göre geçici olarak yükselen örneğin DTA eğrisindeki maksimum pik 

ekzotermik dönüĢümü göstermektedir. Tersine, sıcaklığı düĢen örneğin DTA 

eğrisindeki minimum pik endotermik bir dönüĢümü göstermektedir.  
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TGA ve DTA birlikte değerlendirilerek incelenen madde içinde yükselen sıcaklıkla 

ortaya çıkan fiziksel ve kimyasal olaylar sırasında kütle değiĢimleri ve bu değiĢimlere 

yol açan olayların ekzotermik veya endotermliği belirlenmektedir.  

Fourier transform infrared spekroskopisi (FTIR) 

FTIR incelenen örneklerin bozulmasına yol açmayan ve hızla uygulanan fiziksel bir 

analiz yöntemidir. Kovalent bağların uçlarındaki atomların titreĢim türleri ve 

enerjilerine göre değiĢen FTIR spektrumları organik moleküller yanında silika ve silikat 

gibi inorganik minerallerin incelenmesinde de kullanılmaktadır. 

Elektron mikroskopisi 

Malzeme bilimlerinde giderek önem kazanan konuların baĢında yüzey karakterizasyonu 

ve analizi gelmektedir. Yüzeylerin karakterizasyonunda uzun yıllardır kullanılan ve 

ayırıcılığı atomik örgü boyutlarında olan taramalı elektron mikroskopisi (SEM) 

gelmektedir. 

Taramalı elektron mikroskobu, bir elektronoptik kolonu, vakum sistemi ve elektronik 

devrelerden meydana gelmektedir. SEM’de örneklerin yüzeyi incelendiğinden, örnek 

kalınlığı önemli değildir. Örneğin boyutunu sınırlayan tek parametre, örnek yerinin 

büyüklüğüdür. SEM büyütme oranı, elektron demeti tarafından ekrana düĢürülen bir 

çizgisinin yoğunluğunun örnek üzerinde elektron demetinin bir izinin boyuna 

bölünmesiyle bulunur.  

Ġlke olarak, bir SEM’de çözünürlük örnek üzerine gönderilen ıĢın demetinin yarıçapına 

bağlı olmakla beraber örneğe ve örnek hazırlama yöntemlerine de bağlıdır.  Ayrıca ıĢık 

yoğunluğu, voltaj, tarama hızı, örneğin merceğe olan uzaklığı ve örnek yüzeyinin 

detektöre göre açısı gibi enstrümantal parametreler de çözme gücüne etkimektedir. 
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Herhangi bir örneğin yüzeyi hakkında bilgi edinilmek istendiğinde SEM kullanılabilir. 

Hatta elektronlar örneğe çarptığında örnekten X-ıĢınları yayıldığından, uygun bir 

dedektör yardımıyla kantitatif analiz bile yapılabilir. Bunun için gerekli olan tek Ģart 

örneğin vakum altında elektron bombardımanına dayanabilmesidir. 

N2 adsorpsiyonu 

BET yöntemi 

Gözenekli katıların özgül yüzey alanı azot buharının 77K’deki adsorpsiyon verilerinden 

Brunauer, Emmett ve Teller(BET) yöntemi ile belirlenir.   

2.4 Kaynak AraĢtırması   

Miles (1994) tarafından kristal silikalar çeĢitli analitik yöntemlerle incelenmiĢtir. Yığın 

olarak veya doğal kayaçlar içinde yer alan silika türleri XRD yanında diğer kimyasal ve 

fiziksel analiz teknikleri de kullanılarak incelenmektedir. 

Killer içinde safsızlık olarak bulunan silikaların belirlenmesinde XRD analizinin en 

uygun yöntem olduğu belirlenmiĢtir (Miles 1994). 

Killer içinde bulunan silikanın opal-CT veya opal-C oluĢu ortofosforik asidi eritiĢi 

sırasında çözünmelerinden anlaĢılmaktadır. Ortofosforik asit sırasında çözünmeyen 

silikaların kuars yanında α-kristobalit ve tridimit olduğu anlaĢılmaktadır.  

Elzea vd. (1994), opal türlerinin ayırt edilmesine iliĢkin ayrıntılı çalıĢmalar yürütmüĢtür. 

Amorf opal-A, yarı kristal olan opal-CT ve opal-C’den kolaylıkla ayırt edildiği halde bu 

son ikisi birbirinden zor ayırt edilmektedir. Bu durumda ortofosforik asit eritiĢi 

uygulanmalıdır. Bu sırada; opal-CT ve opal-C opal-A’ya dönüĢtüğü halde α-kristobalit 

değiĢmeden kalmaktadır. Opal-C’nin keskin 4,0 A° pikli ve 0,222 A°-0,453 A° 

geniĢliğinde olduğunu, opal-CT’nin geniĢ fakat daha az yoğun 4,07 A°-4,10 A° pikli ve 
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0,506 A°-0,883 A° geniĢliğinde olduğunu belirtmiĢlerdir. Opal-C ve opal-CT’nin birbiri 

yanında kristobalitten de kolayca ayırt edilemediğini belirlenmiĢtir.  

Kahraman (2005), kaolin örneklerindeki silika polimorflarının karakterize etmek için, 

ortofosforik asit eritiĢi (240°C, 15 dakika) ve ısıl iĢlem (1050°C, 24 saat) yöntemlerini 

uygulamıĢtır. Orijinal, eritiĢ yapılmıĢ ve ısıtılmıĢ numuneler XRD ile incelenmiĢtir. 

Kızdırma sırasında Ģiddeti yükselen 101 XRD piklerinin fosforik asit eritiĢinden sonra 

ortadan kalkması kaolin örnekleri içinde bulunan silikanın α-kristobalit değil de opal-

CT olduğunu göstermiĢtir.  

Önal vd. (2006), 1050°C’de 24 saat kızdırma ve H3PO4 ile 240°C’de 15 dk eritiĢ 

testlerini bentonit örneklerine uygulamıĢtır. Bu iĢlemlerden önce ve sonraki 101 XRD 

piklerini karĢılaĢtırarak bentonit içinde α-kristobalit değil de opal-CT bulunduğunu 

belirlemiĢlerdir.  

Önal ve Sarıkaya (2007), bir bentonit içinde kütlece % 34 oranında bulunan opal-CT’ye 

iliĢkin yarı kristalliğin sıcaklıkla değiĢimini incelemiĢlerdir. Yarı kristalliğin sıcaklıkla 

yükselerek 1300°C’de maksimuma ulaĢtığını belirlemiĢlerdir.        

Wilson (2014), opal-CT yarı kristalinin kristobalit ve tridimit tam kristal yapılarının 

karıĢımına benzediğini tartıĢmıĢtır. XRD yanında diğer yöntemlerle de bu tartıĢmanın 

doğru olduğu ileri sürülmüĢtür.     

Yılmaz vd (2012), Gedikler (EĢme-UĢak) bentonit numunelerinin X-ıĢını kırınım 

(XRD) desenlerinde yaklaĢık 4.04 A°’da karakteristik pikin varlığını gözlemlemiĢlerdir. 

Isıtma ve fosforik asit eritiĢi yapmadıkları için bu pikin α-kristobalite iliĢkin olduğuna 

karar vermiĢlerdir 
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3. MATERYAL ve YÖNTEM 

3.1 Seçilen Materyal  

Bu çalıĢmada materyal olarak Erzurum yöresinden alınan doğal bir silika kullanılmıĢtır. 

Seçilen silika kimyasal analiz, termal analiz, elektron mikroskopisi ve X-ıĢınları 

difraksiyonu teknikleri ile incelenmiĢtir. Öğütülen silikadan alınan örnekler 800°-

1200°C aralığındaki farklı sıcaklıklarda ısıtılmıĢtır. Isıtma süresi 5 dakika ile 6 saat 

aralığında değiĢtirilmiĢtir. Farklı sıcaklıklarda farklı sürelerde ısıtılan örneklerin XRD-

desenleri belirlenmiĢtir. Amorf ve yarı kristal haldeki silikaların en karakteristik hkl 

(101) pik Ģiddetleri belirlenmiĢtir. Her bir ısıtma sıcaklığı için kristalliğin ısıtma 

süresine göre değiĢimini veren grafikler çizilmiĢtir. Bu grafiklere göre amorf bir 

silikanın termal kristallenmesi fizikokimyasal olarak değerlendirilmiĢtir. 

3.2 Kimyasal Analiz 

Orijinal silika örneği standart yöntem uyarınca analiz edilmiĢtir. Öğütülen silika 105°C 

ayarlanmıĢ bir etüvde kurutulmuĢtur. Örnek içindeki SiO2, Al2O3, Fe2O3, CaO, K2O, 

Na2O’in kütle yüzdeleri atomik adsorpsiyon spektrofotometresi ile belirlenmiĢtir. 

3.3 Isıl ĠĢlemler 

Örnekleri piĢirmek amacıyla Protherm Furnaces Honeywell marka ve DC1040 model 

fırın kullanılmıĢtır. Toz haline getirilen silika örneğinden yaklaĢık 5 gr’lık tartımlar 

alınmıĢtır. Hiçbir iĢlem uygulanmadan doğal örnekler önce 800, 900, 950, 1000, 1050, 

1075, 1100, 1125, 1150, 1175, 1200°C sıcaklıklarda farklı sürelerle kızdırılmıĢtır. Her 

sıcaklık için kızdırma süreleri 0, 10, 20, 30, 60, 90, 120, 240, 360 dk olarak alınmıĢtır. 

3.3.1 X-ıĢınları difraksiyonu (XRD) 

Doğal ve ısıl olarak iĢlenmiĢ örnekler Cu anotlu Rigaku Geigerflex D-Maxll TC model 

XRD cihazı ile analiz edilmiĢtir.  
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3.3.2 Diferansiyel termal analiz (DTA) 

NETZSCH (Stimultaneus TG-DTA-DTG Instrument Model 429) kullanılarak opal 

örneğinin DTA eğrileri belirlenmiĢtir. 

3.3.3 Infrared spektroetresi (FTIR) 

Isıl iĢlem görmüĢ örneklerin kimyasal yapısını aydınlatmak için yararlanılan FTIR 

spektrumları, Perkin Elmer Spektrum 100 FTIR (Ankara Üniversitesi Fen Fakültesi 

Kimya Bölümü) ile Shimadzu Infinity FTIR Spectrometer (Ankara Üniversitesi Fen 

Fakültesi Kimya Bölümü) spektrometre cihazlarının ATR kitleri kullanılarak 

incelenmiĢtir.   
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4. ARAġTIRMA BULGULARI ve TARTIġMA 

4.1 Doğal Örneğin Karakterizasyonu 

4.1.1 Kimyasal analiz 

Doğal örneğin, sıcaklığı 105°C’ye ayarlanmıĢ etüvde kurutulduktan sonra yapılan 

kimyasal analizi çizelge 4.1’de verilmiĢtir. Önceden 105°C’de ısıtılan örnekteki toplam 

kütle azalması TGA eğrisinden % 6 civarında okunmakta ve bu diğer kimyasal 

analizdeki kızdırma kaybı ile uyuĢmaktadır.    

Çizelge 4.1 Silika örneğinin kimyasal analizi 

Örnek SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO K2O Na2O MgO P2O5 TiO2 MnO Kızdırma 

kaybı 

Kütle 

%   

79,9 7,9 2,3 1,2 0,9 0,5 0,9 0,1 0,5 <0,1 5,7 

 

4.1.2 X ıĢınları difraksiyonu  

Doğal örneğin X-ıĢınları difraksiyonu (XRD) deseni Ģekil 4.1’de verilmiĢtir. Buna göre, 

2θ= 20-25 arasındaki geniĢ pik silika polimorfu olan opal-A’dan, 2θ=6.5 civarındaki 

düĢük Ģiddetli pik ise bir kil minerali olan simektitten kaynaklanmaktadır. Kimyasal 

analizde görülen Al2O3, Fe2O3, CaO ve diğer safsızlıklar bu simektit mineralinden 

kaynaklanmaktadır.     
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ġekil 4.1 Doğal örneğin XRD deseni 

(OA: opal-A S: simektit Q: kuars F: feldspat) 

 

4.1.3 Termogravimetrik analiz (TGA)  

Doğal örneğin DTA grafiğinde gözlenen ilk pikin endotermik olduğu ve örneğin 

içerisindeki suyun kaybolmasından (dehidratasyon) kaynaklanırken, ikinci gözlenen 

pikin ise yapıdaki diğer uçucuların ve hidroksil grubunun uzaklaĢması 

(dehidroksilasyon) sonucuna varılmıĢtır. Dehidratasyon sırasında uzaklaĢan suyun 

miktarı % 5,9; dehidroksilasyon sırasında uzaklaĢan suyun miktarı ise % 3,4 

civarındadır. Dehidratasyon sırasındaki kütle azalması opal-A’nın gözenekleri ve 

simektit mineralinin üç katmanlı (2:1,T-O-T) tabakaları arasındaki suyun 

uzaklaĢmasından, dehidroksilasyon sırasındaki kütle azalması ise, simektit 

mineralindeki hidroksil gruplarının suya dönüĢmesinden kaynaklanmaktadır.  
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ġekil 4.2 Doğal örneğin TGA ve DTA eğrileri  

4.1.4 FTIR 

ġekil 4.3’te doğal opal örneğinin FTIR bandı verilmiĢtir. 1032-1080 cm
-1

 arası gözlenen 

bant Si-O gerilme titreĢiminden, 830 cm
-1
’de görülen bant Si-O simetrik gerilmesinden 

kaynaklanmaktadır. Moenko’ya göre (1974) Si-OH grupları Si-O-Si bağlarına 

dönüĢtükçe 830 cm
-1
’de gözlenen absorpsiyon bandının opal-A’dan iyi kristallenmiĢ 

silika polimorflara gidildikçe Ģiddeti azalmaktadır. 
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ġekil 4.3 Doğal örneğin FTIR spektrumu 

4.1.5 SEM  

Doğal silikanın SEM görüntüsü Ģekil 4.4’te verilmiĢtir. Buna göre, örneğin küçük 

hayvanlara iliĢkin iskeletlerin fosilleĢmesiyle oluĢtuğu görülmektedir.  

 

ġekil 4.4 Doğal örneğin SEM görüntüsü 
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4.1.6 N2 Adsorpsiyonu 

Doğal ve 1150°C’de farklı sürelerde ısıtılmıĢ örneklerin azot adsorpsiyonundan bulunan 

özgül yüzey alanları çizelge 4.2’de verilmiĢtir. Doğal silikaya iliĢkin 70,763 m
2
/g olan 

özgül yüzey alanının sıcaklık ve ısıtma süresi ile düĢtüğü görülmektedir. Bu durum 

sıcaklık yükseldikçe gözeneklerin kapanmasından kaynaklanmaktadır. 

Çizelge 4.2 Silika örneğinin azot adsorpsiyonu 

Örnek Yüzey alanı (m
2
/g) 

Orijinal 70,763 

1150°C-60 dakika  8,527 

1150°C-90 dakika 4,954 

1150°C-120 dakika 3,731 

    

4.2 Isıl ĠĢlenmiĢ Örneğin Karakterizasyonu 

4.2.1 X-ıĢınları difraksiyonu (XRD)    

α-kristobalit ile opal-C ve opal-CT’nin 2θ~22° karakteristik pikleri çakıĢmaktadır. α-

kristobalit, opal-C ve opal-CT minerallerinin birbirinden ayırt edebilmek için pik 

yüksekliği ve geniĢliğine bakılmaktadır. Opal minerallerinin kristallik derecesi iyi 

olmadığı için geniĢ pik vermektedirler. Opal-CT’nin düzenliliğinin arttığı X-ıĢını 

karakteristik pikinin Ģiddetinin yükselmesi ve geniĢliğinin daralmasından 

anlaĢılmaktadır.  

2θ~22°’de gözlenen Opal-CT’ye ait pikin Ģiddeti sıcaklık yükseldikçe yükselerek 

1200°C’de maksimuma ulaĢmaktadır. Bu durum, opal-CT’ye iliĢkin yarı kristalliğin 

sıcaklıkla yükseldiğini göstermektedir. Diğer taraftan da 2θ~36°’de gözlenen ve artan 

sıcaklıkla gitgide daralan pik de opal-CT’ye aittir.  
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Sıcaklık 800,1050 ve 1200°C iken XRD desenleri ġekil 4.5’de verilmiĢtir. Bu 

desenlerde belirgin olarak 2θ~22° civarında karakteristik bir pik gözlenmiĢtir. Bu pikin 

opal-CT’ye, 2θ~27° civarında gözlenen pikin ise kuarsa ve 2θ~36°’da ikinci gözlenen 

ve yükselen sıcaklıkla daralan pikin de opal-CT’ye ait olduğu düĢünülmektedir.  

 

ġekil 4.5 Opal A’nın 800-1050 ve1200°C sıcaklıklarda 240 dk. ısıtılan örneklerin XRD 

desenleri 

Sıcaklık 1050°C iken ısıl olarak iĢlenmiĢ opal numunesinin sırayla 0, 60, 90, 120, 240 

ve 360. dakikalardaki X-ıĢınları difraksiyonu desenleri verilmiĢtir.(ġekil 4.6- 4.11)  

Sıcaklığın sabit kalıp, zamanın değiĢtiği bu grafiklerde 0 dakikada 2θ ~22° civarındaki 

geniĢ pikin 60 dakikadan sonra daralmaya baĢladığı gözlenmiĢtir.  1050°C’de ısıl iĢlem 

görmüĢ tüm örneklerin XRD desenleri Ģekil 4.12’de verilmiĢtir.  

1075°C’deki opal numunesinin değiĢik sürelerdeki (20, 60, 120 ve 360. dakikalardaki) 

X-ıĢınları difraksiyonu desenleri verilmiĢtir. Opal numunesinin 1050°C’de 60. dakikada 

gözlenen karakteristik pikin 1075°C’de 20. dakikada gözlendiği tespit edilmiĢtir. 

1075°C’ye ait bu XRD desenlerinin ayrı ayrı gösterimi Ģekil 4.13-4.16’da verilmiĢtir. 

1075°C’de ısıl iĢlem görmüĢ tüm örneklerin XRD desenleri Ģekil 4.17’de verilmiĢtir.  
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ġekil 4.18’de 1100°C’ye gelindiğinde diğer sıcaklıklarda ilerleyen zamanlarda gözlenen 

2θ~22° civarındaki karakteristik pikin 0.dakikadan itibaren gözlendiği tespit edilmiĢtir. 

2θ~36° civarında bir pikin oluĢmaya baĢladığı da gözlenmiĢtir. Bu pikin de opal-CT’ye 

ait olduğu düĢünülmektedir. 2θ~26°’da gözlenen pik kuarsa aittir. ġekil 4.18-4.21’de 

1100°C’ye ait 0, 20, 90 ve 360. dakikalardaki XRD desenleri verilmiĢtir. 1100°C’ye ait 

farklı sürelerdeki XRD deseni grafiği de Ģekil 4.22’de verilmiĢtir. 

ġekil 4.23’de ise 1125°C’ye ait farklı sürelerdeki XRD desenleri verilmiĢtir. 1150°C’ye 

gelindiğinde 0, 60, 120 ve 360. dakikalardaki XRD desenlerinde ise 2θ~26°’da 

gözlenen kuarsa ait pikin giderek küçüldüğü gözlenmektedir. 1150° ve 1175°C’nin 

farklı sürelerdeki XRD desenleri  Ģekil 4.28 - 4.29’da verilmiĢtir. 

Sıcaklık 1200°C iken 0, 30, 120 ve 360. dakikaların XRD desenleri verilmiĢtir (ġekil 

4.30-4.33). Maksimumu 2θ~22° civarında gözlenen opal-CT’ye ait pikin Ģiddeti giderek 

yükselerek 1200°C’de maksimuma ulaĢmaktadır. Bu durum, opal-CT’ye iliĢkin yarı 

kristalliğin sıcaklıkla yükseldiğini göstermektedir. 1200°C’ye ait farklı sürelerdeki XRD 

desenleri Ģekil 4.34’de görülmektedir.  

ġekil 4.35’e gelindiğinde ise sürenin sabit (120 dk) tutulup sıcaklığın değiĢtiği XRD 

desenleri verilmiĢtir. Bu grafikte de 2θ~22° ve 2θ~36°’deki opal-CT’ye, 2θ~26°’daki 

kuarsa ait piklerin değiĢimi gözlenmektedir. ġekil 4.36’da verilen 240. dakikaya ait 

XRD desenlerinde ise kuarsa ait olduğu düĢünülen pikin giderek kaybolduğu ve sıcaklık 

artıĢıyla birlikte opal-CT’ye ait piklerin daralarak belirginleĢtiği gözlenmektedir. Ģekil 

4.37’de ise 360. dakikaya ait pik Ģiddetlerinin değiĢimi gözlenmektedir. 
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ġekil 4.6 1050°C’ye dek ısıtılan örneğin XRD deseni 

 

ġekil 4.7 1050°C’de 60 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 
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ġekil 4.8 1050°C’de 90 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 

 

ġekil 4.9 1050°C’de 120 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 
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ġekil 4.10 1050°C’de 240 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 

 
ġekil 4.11 1050°C’de 360 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 
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ġekil 4.12 1050°C’de farklı sürelerle ısıtılan örneklerin XRD desenleri 
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ġekil 4.13 1075°C’de 20 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 

 

ġekil 4.14 1075°C’de 60 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 
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ġekil 4.15 1075°C’de 120 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 

 

ġekil 4.16 1075°C’de 360 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 
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ġekil 4.17 1075° C’de farklı sürelerle ısıtılan örneklerin XRD desenleri 
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ġekil 4.18 1100°C’ye dek ısıtılan örneğin XRD deseni 

 
ġekil 4.19 1100°C’de 20 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 
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ġekil 4.20 1100°C’de 90 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 

 
ġekil 4.21 1100°C’de 360 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 
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ġekil 4.22 1100°C’de farklı sürelerle ısıtılan örneklerin XRD desenleri 
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ġekil 4.23 1125° C’de farklı sürelerle ısıtılan örneklerin XRD desenleri 
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ġekil 4.24 1150°C’ye dek ısıtılan örneğin XRD deseni 

 
ġekil 4.25 1150°C’de 60 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 
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ġekil 4.26 1150°C’de 120 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 

 
ġekil 4.27 1150°C’de 360 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 
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ġekil 4.28 1150°C’de farklı sürelerle ısıtılan örneklerin XRD desenleri 
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ġekil 4.28 1175°C’de farklı sürelerle ısıtılan örneklerin XRD desenleri 
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ġekil 4.30 1200°C’ye dek ısıtılan örneğin XRD deseni 

 
ġekil 4.31 1200°C’de 30 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 
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ġekil 4.32 1200°C’de 120 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 

 
ġekil 4.33 1200°C’de 360 dakika ısıtılan örneğin XRD deseni 
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ġekil 4.34 1200°C’de farklı sürelerle ısıtılan örneklerin XRD desenleri 
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ġekil 4.35 Farklı sıcaklıklarda 120 dakika ısıtılan örneklerin XRD desenleri 
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ġekil 4.36 Farklı sıcaklıklarda 240 dakika ısıtılan örneklerin XRD desenleri 
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ġekil 4.37 Farklı sıcaklıklarda 360 dakika ısıtılan örneklerin XRD desenleri 
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4.2.2 FTIR Spektrumu  

ġekil 4.38 - 4.39’da sırasıyla 1050 ve 1200°C’ye ait farklı sürelerde ısıtılmıĢ örneklerin 

FTIR spektrumları verilmiĢtir. 1032-1080 cm
-1

 arasında gözlenen bant Si-O gerilme 

titreĢiminden kaynaklanmıĢ olup sıcaklıkla fazla değiĢmediği görülmüĢtür. 790 cm
-1
’de 

görülen bant Si-O simetrik gerilmesinden kaynaklanmaktadır. Sıcaklığın yükselmesiyle 

geçirgenliğin de arttığı tespit edilmiĢtir. Sıcaklık artıĢının FTIR spektrumunda gözlenen 

pikleri etkilemediği gözlenmektedir. 

Tüm sıcaklıkların 240 ve 360. dakikalardaki FTIR spektrumları sırasıyla Ģekil 4.40 -

4.41’de verilmiĢtir. 

ġekil 4.38 - 4.39’da verilen opal-A’nın FTIR desenleri incelendiğinde biyolojik kökenli 

opal-A’nın iyi kristallenmiĢ polimorflardan farklı olarak 1100 cm
-1 
geniĢ adsorpsiyon 

bantları verdiği gözlenmektedir. Opal-A’ya ait 965 cm
-1 

belirgin olmayan bir 

absorpsiyon bandı gözlenmektedir. Bu absorpsiyon bandı Si-OH gruplarındaki gerilme 

titreĢiminden kaynaklanmaktadır. 

Kuars silika polimorflarının IR spektrumları incelendiğinde kuarsın diğer silika 

polimorflarından farklı olarak 692 cm
-1
’de tek absorpsiyon bandı ile 798 cm-1 ve 790 

cm-1’de yarılmıĢ keskin absorpsiyon bantları verdiği gözlenmektedir. 798 cm-1 ve 790 

cm-1’de gözlenen yarılmıĢ pikler kuarsı karakterize etmek için kullanılmaktadır.  
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ġekil 4.38 1050°C’de farklı sürelerle ısıtılan örneklerin FTIR spektrumları 



53 
 

 

ġekil 4.39 1200°C’de farklı sürelerle ısıtılan örneklerin FTIR spektrumları 



54 
 

 

ġekil 4. 40 Farklı sıcaklıklarda 240 dakika ısıtılan örneklerin FTIR spektrumları 
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ġekil 4.41 Farklı sıcaklıklarda 360 dakika ısıtılan örneklerin FTIR spektrumları 
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4.3 Yarı Kristalliğin Farklı Sıcaklıklarda Zamanla DeğiĢimi 

Opal-CT’nin yarı kristalliğinin sırasıyla 1050, 1075, 1100, 1150 ve 1200°C’de değiĢen 

sıcaklıklarda eğrisel olarak yükseldiği gözlenmiĢtir. (ġekil 4.42 - 4.46)  

 

ġekil 4.42 Sıcaklık 1050°C’de sabit tutularak ısıtılan örneklere iliĢkin karakteristik pik 

yüksekliğinin(2θ~22) ısıtma süresi ile değiĢimi 

 

ġekil 4.43 Sıcaklık 1075°C’de sabit tutularak ısıtılan örneklere iliĢkin karakteristik pik 

yüksekliğinin(2θ~22) ısıtma süresi ile değiĢimi 
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ġekil 4.44 Sıcaklık 1100°C’de sabit tutularak ısıtılan örneklere iliĢkin karakteristik pik 

yüksekliğinin(2θ~22) ısıtma süresi ile değiĢimi 

 

ġekil 4.45 Sıcaklık 1150°C’de sabit tutularak ısıtılan örneklere iliĢkin karakteristik pik 

yüksekliğinin(2θ~22) ısıtma süresi ile değiĢimi 
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ġekil 4.46 Sıcaklık 1200°C’de sabit tutularak ısıtılan örneklere iliĢkin karakteristik pik 

yüksekliğinin(2θ~22) ısıtma süresi ile değiĢimi 

  

4.4 Yarı Kristalliğin Farklı Sürelerde Sıcaklıkla DeğiĢimi 

Farklı sürelerde ısıl iĢlem görmüĢ numunenin 120, 240 ve 360. dakikalardaki I-

T(Sıcaklık) grafiklerinde de yarı kristalliğin sıcaklıkla eğrisel olarak yükseldiği 

gözlenmiĢtir. (ġekil 4.47- 4.49) 

 

ġekil 4.47 Farklı sıcaklıklarda 120 dakika süreyle ısıtılan örneklere iliĢkin karakteristik 

pik Ģiddetinin(2θ~22) sıcaklıkla değiĢimi 
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ġekil 4.48 Farklı sıcaklıklarda 240 dakika süreyle ısıtılan örneklere iliĢkin karakteristik 

pik Ģiddetinin(2θ~22) sıcaklıkla değiĢimi 

 

ġekil 4.49  Farklı sıcaklıklarda 360 dakika süreyle ısıtılan örneklere iliĢkin karakteristik 

pik Ģiddetinin(2θ~22) sıcaklıkla değiĢimi 
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5. SONUÇLAR 

 Erzurum yöresinden alınan doğal çökeleğin kimyasal ve minerolojik analizleri 

yapılarak organik kökenli bir amorf silika polimorfu (opal-A) olduğu belirlenmiĢtir.   

 Amorf olan silikanın yumuĢakça türü farklı hayvanların iskeletlerinin fosilleĢmesiyle 

oluĢtuğu sonucuna varılmıĢtır. 

 Kimyasal ve termal analiz sonucu büyük ölçüde opal-A içeren amorf silikanın 

dehidratasyon ve dehidroksilasyon sırasında %  6 civarında kütle azalması olmuĢtur. 

 Bu amorf silikanın ısıl iĢlem ile yarı kristal silikalara dönüĢümü incelenmiĢtir. 

 Isıl iĢlem sıcaklık ve süresine bağlı olarak seçilen karakterististik XRD pikine iliĢkin 

Ģiddetin gitgide yükselmesi amorf silikadan yarı kristalliği oldukça yüksek olan opal-

CT polimorfunun oluĢtuğu belirlenmiĢtir.  

 Isıtma sırasında silisyum ve oksijen atomları aralarındaki bağların uzunluk ve 

enerjileri gitgide birbirine yaklaĢtığından daha düzgün bir istiflenme olmakta ve bu 

yarı kristal polimorflar oluĢmaktadır. Aynı karakteristik XRD pikine sahip α-

kristobalitin amorf silikanın ısıtılması sırasında değil de sıvı kristalin ürkütme ile 

yani ani soğutulmasıyla oluĢtuğu bilinmektedir.      

 Isıl olarak iĢlenmiĢ örneklerin FTIR spektrumları incelendiğinde yükselen sıcaklıkla 

az da olsa sola kayan Si-O bağlarına iliĢkin titreĢim piki bağ enerjisinin arttığını, bu 

pikin Ģiddetinin yükselmesi ise uzunlukları birbirine yakın Si-O bağlarının 

çoğaldığını göstermektedir.    
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