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OZET

Yiiksek Lisans Tezi

KAOLIN ESASLI JEOPOLIMER OZELLIKLERINE ISIL iSLEMIN
ETKISI

Mirac¢c ASAR

Karabiik Universitesi
Lisansiistii Egitim Enstitiisii

Metalurji ve Malzeme Miihendisligi Anabilim Dal

Tez Danmismani:
Dr. Ogr. Uyesi Siilleyman YASIN
Agustos 2024, 81 sayfa

Bu calismada silika ve aliimina dolgularint igeren kaolin esasli jeopolimer
ozelliklerine 1s1l islemin etkisini aragtirmak amaglanmistir. Bu amacla, NaOH peletleri
su ile karistirtlip ardindan yiiksek safliktaki kaolin ve dolgu tozlar ile karigtirilarak
numuneler sekillendirilmistir. Dolgu olarak ince silis ve ince aliimina tozlar
kullanilmistir. Sekillenen numuneler 75°C sicaklikta 8 saat siire ile buharlagsmaya
kapali kaplar icerisinde kiir edilmis ve takiben 8 saat siire ile aynmi sicaklikta
buharlagmaya agik olarak kurutulmustur. Kurutulan numuneler 1s1l islem firinlarinda
250°C-1150°C sicakliklart arasinda 1sil isleme maruz birakilmistir. Hazirlanan
jeopolimer karigimlarinin bazilart farklt Na/Al molar oranlarina (0,4 ve 0,8) sahip
olacak sekilde iiretilmistir. Numuneler lizerinde basma dayanimi, yogunluk, su emme,
acik-kapal1 gozenek, pH testi, termal kii¢iilme, TGA, XRD, FTIR ve SEM analizleri
yapilmistir.
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Isil islem gormeyen kiir edilmis numunelerde kaolin hidrosodalit yapisina
jeopolimerlesme nedeni ile kismen doniismiistiir. Numunelerde artan Na/Al molar
orant ile kaolin hidrosodalit doniisiim oran1 artmistir. Numuneler yiiksek sicakliklarda
yapilan 1s1l islem neticesinde nefelin, dolgu fazi1 ve varsa camsi fazdan olusan bir faz
yapisi gostermistir. Calisma sonucunda numunelerin sinterlenme davraniglarinin
takviye edilen tozlar ile 6nemli oranda etkilendigi gortilmustiir. Silika dolgusu
numunelerde daha yliksek oranda camsi faz olusumunu desteklerken, aliimina dolgusu
camsi faz olusumunu yliksek sicakliklara geciktirmistir. Silika dolgulu numunelerde
1150°C sicaklikta yapilan 1si1l islem neticesinde acik gdzeneklilik tamamen
kaybolurken mikroyapida da gozlenen kapali gozeneklilik artmistir. Aliimina dolgulu
numunede ise ayni sicaklikta daha ytiksek agik gozeneklilik tespit edilmistir. Aliimina
dolgusu silika dolgusuna nispeten numunelerde termal boyutsal kararlilig1 daha fazla
gelistirmistir. Na/Al molar orani 0,8 olan numunelerin basma dayanimlar: artan 1s1l
islem sicakligr ile 950°C sicakliga dek yiikselmistir. Na/Al molar oran1 0,4 olan silika
dolgulu numunede ¢alismada elde edilen en yiiksek basma dayanimi degeri 1050°C

sicakliktaki 1s1] iglem neticesinde ~196 MPa olarak kaydedilmistir.

Anahtar Sozciikler : Kaolin, Jeopolimer, Isil Islem

Bilim Kodu : 91526



ABSTRACT

M. Sc. Thesis

EFFECT OF HEAT TREATMENT ON KAOLIN BASED GEOPOLYMER
PROPERTIES

Mira¢ ASAR

Karabiik University
Institute of Graduate Programs

Department of Metallurgy and Materials Engineering

Thesis Advisor:
Assist. Prof. Dr. Siileyman YASIN
August 2024, 81 pages

This study aims to investigate the effects of thermal treatment on the properties of
silica and alumina-filled kaolin-based geopolymer. For this purpose, NaOH pellets
were mixed with water, followed by mixing with high-purity kaolin and filler powders
to form the samples. Fine silica and alumina powders were used as fillers. The shaped
samples were cured in sealed containers at 75°C for 8 hours to prevent evaporation and
then dried at the same temperature for another 8 hours in an open environment. The
dried samples were subjected to thermal treatment in furnaces at temperatures ranging
from 250°C to 1150°C. Some of the prepared geopolymer mixtures were produced
with different Na/Al molar ratios (0,4 and 0,8). Compressive strength, density, water
absorption, open-closed porosity, pH test, thermal shrinkage, TGA, XRD, FTIR, and

SEM analyses were performed on the samples.

In the non-thermally treated cured samples, kaolin partially transformed into

hydrosodalite due to geopolymerization. The transformation rate of kaolin to
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hydrosodalite increased with the increasing Na/Al molar ratio. The samples showed a
phase structure consisting of nepheline, filler phase, and, if present, a glassy phase as
a result of thermal treatment at high temperatures. The study found that the sintering
behaviors of the samples were significantly affected by the added powders. Silica filler
promoted higher glassy phase formation in the samples, while alumina filler delayed
the glassy phase formation to higher temperatures. In silica-filled samples, thermal
treatment at 1150°C resulted in the complete loss of open porosity and an increase in
closed porosity observed in the microstructure. In alumina-filled samples, higher open
porosity was detected at the same temperature. Alumina filler relatively improved the
thermal dimensional stability of the samples compared to silica filler. The compressive
strengths of the samples with a Na/Al molar ratio of 0,8 increased with rising thermal
treatment temperature up to 950°C. The highest compressive strength recorded in the
study was approximately 196 MPa for the silica filled sample with a Na/Al molar ratio
of 0,4 after thermal treatment at 1050°C.

Key Word : Kaolin, Geopolymer, Heat Treatment
Science Code : 91526
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BOLUM 1
GIRIS

Geleneksel seramik sinifinda olan pismis kile dayal tugla, kiremit, karo, vitrifiye gibi
tiriinler uzun Omiirli yapt malzemeleri sunabilmesi nedeni ile yiiksek hacimlerde
tilkketilmektedir. Bu iirlinler kil, kuvars ve feldspat gibi yaygin olan hammaddeler
kullanilarak iiretilebilmektedir (Arcasoy, 1983). Uretim teknolojileri sekillendirme
sonrasinda kontrollii bir kurutma prosesini ve pisirme prosesini gerektirmektedir.
Vitrifikasyon dereceleri ile bagintili olan ve genellikle ~1000°C iizerinde pisirme
sicakliklarma ihtiyaglar1 vardir. Bununla birlikte pisirme siireci termal soklari
engellemek icin yavas 1sitma-sogutmay1 ve uzun sinterlenmeyi gerektirmektedir. Bu
siirecler yiiksek yakit tiiketimi, yiiksek maliyet ve yiiksek CO> salinimina neden
olmaktadir. Bir diger dnemli malzeme grubunu portland ¢imentosu tepkimelerine
dayanan firiinler olusturmaktadir. Portland ¢imentosu ile hem yerinde dokme beton
hem de kaplama malzemeleri, kiremitler, tuglalar, terrazzo, GFRC (cam elyaf takviyeli
beton) gibi kil esashi seramik iirlinlere alternatif prekast iirlinler yliksek miktarda
tretilmektedir. Portland ¢imentosunun iiretiminde yiiksek sicakliklara ihtiyag
duyulmasinin yaninda kalsiyum karbonatin iiretim esnasinda par¢alanmasi nedeni ile

yiiksek CO» salinimi olmaktadir (Davidovits, 2008a).

Gerek kil esash gerekse ¢imento esasli geleneksel seramik tiriinlerin yiiksek sicaklik
gerektiren liretimlerine alternatif olarak Joseph Davidovits tarafindan jeopolimerlesme
tepkimelerine dayanan farkli bir yaklasim gelistirilmistir. Bu teknikte diislik
sicakliklarda ¢esitli dogal, sentetik ya da endiistriyel atik olan aliimina silikat
kaynaklarinin alkali c¢ozeltiler ile kismi c¢oziinmesi ve takiben kondansasyon
tepkimeleri ile mukavemet kazanmasi1 adimlar1 vardir. Tepkimelerde NaOH ve KOH
kafes yapisina hapsolur. Tepkimeler tamamlandiginda jeopolimer kafes yapisi olusur.
Mineral kaynaklar ile inorganik polimer sinifina girebilen son iiriinleri oda sicakligina

yakin sicakliklarda iiretmek, geleneksel kil esasli sinterlemeye dayanan seramik



tiretimlerine ve portland ¢imentosu iiretimlerine gevreci bir alternatif olusturmustur

(Davidovits, 2008a).

Jeopolimerler iizerine yapilan ¢alismalarda kaolinin 750°C sicaklik civarinda kalsine
edilmesi durumunda elde edilen metakaolinin tepkimelerde oldukga reaktif oldugu
goriilmiistiir. Metakaolinin bu yiiksek reaktivitesi nedeni ile jeopolimerler ¢cogunlukla
metakaolin esasli formiilasyonlar ile gelistirilmektedir (Davidovits, 2008a; Davidovits
vd, 2019). Kaolinin dogrudan jeopolimer iiretiminde kullanimi iizerine de bazi
aragtirmalar yapilmis ve irilinler gelistirilebilmistir. Kalsinasyon siirecini igermeyen
bu tekniklerde hem daha cevre dostu hem de daha diisiik maliyetli iriinler

iretilebilmistir (Davidovits, 2008a; Boutterin vd, 2003; Davidovits, 2002).

Kalsine edilmemis kaolin esasli jeopolimerlerin o6zelliklerinin 1s1l islem ile
gelistirilebilecegi LTGS teknolojisinden bilinmektedir (Davidovits, 2008a; Boutterin
vd, 2003). Bununla birlikte ¢esitli tipteki jeopolimerlerin sinterlenerek
seramiklestirilebildigi literatiirde rapor edilmistir (Hsieh vd, 2021; He vd, 2013a).
Kalsine edilmemis kaolin esasli jeopolimerlerin iiretildikten sonra sicakliga maruz
kalmas1 durumunda ortaya ¢ikacak {iriin ya da 6zelliklerin 6nemli sonuglar1 vardir ve
bunlar heniiz net olarak bilinmemektedir. Kaolin esasli jeopolimer kullanim esnasinda
yuksek sicakliga servis sartlarinda maruz kalir ise nasil davranacagi bilinmemektedir,
bu bilgi diisiik sicaklikta refrakterik tugla tiretim teknolojisi i¢in 6nem tasimaktadir.
Kaolin esasli jeopolimerin programli bir 1s1l islem ile o6zelliklerinin gelistirilip
gelistirilemeyecegi ve bu gelisimin ne dl¢lide olacagr bilinmemektedir. Kaolin esasl
jeopolimerin yiiksek sicakliklarda sinterlenerek seramiklestirilmesi sonucu ortaya
cikabilecek seramik {riinler ve Ozellikleri bilinmemektedir. Jeopolimerler
seramiklestirildiginde diisiik sicaklikta gergceklesen jeopolimerlesme sekillendirmeyi
saglamakta ve mukavemetli 6n sekillendirilmis iiriinler olusturmaktadir.
Jeopolimerlesme seramik eldesinde sekillendirmeyi saglamakla beraber, ortaya ¢ikan
sekillendirilmis jeopolimer iiriin, 6zgiin atomik dizilimi ile ayn1 zamanda yeni bir
sentetik seramik baslangic malzemesi olarak da ele alinmaktadir. Bu ¢alismada kaolin
esaslt hidrosodalit tipi olarak adlandirilan aliimina ve silika tozu dolgulu jeopolimerler
iretilmis, takiben {iretilen jeopolimerlere 1sil islem uygulanmis ve numuneler

sistematik olarak karakterize edilmistir, boylece hem numunelerin termal davranisi



hem de 1s1l islem ve seramiklestirmenin etkileri ortaya ¢ikarilmistir. Aliimina ve silika
dolgularinin ayr1 ayr1 incelenmesindeki amag, bu dolgulari aliimina silikat
sistemindeki birbirinden farkli etkileri nedeni ile; silika dolgulu numunelerin
geleneksel seramiklerin diisiik sicakliklarda iiretilebilirligi hususunda veri saglamasi,
alimina dolgulu numunelerin ise refrakterik malzemelerin diisiik sicakliklarda

tiretilebilirligi hususunda veri saglamasidir.



BOLUM 2

GELENEKSEL SERAMIKLER VE URETIiMi

2.1. GELENEKSEL SERAMiIiK HAMMADDELERI

Geleneksel seramik hammaddeleri, dogal mineral kaynaklarindan elde edilen ve
seramik iiriinlerin iiretiminde kullanilan temel bilesenlerdir. Bu hammaddeler arasinda

kil, kuvars ve feldspat gibi mineraller bulunur.

2.1.1. Killer

Kil, su ile karistirilinca plastiklesen ve kurudugunda veya pisirildiginde sertlesen, ince
taneli minerallerden olusan dogal bir malzemedir. Seramikte kullanilan baglica kil
tiirleri kaolinit, montmorillonit ve illittir. Kaolinit, acik rengi, diisiikk plastikligi ve
refrakterligi ile bilinir ve tabakali silikat yapisina sahiptir. Montmorillonit, bentonit
kili i¢inde bulunur, yiiksek sisme kapasitesine sahiptir ve yliksek plastikligi ile

kullanilir. 1llit, genislemeyen bir kil tiiriidiir ve yaygin olarak kullanilir.

2.1.2. Kuvars

Kuvars (Si0»), yerkabugunda en bol bulunan minerallerden biridir. Seramiklerde
kuvars, seramik gévdesine kurutma ve pigsme esnasinda boyutsal kararlilik saglamak

icin kullanilir. Yiiksek erime noktasina sahiptir ve kimyasal olarak inerttir.

2.1.3. Feldspat

Sodyum, potasyum ve kalsiyum agisindan zengindirler ve seramiklerin camsi fazinin
olusumuna katkida bulunurlar. Ergitici 6zellige sahiptir. Feldspat, seramik gévdenin
camsit fazinin olusumuna yardimci olur, bu da son {riiniin mukavemetini,

dayanikliligin1 ve kimyasal direncini artirir.



Kil, kuvars ve feldspat geleneksel seramik teknolojisinde temel bilesenlerdir. Her bir
malzeme, birbirini tamamlayan fonksiyonlari ile earthenware, stoneware ve porselen

blinyelerin elde edilmesinde rol oynar.

2.2. GELENEKSEL SERAMIK BUNYELERI

Geleneksel seramik malzemeler, tarih boyunca ¢esitli kiiltiirlerde ev esyalari, sanatsal
objeler ve yap1 malzemeleri olarak kullanilmistir. Bu malzemeler, kil ve diger mineral

bilesenlerinin belirli sicakliklarda pisirilmesiyle elde edilir.

2.2.1. Earthenware

Earthenware, en eski ve en yaygin kullanilan seramik tiirlerinden biridir. Genellikle
1000-1150°C arasinda pisirilir. Ozellikleri sunlardir; yiiksek gdzeneklilik orania
sahiptir, pisirme sonrasinda genellikle kirmizimsi veya kahverengi bir renk alir (toprak
tonlar1), ancak kullanilan kilin tiiriine baglh olarak farkli renklerde olabilir, Giinliik
mutfak esyalari, siis esyalari ve bazi insaat malzemeleri olarak kullanilir. Earthenware

yapist yiiksek oranda acik gozeneklilik igerir.

2.2.2. Stoneware

Stoneware, daha yiiksek sicakliklarda (1200-1300°C) pisirilir ve daha dayanikli bir
yapt olusturur. Ozellikleri sunlardir; diisiik gdzeneklilik oranina sahiptir, dogal
renkleri gri, kahverengi veya beyaz olabilir, su gecirmez ve dayaniklidir bu nedenle
mutfak esyalar1, banyo geregleri ve sanatsal seramikler i¢in kullanilir. Uretiminde s1vi

faz yiiksek miktarda olustugundan gozenekliligi diisiiktiir.
2.2.3. Porselen
Porselen, en yliksek sicakliklarda (1300-1400°C) pisirilen geleneksel seramik tiiriidiir

ince yapis1 ve yiiksek pisirme sicakliklart kaynakli vitrifikasyon nedeniyle yar1 seffaf

olabilir, sert ve dayanikhidir. Sofra takimlari, dekoratif objeler, laboratuvar



malzemeleri ve disgilikte kullanilir. Porselen beyaz renkte ve nispeten yiiksek sivi faz

iceren sinterleme ile gdzeneksiz olarak iiretilen bir seramik biinyedir.

2.3. GELENEKSEL SERAMIKLERIN URETIiMi

Geleneksel seramik iiretimi, tarih boyunca gelismis ve modern teknolojiyle
zenginlestirilmis bir siirectir. Bu siireg, dort temel asamadan olusur: sekillendirme,

kurutma, pisirme ve sirlama.

2.3.1. Camur Hazirlama ve Sekillendirme

Camur hazirlama stireci hammaddelerin kazanilmasi ile baslayan, bilyali degirmende
oglitme ve takiben filter press ve spray dry gibi cihazlar ile susuzlagtirma basamagi ile
tamamlanan ve sekillendirmeye hazir ¢camurun ortaya ¢iktigi siiregtir. Sekillendirme,
seramik hamurunun istenilen forma getirilmesi asamasidir. Bu asama, c¢esitli
yontemler kullanilarak gergeklestirilebilir: Bu yontemler; elle sekillendirme,
ekstriizyon ve otomatik tornalar gibi cihazlar ile plastik sekillendirme, yiiksek basingh

kuru presle sekillendirme ve poroz kaliplara slip dokiim ile sekillendirmedir.

2.3.2. Kurutma

Kurutma, sekillendirilmis seramik pargalarinin pisirme 6ncesinde igerdikleri suyun
buharlastirilmasi siirecidir. Endistride kontrollii olarak kurutma cihazlarinda

gerceklesen bir stiregtir.

2.3.3. Pisirme

Pisirme, seramik parcalarmin yiliksek sicakliklarda firinlanmasidir. Bu siirec,
seramigin nihai dayamikliligin1i ve seklini kazanmasini saglar. Pisirme siirecinde
tozlarin birbirine baglandig1 sinterleme gerceklesir. Sinterleme esnasinda iiretim
sicakligi ve bilesim ile baglantili olarak sivi fazlar meydana gelebilir. Pigirme
sicakliklar1 ve bilesim ikilisi son iiriinlerin gdzeneklilik, su emme, mekanik dayanim

gibi 6zelliklerini tayin eden iki 6nemli parametredir.



2.3.4. Sirlama

Sirlama, seramik pargalarinin yiizeyine cam benzeri bir kaplama uygulama siirecidir.
Bu asama, estetik ve fonksiyonel 6zellikler kazandirir. Sir hazirlama, sir uygulama,

sirlt pisirme ve sirin kontrolli asamalarini igeren bir siirectir.



BOLUM 3

JEOPLIMER BiLiMi VE TEKNOLOJISI

3.1. JEOPOLIMER TANIMI VE iC YAPISI

1950'lerde Ukrayna ve Rusya'da Victor Glukhovsky ve ardindan Pavel Krivenko,
ylksek binalarin insasinda kullanilmak tizere kalsiyum silikat hidrat (CSH) ve
aliimina-silikat fazlar1 iceren alkaliyle aktiflestirilen sistemler gelistirmislerdir.
Glukhovsky, bazi volkanik kayalarin zeolitlere doniisiimiiniin jeolojik siirecinin,
diisiik sicaklik ve basing kosullarinda tortul kayaglarin olusumu sirasinda
gerceklestigini  gozlemlemistir. Bu siirecin  ¢imentolu sistemlerde modellenip
gergeklestirilebilecegini 6ne siirmiistiir. Glukhovsky, ¢imentolu sistemlerde alkalin
allimina-silikat minerallerinin yonlendirilmis sentezi ile, zeolitlerin yapisal ve 6zellik
bakimindan genis bir yelpazede degisiklik gosterebildigini belirlemistir. Yapay
taslarin yiiksek dayaniklilig1 saglayabilecek potansiyele sahip oldugu 6ngoriilmiistiir.
Ik olarak “toprak silikatlar1” olarak adlandirilan bu alkalin aliimina-silikat ¢imento
esasli sistemler, yap1 malzemeleri alaninda devrim niteliginde bir yenilik olarak kabul

edilmistir (Glukhovsky, 1959, 1965, 1989; Krivenko vd, 2007).

1972 yilinda Davidovits, dogal olarak olusan aliimina-silikatlardan diistik sicaklik ve
kisa siirelerde sentezlenen li¢ boyutlu aliimina-silikat yapilar i¢in "jeopolimerler"

terimini kullanmistir (Davidovits, 1988a).

Jeopolimerler, genellikle 1950'lerde Ukrayna'da Glukhovsky tarafindan gelistirilen
alkaliyle aktive edilen ¢imentolarla karigtirilmaktadir (Glukhovsky, 1994).
Glukhovsky, biiyiik olclide yiiksek kalsiyum igerigine sahip alkaliyle aktive edilmis
cliruflarla calisirken, Davidovits kalsine kil bazli, kalsiyum igermeyen sistemlerin
kullanimina Onciiliik etmistir. Bu alanlardaki arastirmalarda, 'diisiik sicaklikli
aliiminasilikat cam' (Rahier vd, 1996), 'alkali ile aktive edilmis ¢imento' (Palomo vd,

2003) ve ‘'hidroseramik' (Siemer, 2002) gibi ¢esitli terminolojilerle tanimlanmis



olmasina ragmen, 'jeopolimer' terimi bu teknoloji i¢in yaygin olarak kabul edilen isim

olmustur. Genellikle jeopolimerik sistemler yliksek reaktif aliimina icermektedir.

Davidovits’e gore, jeopolimerik baglayicilar, zeolitlerin amorf analoglaridir ve benzer
hidrotermal sentez kosullarin1 gerektirirler. Bununla birlikte, jeopolimerlerin
reaksiyon siireleri dnemli 6l¢iide daha hizlidir ve bu, yiiksek kristalli ve diizenli
zeolitik yapilara kiyasla, amorf ila yar1 kristalli matrislerin olusumuna yol agmaktadir

(Davidovits, 1994).

Jeopolimerler, inorganik cerceveleri nedeniyle dogast geregi yangina dayaniklidir ve
geleneksel ¢imentolardan ¢ok daha iistiin termal stabilite sergiledikleri gosterilmistir
(Barbosa vd, 2003). Ayrica, jeopolimerlerin portland ¢imentosuna (PC) kiyasla {istiin
mekanik ozelliklere sahip olduklari da kanitlanmistir (Palomo vd, 1992; Xu vd, 2000;
Kriven vd, 2003). Ancak, diger teknolojilerle karsilastirildiginda, jeopolimerlerin
bilesimi, islenmesi, mikroyapisi ve Ozellikleri arasindaki iliskilerin anlasilmasina
yonelik aragtirmalarin kapsami hala simirlidir. Bu alan, jeopolimerlerin potansiyelinin
tam olarak degerlendirilebilmesi ve endiistriyel uygulamalarinin optimize edilebilmesi

icin daha fazla ¢alisma gerektirmektedir.

Jeopolimer mikroyapisina iliskin ilk ¢alismalar, yliksek firin ciirufu ve ugucu kiil gibi
cok bilesenli malzemelerden sentezlenen sistemlerde reaksiyona girmemis
pargaciklarin tanimlanmasina ve baglayicinin kimyasal bilesiminin belirlenmesine
odaklanmistir (Yip vd, 2003; Lee vd, 2002; Xu vd, 2002). Ayrica, jeopolimerlerin
mikro gozenekli bir yapiya sahip oldugu ve karakteristik gézenek boyutunun, alkali
katyonun dogasina veya aktivasyonda kullanilan katyon karigimina bagli olarak

belirlendigi gosterilmistir (Kriven vd, 2004).

Sialat ag1, tiim oksijen atomlarini paylasarak doniisiimlii olarak baglanan Si04 ve AlO4

3"'nn negatif yiikiinii dengelemek icin cerceve bosluklarinda

tetrahedradan olusur. Al
Na’, K" ve Ca™ gibi pozitif iyonlarin bulunmasi gerekmektedir. Poli(sialatlar),
oksijenle 4°1ii koordinasyon i¢inde Si** ve AI*" igeren zincir ve halka polimerleridir ve

asagidaki ampirik formiille ifade edilmistir.



Mn{—(SiO2)z — AlO2}n - wH>O

Buradaki “z” Si/Al oranim (1, 2 veya 3), “M” K" veya Na* gibi tek degerlikli bir

katyonlar1 ve “n” polikondensasyon derecesini ifade etmektedir. (Davidovits, 1988b).

3.2. JEOPOLIMER TURLERI

Jeopolimer iiretimi i¢in endiistriyel atiklar, dogal mineraller veya bunlarin karigimlari
temel baslangic malzemeleridir. (Wu vd, 2019). Maliyete ve istenen nihai 6zelliklere
bagh olarak, jeopolimer olusturmak i¢in kullanilabilecek ¢ok ¢esitli ham maddeler
bulunmaktadir; 6rnegin, metakaolin (Lahoti vd, 2018), kirmiz1 ¢camur (Krivenko vd,
2017), endiistriyel atik kiiller (Pan vd, 2018; Fan vd, 2018; Novais vd, 2018) vb. Bu
nedenle jeopolimerler tiirlerinde kullanilan hammadde ile ilintili olarak genellikle
kaolin esasli, metakaolin esasli, ciiruf takviyeli metakaolin esasli, ugucu kiil esaslt ve

silis dumani esash olarak isimlendirilmektedir (Davidovits, 2008a).

3.3. JEOPOLIMERLERIN UYGULAMALARI

Jeopolimer bilimi bir¢ok alanda arastirmalar yapmaktadir ve bunlardan bazilari
sunlardir; jeoloji, mineraloji, kolloid bilimi, fiziksel-kimya ve modern miihendislik.
(Wu vd, 2019). Ozellikle insaatta, jeopolimer beton (Zhang vd, 2018), 1s1 yalitimi
(Zhang vd, 2015) harclar, kaplamalar (Moser vd, 2013), kaldirim, tugla (Davidovits,
1991), 3D baski i¢cin macunlar (Zhang vd, 2018), restorasyon malzemesi (Duan vd,
2016), ve bir¢ok alanda kullanilmaktadir.

Bu genis uygulama yelpazesi, yiiksek sicaklik direnci (Davidovits, 1991), asitlere ve
tuzlu su ¢ozeltilerine kars1 yiiksek direng (Duxson vd, 2007), dayaniklilik (Davidovits,
1991), distk biiziilme ve termal iletkenlik (Duxson vd, 2007), yiiksek sikistirma

mukavemeti gibi jeopolimer 6zellikleriyle ilgilidir.
Jeopolimer alaninda birgok calisma ve uygulama gerceklestirilmistir. Ornegin,

jeopolimer kompozit malzemelerin otomobil pargalar iiretiminde kullanilmasi, ugak

ve kabin iireticileri tarafindan yeni malzemelerin benimsenmesi i¢in yapilan
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caligmalar, altyap1 ve bina uygulamalarinda jeopolimer teknolojisinin kullanimi1 gibi
birgok alanda ilerlemeler kaydedilmistir. Ayrica, jeopolimer yiiksek dayanimli
¢imento gibi inovasyonlar yapilmis ve bu malzemelerin insaat, mimari ve miithendislik
uygulamalarinda genis kapsamli etkileri olmustur. Jeopolimerlerin farkli tipleriyle
gerceklestirilen bazi basarili uygulamalar da Davidovits’in yayinlarinda listelenmistir.

(Davidovits, 2002).
Jeopolimer alaninda yapilan bu ¢alismalar, malzeme bilimi ve miihendisligi alaninda

onemli bir ilerleme saglamis ve ¢esitli endiistrilerde kullanim potansiyeline sahip yeni

malzemelerin gelistirilmesine katkida bulunmustur.
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BOLUM 4

KALSINE EDILMEMIS KAOLININ JEOPOLIMER URETIMINDE
KULLANILMASI

4.1. SILIFACE TEKNOLOJIiSi VE ONCU CALISMALAR

Joseph Davidovits, 1970-73 yillar arasinda Fransa'da yaygin olarak kullanilan organik
plastiklerin de dahil oldugu cesitli felaket yanginlar1 nedeniyle, yanici olmayan ve
yanmaz plastik malzemeler lizerine aragtirmalar yapmaya yOnelmistir. Bu amagla,
1972 yilinda bugiin "CORDI-GEOPOLYMERE" olarak bilinen 6zel bir arastirma
sirketi kurmustur. Yeni inorganik polimer malzemeler gelistirme arayisinda, bazi
organik plastiklerin ve ayrica 1siya dayanikli mineral feldspatoidlerin ve zeolitlerin
sentezinin basit hidrotermal kosullar tarafindan yonetildigi gercegi onun dikkatini

cekmistir (Davidovits, 2008a).

Davidovits, kaolinitin 100-150°C'de NaOH ile reaksiyona girerek hidratli sodalit veya
hidroksisodalit polikondensasyona ugradigini gozlemlemistir (Sekil 4.1). Bu
gbzlemlerden yola ¢ikarak, jeosenteze dayali bir teknoloji gelistirmistir (Davidovits,

2008a).
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Sekil 4.1. Kaolinitin jeopolimerlesmesi (Davidovits, 2008a).

Ik uygulamalari, 1973-1976 yillar1 arasinda gelistirilen iki jeopolimer kaplama ile
kaplanmis ahsap malzemeden olusan ve tiim panelin tek asamal1 bir siiregte tiretildigi

yangina dayanikli sunta paneller gibi yapi iriinlerinden olugmustur. Joseph
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Davidovits, bu uygulamaya "Siliface Prosesi" adin1 vermistir. Bu proses, kisa siirede
yiiksek mukavemet ve suya dayaniklilik gdsteren bir kaplama yontemi olarak dikkat

cekmistir (Davidovits, 2008a).

4.2. LTGS TEKNOLOJISI ILE CEVRE DOSTU YAPI MALZEMELERIN
URETIMI

LTGS (Low Temperature Geopolymeric Setting), diisiik sicaklikta gerceklesen
jeopolimerik bir baglama siirecidir. Bu siiregte, malzeme dogal olarak olusan baglayici
maddelerle reaksiyona girerek aglomere olur ve sertlesir. LTGS, toprak, kil ve benzeri
dogal malzemelerin mekanik 6zelliklerini artirmak i¢in kullanilan bir yontemdir. Bu
siirecte, malzeme iizerine ¢imento, kireg veya asfalt gibi baglayicilar eklenmez; bunun
yerine, malzeme i¢indeki mineral bilesenlerin birbirleriyle reaksiyona girmesi
saglanarak sertlesme gergeklesir. LTGS, malzemenin biyoklimatik o6zelliklerini

korurken ayni zamanda mekanik dayanikliligini artirmaktadir (Boutterin vd, 2003).

LTGS siirecinde kaolinit, kil minerallerinin ana bilesenlerinden biri olarak 6nemli bir
rol oynamaktadir. Kaolinit, NaOH ile reaksiyona girerek suya dayanikli, ii¢ boyutlu ve
mekanik dirence sahip bir bilesik olusturur (Boutterin vd, 2003). LTGS teknolojisinde
jeopolimerik baglarin olusturulmasi i¢in kullanilan alkali oksitlerin (NaOH ve KOH
gibi) orani, genellikle jeopolimerik reaktiflerin bilesimine bagli olarak degisir

(Boutterin vd, 2003).

Diisiik sicaklikli jeopolimerik priz (LTGS) mekanizmasi, toprak malzemesinin
kohezyonunu saglamak i¢in tamamen farkli bir prensip kullanir. Baglayici eklemek
yerine, mineral bilesenlerin etkilesime girip ag yapist olusturmasini ve priz almasini
saglayan katalizorler (NaOH) kullanilir. Baglayiciyr yerinde iireten sodyum
hidroksitle tepkimeye giren kaolin malzemesinin kendisidir. Bu siire¢, 900°C-
1100°C'de gergeklesen seramik pisirme islemine benzer, ancak LTGS'de priz alma oda
sicakliginda (25°C) baslayabilmektedir (Boutterin vd, 2003). Bu yenilik¢i yontem,
toprak malzemelerinin diisliik sicakliklarda 1s1l islem uygulanarak sanki yiiksek

sicakliklarda pigmis tiriinler gibi kullanilmasina olanak saglamaktadir.
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Lee vd. (2021), yiiksek sicaklikta sinterleme yontemi ve diisiik sicaklikta jeopolimerik
priz (LTGS) siireci ile yap1 tuglas: iiretmek i¢in sondaj ¢amuru (DC) kullaniminin
uygulanabilirligini arastirmistir. Yapt tuglalar, geleneksel yiiksek sicaklikta
sinterleme islemi ve LTGS islemleriyle tiretilmistir. Sinterleme islemi i¢in numuneler,
60°C'de 8 saat ve 100°C'de 24 saat kurutulduktan sonra 600°C ile 1000°C arasindaki
sicakliklarda tugla firininda sinterlenmistir. LTGS islemi i¢in, sondaj ¢amuru (DC)
isleminin jeopolimerizasyonu i¢in aktive edici bir madde olarak sodyum silikat ve
sodyum hidroksit kullanilmistir. Sekillendirilen tuglalar oda sicakliginda 48 saat
kurutulduktan sonra 60°C'de 8 saat ve 100°C'de 24 saat firinda kurutulmustur. Tuglalar
kuruduktan sonra 300°C, 400°C ve 500°C'de 2 saat siireyle 1sil islemine tabi
tutulmustur. Yapilan testler sonucunda, sinterleme sicakliklar1 600°C'den 1000°C'ye
arttikca, sinterlenmis tuglalarin basing ve egilme mukavemetinin sirasiyla 2,3 MPa'dan
85,4 MPa'ya ve 1,6 MPa'dan 22,3 MPa'ya arttig1 gozlemlenmistir. LTGS sicakliklar
icin ise 300°C'den 500°C'ye ¢iktik¢a, tuglanin basing ve egilme mukavemetinin
sirastyla 42,3 MPa'dan 72,8 MPa'ya ve 12,8 MPa'dan 17,7 MPa'ya yiikseldigi
goriilmiistiir. Bununla birlikte, LTGS islemiyle yapilan yapi tuglalarinin, yiiksek
sicaklikta sinterleme islemiyle yapilanlara gore daha kaliteli ve daha uygun maliyetli

oldugu goriilmiistiir.

Haiquan vd. (2016), basit prosesli, diislik tiretim maliyetli, enerji tasarrufu saglayan ve
cevreyl koruyan bir jeopolimer kimyasal olarak baglanmis seramik duvar karosu
tiretmek {lizerine odaklanmistir. Numune {iretimi i¢in %60 ila %75 ciiruflar ve ugucu
kiil gibi atiklar, %19 ila %38 siv1 aktivator, %1 ila %3 katki maddesi ve %] ila %3
oraninda kompozit s1v1 katki maddesi kullanilmistir. Hazirlanan numuneler, ilk olarak
4 ila 16 saat boyunca oda sicakliginda kiirlenmis, daha sonra 4 ila 16 saat boyunca
60°C ila 100°C sicaklikta tutulmus ve son olarak 4 ila 16 saat boyunca 120°C ila 250°C
sicaklikta kiirleme islemine tabi tutulmustur. Elde edilen duvar ve yer karolarinin
performans gostergeleri incelendiginde, termal stabilitesinin 200°C ila 20°C arasinda
catlama gozlemlenmemis, egilme mukavemetinin ise 58,82 MPa oldugu ve
deformasyon oranimnin %2 oldugu belirlenmistir. Jeopolimer ile kimyasal olarak
baglanmis bu duvar ve yer karolarinin, geleneksel ateslenmis tuglalara ve yanmamis

levhalara gore iistiin performansa sahip oldugu gézlemlenmistir.
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Michel vd. (1983), seramik hamuruna siliko-aliiminat esasli bir jeopolimer katkisi
ekleyerek, seramik iiriinlerin dekore edilmesi ve emayelenmesi i¢in gerekli olan
pisirim siiresini ve sicakligini azaltmayi1 hedeflemistir. Jeopolimerik baglayicilar,
diisiik sicaklikta seramik iiretmek amaciyla degil, asil seramik pisiriminden once,
tirtine dekorasyon ve sirlama asamasina ekipman yardimiyla zarar gormeden
dayanmast i¢in yeterli mekanik ve fiziksel 6zellikler kazandirmay1 amaglamistir. Bu
sayede kaolinin NaOH ile tepkimesini igeren siire¢ ¢ift pisirim yerine dogrudan tek
pisirimle karo liretmeye imkan saglamaktadir. Bu sayede, enerji tasarrufu, iiretim

verimliligi ve tiriin kalitesi artirilmistir.

4.3. KAOLIN ESASLI JEOPOLIMER BAGLAYICILAR IiLE IiLGIiLi
YAPILMIS CALISMALAR

Panagiotopoulou vd. (2007), tarafindan gergeklestirilen bu calismada, alti farkl
aliiminasilikat endiistriyel mineralin ve yan iiriinlerin (kaolin, metakaolin, ugucu kiil,
dogal puzolan, zeolit ve yiiksek firin clirufu) alkali c¢ozeltiler (NaOH ve KOH)
icerisindeki li¢ davraniglar1 detayli bir sekilde incelenmistir. Deneylerde kullanilan
alkali ¢ozelti konsantrasyonlar1 2,5 M, 5 M ve 10 M olup, ¢6ziinme siireleri ise 5, 10
ve 24 saat olarak belirlenmistir. Aliimina-silikatlarin ¢6ziilme kabiliyetleri acisindan
metakaolin > zeolit > ciiruf > ugucu kiil > dogal puzolan > kaolin seklinde bir siralama
elde edilmistir. Calismanin sonuglari, Al ve Si'nin farkli alkali ¢ozeltiler i¢indeki
¢oziinme performanslarmin degiskenlik gdsterdigini ortaya koymaktadir. Ozellikle
yiiksek reaktif malzemeler s6z konusu oldugunda, NaOH ¢o6zeltisindeki ¢dziinmenin
KOH ¢ozeltisine gore daha yliksek oldugu saptanmistir. Bu bulgular, aliiminasilikat
bazli malzemelerin alkali aktivasyon siireclerinde NaOH'nin KOH'ye kiyasla daha

etkili bir ¢oziindiirme ajani olarak kullanilabilecegini gostermektedir.

Esaifan vd. (2015), aktiflestirici olarak NaOH ¢o6zeltisi kullanarak islenmemis
kaolinitin alkali aktivasyonu iizerine odaklanmistir. Calismada, kaolinitik kilin
yaninda referans olarak standart kaolinit kullanilmis ve stabilite ile dayaniklilik farkini
degerlendirmek amaciyla dolgu maddesi olarak silika kumu eklenmistir. Hazirlanan
numuneler 80°C'de 24 saat siireyle kiirlenmistir. Kiirleme islemi sonrasinda

numuneler, her biri i¢ numuneden olusan {i¢ gruba ayrilmistir. Elde edilen optimum
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dayanim, kuru numuneler i¢in 48 MPa, suya batirildiktan sonra 1slak numuneler i¢in
22 MPa ve alternatif kurutma ve 1slatma dongiilerinden sonra numuneler igin 20
MPa'dir. Hem standart kaolinit hem de kaolinitik kilin alkali aktivasyonu icin yapilan
XRD analizleri, kaolinitin tamamen hidroksisodalite doniistiigiinii gostermistir.
Sentezlenen hidroksisodalitin, dolgu maddeleri i¢in etkili bir baglayict malzeme olarak

gorev yapabilecegi gozlemlenmistir.

Marsh vd. (2018), hidrosodalitlerin sentezi i¢in diisiik sicaklikta, hidrotermal olmayan
ve ekstriizyon islemiyle uyumlu bir prosediirii ortaya koymustur. Bu ¢alismada,
aliminasilikat kaynag1 olarak kaolin ve aktivator ¢ozelti olarak NaOH kullanilmistir.
Hazirlanan numuneler, hava atmosferinde 80°C'de 24 saat boyunca kaliplarinda
kiirlenmistir. XRD analiz sonuglarina gore, diizensiz bir fazin olusumuna dair herhangi
bir kanit bulunmamaistir; bu nedenle, numunelerde bulunan tiim fazlarin ya hidrosodalit
ya da kaolinit Onciiliindeki kristal yapilar oldugu goriilmiistiir. Bu c¢aligma
hidrosodalitlerin diisiik sicakliklarda ve hidrotermal olmayan kosullarda verimli bir
sekilde sentezlenebilecegini ve bu yontemin ekstriizyon islemiyle uyumlu oldugunu

ortaya koymaktadir.

Boyact vd. (2018), seramik iiretiminde kullanilan bes farkli kaolinin jeopolimer
tiretiminde Al,O3 ve Si0; kaynagi olarak kullanilabilirligini arastirmistir. Calismada,
ogiitillen kaolin-NaOH karigimlar1 su ile birlestirilip preslenmistir. Hazirlanan
numunelere, farkli sicakliklarda (40, 80 ve 120°C) 24 saat siireyle etiiv kiir islemi
uygulanmistir. Kiirleme islemi sonrasinda sertlesen jeopolimerlere test analizleri
yapilmis ve hazirlanan jeopolimer 6rneklerinin kiir sicakligina bagl basing dayanim
degerleri incelenmistir. Analizler sonucunda, en yiiksek basing dayanim degerinin
80°C kiir sicakliginda yaklasik 53 MPa olarak belirlendigi tespit edilmistir. Bu
bulgular, belirli sicaklik kosullarinin jeopolimerlerin mekanik 6zellikleri iizerinde

onemli bir etkiye sahip oldugunu gostermektedir.

Carr vd. (2017), kaolin ve NaOH ikili sistemine dayanan yapt malzemeleri
gelistirmistir. Kullanilan malzemeler, dogal aliiminasilikat mineralleri (%15-35
agirlikca), agregalar (%50-75 agirlikca), sodyum silikat ve sodyum hidroksit alkali
aktivatorleri (%3-5 agirlik¢a) ve diisiikk kaliplama nemi (%5-10 agirlik¢a) olarak
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ayarlanmigtir. Bu calisma neticesinde {iretim siirecinin de optimizasyonu ile
yerkabugunda yaygin olarak bulunan kaolin kaynaklar1 kullanilarak siirdiiriilebilir

alternatif yap1 tuglalar tiretilmistir.

Augustin vd. (2017), fren balatalar1 gibi siirtinme elemanlar1 i¢in uygun bir kaolin
esaslt jeopolimere dayanan inorganik baglayict elde etmenin fizibilitesi
dogrulanmistir. Bu amagla iki farkli sentez deneyi gerceklestirilmistir. Ilk deneyde,
kaolin ve NaOH hidrotermal sentez yoluyla karistirtlip preslenmis ve ardindan
150°C'de 90 dakika firmnda tutulmustur. Ikinci deneyde ise, metakaolin ve
NaOH+NaxSiOs3 ¢ozelti iginde karistirilip preslendikten sonra kapali bir kapta 40°C'de
7 giin boyunca kiirlenmistir. Her iki hazirlanan numunenin jeopolimerizasyon siirecini
basariyla tamamladigi gozlemlenmistir. Ayrica, karistma toplam hacme gore %9
oraninda organik baglayici (fenolik recine) ilave edilerek, jeopolimerik baglayicinin
performansi degerlendirilmistir. Sonuglar, jeopolimer ve organik baglayici igeren
karisimin 450°C'ye 1sitildiginda ¢evreye gozlemlenebilir duman, buhar veya organik
parcacik salinimi yapmadigini gostermistir. Bu bulusun yontemleriyle elde edilen
sirtinme malzemesi, otomobiller, kamyonlar, demiryolu vagonlar1 ve g¢esitli
endiistriyel makineler i¢in disk pedleri, ¢ceneler ve balatalar gibi uygulamalarda veya
debriyaj disklerinde kullanilabilirligini kanitlamistir. Bu c¢alisma, siirtiinme
malzemelerinde jeopolimer teknolojisinin potansiyelini ortaya koyarak, bu alanda

cevresel ve performans acisindan 6nemli avantajlar saglamaktadir.

Heah vd. (2011) kiir sicaklig1 ve siiresinin kaolin bazli jeopolimerlerin 6zellikleri
tizerindeki etkisi kapsamli bir sekilde incelenmistir. Kaolin tozu ve alkali aktivatorii,
kati/s1v1 (S/L) orani 1,0 olacak sekilde hazirlanmistir. NaOH ¢ozeltisi, Na;SiO3/NaOH
orani 0,32 olacak sekilde sivi alkali aktivatdr olarak kullanilmigtir. Hazirlanan
numuneler, farkl kiirleme sicakliklarinda (oda sicakligi, 40°C, 60°C, 80°C, 100°C) 3
glin boyunca kiirlenmistir. Elde edilen sonuglar, kiir kosullarinin kaolin bazl
jeopolimerlerin mekanik ozellikleri iizerinde 6nemli bir etkiye sahip oldugunu
gostermistir. Genel olarak, ortam sicakliginda kiirleme miimkiin olmazken, sicaklik
artist  dayanim  gelisimini  desteklemigtir.  Kiirleme  siiresinin = uzamasi,
jeopolimerizasyon siirecini iyilestirerek daha yiiksek mukavemet kazanimina yol

acmistir. Bununla birlikte, uzun siire boyunca daha yiiksek sicaklikta kiirleme,
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reaksiyonu bozarak mikro bosluklarin olusmasina ve suyun kismi buharlagmasina
neden olmus, bu da numunelerin bozulmasma yol agnmstir. Ozellikle, 60°C’de 3 giin
boyunca kiirlenen numunelerin diger numunelere gore daha fazla jeopolimerik jele
sahip oldugu ve daha yogun hale geldigi gézlemlenmistir. Bu bulgular, kiirleme
sicaklig1 ve siiresinin jeopolimer malzemelerinin performansini optimize etmek igin

kritik parametreler oldugunu ortaya koymaktadir.

Kamarudin vd. (2011), sodyum hidroksit (NaOH) moleritesinin (6-14M) kaolin
¢imento hamurunun basing dayanimi iizerindeki etkisi analiz edilmistir. Hazirlanan
numuneler, 80°C’de 1-3 giin boyunca kiirlenmistir. Elde edilen sonuglar, NaOH
konsantrasyonunun basing dayanimi lizerinde belirgin bir etkisi oldugunu gostermistir.
Ozellikle, 12 M NaOH ¢ozeltisi ile aktive edilen numunenin, 3 giinliik kiirleme siiresi

sonunda 5,75 MPa basing dayanimina ulastig1 belirlenmistir.

Head vd. (2012), kati/sivi (S/L) ve NaxSiO3/NaOH oranlarinin kaolin bazh
jeopolimerlerin 6zellikleri iizerindeki etkisi arastirllmistir. Alkali aktivatorlerin
hazirlanmasinda, SiO»/Na,O molar oran1 3,19 ile 3,67 arasinda degisen sodyum silikat
ve sodyum hidroksit karigimlari kullanilmistir. Kaolin ve alkali aktivator, S/L oranlari
0,60 ile 1,20 arasinda (A1>O3/Na,O molar oran1 0,63 ile 1,27 arasinda) olacak sekilde
karistirilmistir. Hazirlanan numuneler, 80°C’de 24 saat boyunca kiirleme islemine tabi
tutulmustur. Calisma sonucunda, kaolin jeopolimer karigimlarinin islenebilirliginin
NazSi03/NaOH oranlarinin artmasiyla azaldigi gozlemlenmistir. En yliksek basma
dayanimi, AlbO3/Na;O ve SiO»/Na;O oranlarinin sirasiyla 1,09 ve 3,58 oldugu
durumda, 6,05 MPa olarak elde edilmistir.

Naghsh vd. (2017), yeni bir fiizyon yontemi kullanilarak kaolin bazli bir jeopolimerin
sentezi ve etkili su yumusatmada uygulanmasinda kullanimini amacglamistir.
Calismada, jeopolimer sentezi iki asamali bir siirecle gergeklestirilmistir. ilk asamada,
kaolin ve sodyum hidroksitin yiiksek sicakliklarda fiizyonu yapilmistir. Ikinci asamada
ise, elde edilen fiizyon tirlinii damitilmis su ile yikanarak hidrasyon ve dealkalizasyon
islemlerine tabi tutulmustur. Bu yontemde, kaolinin metakaoline doniistiiriilmesine

gerek duyulmamigtir. Bu yontemle gergeklestirilen jeopolimer sentezi, jeopolimer
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hazirlama siiresini yaklasik 14 saate diisirmekte ve yiiksek degisim kapasitesine sahip

bir adsorban elde edilmesini saglamaktadir.

Hounsi vd. (2013), ham kaolinin mekanik aktivasyonunun, elde edilen jeopolimerlerin
kiir profiline bagli olarak nihai basin¢ dayanimima olan etkisi incelenmistir.
Jeopolimerlerin sentezinde aliiminasilikat kaynag: olarak ham kaolin kullanilmistir.
Aktivasyon amaciyla, 8M NaOH c¢ozeltisi ile sodyum silikatin hacim orani (sodyum
silikat/NaOH ¢ozeltisi) 0,25 olacak sekilde ayarlanmistir. Hazirlanan numuneler,
farkl kiirleme sicakliklarinda (40°C, 70°C ve 100°C) ve farkl kiirlenme siirelerinde
(24 saat, 48 saat ve 72 saat) test edilmistir. Her kiirleme kosulunu takiben, numuneler
oda sicakliginda belirli yaslanma siirelerine (2, 7, 14 veya 28 giin) tabi tutularak
karakterize edilmistir. Elde edilen veriler, ham kaolin {izerinde mekanik aktivasyon
gerceklestirildiginde, yeterince yiiksek basing dayanimina ulagmak i¢in gerekli olan
yeterli miktarda konsolide fazin (camsi ve kristal fazlar) olusumunu saglayan en iyi
kiirleme profilinin, numunelerin 24 saat boyunca 100°C’de kiirlenmesi oldugunu

ortaya koymustur.

Okoye vd. (2015), ugucu kiil ve kaolin gibi atik maddelerin alkali hidroksitler/sodyum
silikat ile reaksiyona girerek jeopolimer yesil beton iiretimi incelemistir. Maksimum
dayanim elde etmek amaciyla NaOH/KOH konsantrasyonu 14M olarak belirlenmistir.
Jeopolimer karigiminin  islenebilirligini  artirmak i¢in  tim  karisimlarda
stiperakigkanlastiricilar (naftalin siilfonat, melamin-formaldehit ve polikarboksilat
ester bazl siiperakiskanlastiricilar) kullanilmistir. Hazirlanan numuneler, kaliptan
cikarildiktan sonra 100°C'de 72 saat kiirlenmek iizere fira yerlestirilmistir. Kiir
islemi tamamlandiktan sonra numuneler, oda sicakliginda 3 ila 28 gilin boyunca basing
dayanim degerlerinin dl¢iilmesi amaciyla bekletilmistir. En iyi sonug, 28. giin sonunda
yaklasik 45 MPa olarak gozlemlenmistir. Agirlikca %1,0 oraninda kullanilan naftalin
bazl stiperakigkanlastirici, en yuksek mukavemeti saglarken,

stiperakiskanlastiricilarin daha yiiksek dozlarinda dayanimin azaldigi tespit edilmistir.
Jaya vd. (2016), sinterleme sicakliginin kaolin jeopolimer seramiginin fiziksel ve

mekanik Ozellikleri ile karakteristikleri lizerindeki etkilerini kapsamli bir sekilde

incelemistir. Kullanilan kaolinin alkalin aktivatére orani 1,0 ve Na.Si0s/NaOH oranm
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0,24 olarak belirlenmistir. Kaolin esasli jeopolimer iiretiminde cesitli sodyum
hidroksit konsantrasyonlar1 (6-12M) kullanilarak numuneler hazirlanmis ve bu
numuneler 80°C'de 24 saat kiirlenmistir. Kiir islemini takiben, numuneler 900°C,
1000°C, 1100°C ve 1200°C'de 3 saat boyunca sinterlenmistir. Elde edilen sonugclar,
1200°C'de sinterlenen numunelerin 86 MPa'lik maksimum egilme mukavemetine
ulastigin1 gostermistir. En yliksek dayanima sahip numunelerin mikroyapisal analizi,
yuksek sicakligin konsolidasyonu artirarak oldukga diizglin bir mikro yapiya olanak

sagladigini ortaya koymustur.

Ramasamy vd. (2016), kaolin/sivi oraninin kaolin jeopolimerlerinin performansi
tizerindeki etkisini arastirmistir. Bu calismanin odak noktasi, kaolin/alkali sivi
oraniin sertlik ve egilme dayanimi ile iliskisini incelemek olmustur. Bu amacla,
kati/stv1 oran1 0,7 ile 1,1 arasinda degisen kaolin jeopolimer macunlar1 hazirlanmistir.
Hazirlanan jeopolimer macunlar, boyali ahsap altlik tizerine kaplanmis ve kiirlenme
stiresi 72 saat olarak belirlenmistir. Sonuclar, S/L (Kat1/S1vi1) degeri 0,7 olan kaolin
jeopolimer kapli ahsap alt tabakanin en yiiksek sertlik degerine (15,3 Hv) sahip
oldugunu gdostermistir. Bu durum, kaolin i¢indeki aliiminasilikatlarin ¢éziinmesini
artiran iyi islenebilirlik ile agiklanmistir. Ayrica, S/L (Kati/S1vi) orant arttikca sertlik
degerinin kademeli olarak azaldigi gozlemlenmistir. S/L (Kati/Sivi) orant 0,6'nin
altinda olan jeopolimer macunlarinda ise, sertlesme asamasinda ciddi catlaklar

meydana gelmesi nedeniyle basarisizlik gozlemlenmistir.

Shamala vd. (2019), kaolin kaplamali kereste agacinin egilme dayanimina iliskin
Ozellikler incelenmistir. Malzeme hazirlamada kullanilan kaolin, alkali aktivator
cozeltisi (Na2Si0O3/NaOH) ile karistirilmistir. Na2SiOs/NaOH oran1 0,35, 0,40, 0,45,
0,50 ve 0,55 arasinda degisen oranlarda ayarlanmistir. Hazirlanan kaolin jeopolimer
macunu kereste ve ahsap ylizeylere kaplanarak oda sicakliginda bekletilmistir.
Kaplanan numuneler, 60°C'de 4 saat siireyle kiirlenmis ve daha sonra oda sicakliginda
7 giin bekletildikten sonra test edilmistir. Test sonuglarina gore, kati/sivi orani 0,7
(yaklasik 94,73 MPa), sodyum silikat/sodyum kloriir oran1 0,40 (yaklasik 98,05 MPa)
ve NaOH molaritesi 8M olan (yaklasik 98,05 MPa) numunelerin egilme mukavemeti
acisindan en uygun ve potansiyel karisim tasarimi formiilasyonunu gosterdigi tespit

edilmistir.
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Tiffo vd. (2020), kaolin bazli jeopolimerlerin sentezinde amorf aliiminyum hidroksit
ve aliiminyum oksi-hidroksit ikamelerinin etkileri incelenmistir. Alkalin aktive edici
cOzelti olarak sodyum hidroksit ve sodyum silikat kullanilmistir. Hazirlanan
numuneler, 60°C'de 7 gilin boyunca kiirlendikten sonra yiiksek sicakliklarda (300-
1200°C) 1s1l isleme tabi tutulmustur. Belirli yilizdelerde ikame olarak kullanilan amorf
aliminyum hidroksit ve alliminyum oksi-hidroksitin, 1sitilmis kaolin bazh
jeopolimerlerin termal olarak kararli ve yiiksek basing dayanimina sahip olmasina

basarili bir sekilde katkida bulundugu gozlemlenmistir.

Ramli vd. (2022), kaolin bazl1 bir jeopolimerin ¢esitli sinterleme sicakliklarinda mikro
yapisini ve yogunlugunu arastirmistir. Jeopolimer numuneleri olusturmak igin kaolin,
ortam sicakliginda alkalin aktivator ¢ozeltisi (NaOH ve Na»Si03) ile aktive edilmistir.
Daha sonra, kaolin bazli jeopolimer 14 giin kiirlenmis ve ardindan elektrikle 1sitilan
bir firinda 10°C/dk 1sitma hizinda 900°C, 1000°C ve 1100°C'de 2 saat siireyle
sinterlenmistir. Sinterlenmemis ve sinterlenmis numunelerin tiim sicakliklardaki
yogunluklar1 zaman arttik¢a azalmistir. Sinterlenmemis numuneler ~1610 kg/cm?® ile
en yiiksek yogunluga sahipken, 1100°C'de sinterlenen numuneler ~1203 kg/cm? ile en
diisiik yogunluga sahipti. Mikroyapisal analizler, 1100°C'de sinterlemenin,
malzemenin sinterlenmemis muadiline gore daha biiyiilk gbézenek boyutlariyla

sonuglandigini gostermistir.

Demir vd. (2022), tarafindan yiiriitiilen bu c¢alismada, kalsine edilmemis kaolinlerle
sodyum silikat cozeltilerinin kisa siirede dayanikli bir jeopolimerik baglayici
sunabilmesine olanak saglayan teknik incelenmistir. Hazirlanan numunelere
260°C’deki veya yiiksek sicakliklardaki deformasyonu 6nlemek amaciyla iki asamali
1511 islem uygulanmstir. Ik asamada kaliptan ¢ikarilan numuneler, dnceden 240°C'ye
1s1t1ilmus firinda 30 dakika siireyle bekletilmistir. Ikinci asamada, numuneler 240°C'den
hedeflenen sicakliklara 20°C/dakika 1sitma hiziyla 30 dakika daha 1s1l kiir iglemine tabi
tutulmustur Uygulanan bu islemelerden sonra elde edilen verilere gore en yiiksek

basma dayanimi1 300°C’de kiirlenen numunelerde 23,4 MPa olarak elde edilmistir.

Derouiche vd. (2021), kaolinin mekanik aktivasyonunun fosfat bazli jeopolimerlerin

mekanik Ozellikleri ve mikroyapisi iizerindeki etkileri incelenmis ve bu ozellikler
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termal olarak islenmis kaolinden elde edilen malzemelerin o6zellikleriyle
kiyaslanmistir. Numunelere uygulanan deneyler sonucunda, termal islenmis (TA)
numunenin 7 giinliik beklemeden sonraki basma dayaniminin 2,85 MPa oldugu, 28
glinliilk beklemeden sonra ise 4,9 MPa'ya yiikseldigi goézlemlenmistir. Mekanik
islenmis (MA) numunesinde ise, 7 giinlilk beklemeden sonraki basma dayaniminin
3,44 MPa oldugu, 28 giinliik beklemeden sonra ise 5,5 MPa'ya yiikseldigi tespit

edilmistir.

4.5. ARKEOLOJi VE KALSINE EDILMEMIS KAOLIN ESASLI
JEOLIMERLER

Kalsine edilmemis kaolinlerin arkeolojik ¢alismalarda bircok yapida izlerine

rastlanmistir. Bu ¢alismalardan bazilari sunulmustur.

4.5.1 Masir Piramitleri

Joseph Davidovits, Misir piramitlerinin insasiyla ilgili yeni ve alternatif bir teori
gelistirmistir. Bu teoriye gore piramitler, devasa tas bloklar kullanilarak degil, yeniden
aglomere edilmis tas (beton benzeri islem gérmiis ve kaliplanmis dogal kirectasi)
kullanilarak insa edilmistir. Davidovits'in 1988 yilinda yayinladigi bu teori, sonraki
yillarda ¢esitli kitaplarda giincellenerek sunulmustur. Teori, bilimsel analizlere,
arkeolojik unsurlara, hiyeroglif metinlere ve tarihi verilere dayanmaktadir ve Misir
piramitlerinin insasiyla ilgili genis bir perspektif sunmaktadir. Bu teori, piramitlerin
ingas1 konusunda geleneksel teorilere alternatif bir agiklama getirmektedir

(Davidovits, 2008b).

Firavunlarin Misir'm1 anlatan freskler, dini, bilimsel, teknik bilgilerin yani sira el
sanatlar1 endiistrisi, tarim, tip ve astronomi gibi konularda kapsamli bilgiler
icermektedir. Hiyeroglif metinler araciligiyla antik Misir hakkinda detayli bilgilere
ulagilabilmekte ve Firavunlarin dénemlerine dair 6nemli ipuglari elde edilebilmektedir

(Davidovits, 2008b).
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Alman jeokimyact D.D. Klemm'in c¢aligmalari, piramit bloklarimin biiyilik
cogunlugunun Giza Platosu'nun altindaki yumusak ve killi kirectasi tabakasindan
geldigini géstermektedir. Misirlilar, yontma taslar i¢in uygun olmayan bu yumusak ve
ufalanmis kirectasini kullanmiglardir. Bu kirectasi, jeolojik yapistirici liretmek ve
jeosentezi saglamak icin gereken reaktif jeopolimerik bilesenleri dogal olarak
icermektedir. Bu malzeme, piramitlerin insasinda kullanilan sentetik taslarin temel

bilesenidir (Davidovits, 2008b).

Jeosentez, kaolinit kilinin kostik soda ile reaksiyona girmesiyle gerceklesmektedir. Bu
reaksiyon sonucunda hidrosodalit ad1 verilen bir mineral olugsmaktadir. Kostik soda
iiretmek i¢cin sodyum karbonat ve kire¢ (bitki 6zlerinden elde edilir) reaksiyona
girmektedir. Ayrica, bu kimyasal reaksiyon saf kirectasi ve hidrath feldspat
olusturmaktadir. Bu siireg, sentetik taglarin dogal taslara dontistiiriilmesinde kullanilan

bir jeosentez (jeopolimer) yontemidir (Davidovits, 2008b).

1. Kimyasal reaksiyon (1):
S1,05,Al2(OH)s + 2NaOH = > Na»0.2S10,A1,03.nH>O
Kaolinit kil + kostik soda = > hidrosodalit
2. Kimyasal reaksiyon (2):
NaxCOs3 + Ca(OH)2 = > 2NaOH + CaCOs
Sodyum karbonat + kire¢ = > kostik soda + kireg tasi
3. Yeniden aglomere edilmis tag baglayic1 kimyasal formiiliiniin 6zeti:
kil + natron + kire¢ = > feldspatoidler + kirectasi (yani dogal bir tas)

4.5.2. Bitki Ozlerinden Elde Edilen Organik Asitlerle Tas Malzemelerin

Ayristirllmasi

Inka 6ncesi Huanka uygarliginin tas objeler iiretme becerisi, Tihuanaco uygarligindan
etkilenmistir. Huanka gelenegindeki bazi biiyiiciiler, tas nesneleri yaparken alet
kullanmamis ve tas malzemenin bitki Ozleriyle kimyasal olarak ¢6ziildiglni

gostermiglerdir. Baglangigta tas malzemesi, organik bitki 6zleri tarafindan ¢6ziliip,
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sertlesecegi bir kaliba dokiilmiistiir. Bu teknikle elde edilen tas objelerin kaliplama
izleri tagidigi ve jeopolimerlerin zeolitik ya da feldspatoidik tipte olabilecegi

belirtilmistir (Davidovits vd, 1982).

Jeopolimerik reaksiyonun organo-mineral kompleksleri (bitkiler) araciligiyla
gerceklestigi ve bu komplekslerin dogal siliko-aliiminatlar tizerinde gii¢lii ¢6zme
etkisine sahip oldugu vurgulanmistir. Davidovits ve arkadaslari, Huanka uygarliginin
tas objelerin iiretimindeki benzersiz jeopolimerik sentez yontemini bu calismayla

aciklamislardir (Davidovits vd, 1982).

Bu arastirma, Huanka uygarliginin tas objeler iiretiminde alet kullanmadan, bitki
Ozlerinin kimyasal etkisiyle tas malzemeyi ¢ozerek kaliplama yoluyla nesneler
olusturdugunu ortaya koymaktadir. Bu jeopolimerik siire¢, organik ve mineral
bilesenlerin etkilesimiyle meydana gelmekte olup, elde edilen tas objelerin kaliplama
izleri tasimasi, bu yontemin karakteristik bir 6zelligidir. Huanka uygarliginin bu
benzersiz teknikle, tas objeler iiretiminde ileri diizeyde bir kimyasal bilgiye sahip

oldugunu gostermektedir (Davidovits vd, 1982).

Davidovits ve arkadaglari, Huanka uygarliginin tag objeler iiretiminde bitki 6zlerinden
elde edilen organik asitleri kullanarak tas malzemelerin ayristirilmasi iizerine
odaklanmiglardir. Bu ¢aligmada, Kolomb oncesi anitlardaki biiylik taslarin yapay
oldugu ve bazi kayalarin ayrigtirilmasiyla elde edilen bir baglayici ile aglomere
edildigi hipotezi sunulmustur. Kalsiyum karbonatin (CaCOs) bitki 6zleri ile islenmesi,
hidroklorik ve formik asitlerin yani sira ¢esitli karboksilik asitlerin kullanilmasiyla

kimyasal olarak islenmesinin fizibilitesi incelenmistir (Davidovits vd, 1982).

Kalsiyum karbonat (CaCOs) iceren kayalarin ¢dziinmesi veya ayrigmasi ilizerine
yapilan deneysel caligmalar, bitki 6zlerinden elde edilen karboksilik asitlerin (asetik,
oksalik, sitrik asit) kalsiyum karbonat {izerindeki ¢6ziinme etkisinin hidroklorik ve
formik asitlere gore daha fazla oldugunu ortaya koymustur. Bu bulgular, bitki
Ozlerinden elde edilen organik asitlerin tas malzemelerin ayristirilmasinda etkili bir

alternatif olabilecegini gostermektedir (Davidovits vd, 1982).

24



4.5.3. Musir Fayanslar1 Uzerine Yapilan Arastirmalar

Davidovits ve arkadaglari, Antik Misir doneminde iiretilen fayanslarin renk olusumu
ve iiretim teknikleri iizerine arastirmalarda bulunmuslardir. Ozellikle Djoser'in mavi
Misir fayanslarmin iiretiminde kullanilan turkuaz mavisi sirin 6zelliklerini ve
bilesimini anlamak i¢in 6nemli ipuc¢lart sunmuslardir. Bu fayanslarin renk gesitliligi
ve TUretim sliregleri, antik seramik sanatinin karmasikligini ve ustaligini
yansitmaktadir. Djoser'in fayanslarinda turkuaz mavisi sirin yani sira gri, siyah, yesil
ve bej gibi renklere de rastlanmasi, farkli bilesenlerin kullanimini ve {iretim

tekniklerinin ¢esitliligini gostermektedir (Davidovits vd, 2004).

Djoser'in mavi Misir fayanslarinin iiretiminde kullanilan turkuaz mavisi sirin diisiik
sicakliklarda (6rnegin 250°C) kendiliginden sirlama iglemiyle elde edildigi tespit
edilmistir. Bu sirin igeriginde aliiminyum-bakir fosfat minerali olan turkuazin (mafkat)
kullanildig1 diistiniilmektedir. Kendiliginden sirlama islemi sirasinda ¢oziinebilir
elementlerin ciceklenmesi ve suyun varligi da dikkat ¢ekici bulgular arasindadir.
Mikroskobik ve mikro kimyasal analizler, fayanslarin sir tabakalarinin SiO2, CuO ve
su (agirlikca %13) ile az miktarda alkali tuzlar, demir, fosfor ve klor igerdigini ortaya
koymustur. Bu bulgular, sirlarin diisiik sicakliklarda kendiliginden sirlama iglemine
tabi tutuldugunu ve suyun sirlarin bilesiminde 6nemli bir rol oynadigini

gostermektedir (Davidovits vd, 2004).

4.5.4. LTGS Siireci Ile Uretilen Seramikler Uzerine Yapilan Arastirmalar

Frédéric Davidovits, Alessandro Naso ve Joseph Davidovits tarafindan yiiriitiilen
caligmada, Etriisk seramiklerinin VII-VIIL. ylizy1l 6ncesindeki iiretim siirecinde LTGS
(Low Temperature Geopolymeric Setting) tekniginin kullanimi incelenmistir. Bu
caligma, antik seramiklerin iiretiminde yeni bir perspektif sunarak, geleneksel
yontemlere alternatif bir ¢6ziim getirmekte ve arkeolojik arastirmalara 6nemli katkilar
saglamaktadir. Bu teknik sayesinde, diisiik sicakliklarda (50-500°C) ve basit bir odun
atesinde Etriisk Bucchero Nero ve Impasto Marrone gibi seramiklerin iiretilebilecegi
gosterilmistir.  Arastirmanin  sonuglari, LTGS tekniginin antik seramiklerin

tiretimindeki potansiyelini ve bu teknikle elde edilen seramiklerin Ozelliklerini
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vurgulamaktadir. Ozellikle, diisiik sicakliklarda organo-mineral komplekslerin gog
etmesiyle siyah veya koyu renkli ylizey kaplamalarinin olusturulabilecegi

belirtilmektedir (Davidovits vd, 1999).
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BOLUM 5

JEOPOLIMERLERIN BIiR SERAMIK ONCUSU OLARAK
KULLANILMASI VE SINTERLENMESI

Jeopolimer malzemeler bilesim olarak alkali oksit, aliimina ve silika bilesenlerinden
olustugu i¢in 1sitildiklarinda seramikleserek bilesimleri ile baglantili ¢esitli seramik
tirlinler sunma potansiyeline sahiptir. Bu siirecte jeopolimer baglayicinin jeopolimer
tepkimeleri ile olusturdugu baglar, tepkimeler icin geleneksek toz hammadde
karisimlarina gore avantajlar saglamaktadir. Bu durum cesitli geleneksel seramiklerin
hem oda sicakliginda basit yontemler ile islenebilir ve dayanikli 6n sekillendirmesine
imkan saglamakta hem de daha diisiik sicakliklarda sinterlenmesine olanak

saglamaktadir.

Kuenzel vd. (2013), agirliginin %50'sini silika kumu iceren Na bazli metakaolin esash
jeopolimer harclarmm 1200°C'ye kadar yiiksek sicakliklara maruz kaldiktan sonraki
Ozelliklerini ve mikro yapilarmi arastirmistir. Hazirlanan numuneler, daha sonra 77
gilin boyunca oda sicakliginda kiirlenmistir. Ancak, kiirlenmis numuneler yiiksek su
icerigine sahip oldugundan, 1sil islemden 6nce 35°C'de 24 saat kurutulmustur.
1000°C'de sinterlenen numuneler, nispeten yiiksek basing dayanimi (~275 MPa) ve
yuksek vickers sertligi (~350 HV) olan nefelin/kuvars kristal faz yapisina sahip
seramiklere doniigsmiistiir. Ancak, 1000°C'nin {izerindeki sicakliklarda basing

dayaniminin diistiigii ve amorf bir fazin yeniden ortaya ¢iktig1 gozlemlenmistir.

He vd. (2013a), jeopolimer Onciillerini 1sitarak 16sit seramiklerinin mikro yapisi,
biitiinselligi ve mekanik 06zellikleri {izerindeki etkilerini arasgtirmiglardir. K-
Metakaolin esaslt jeopolimer numunesi, 800°C'de 120 dakika kalsine edildikten sonra
onemli miktarda 16sit olusturmustur. Numunelere yapilan testler sonucunda, 16sit
seramiginin biikiilme mukavemeti, young modiilii ve vickers sertligi sirasiyla; 70,0
MPa, 65,0 GPa ve 7,39 GPa olarak belirlenmistir. Bu biiyiik artis, jeopolimer

Onciiliinlin sinterlenmesi ve kristallesmesi ile iliskilendirilmistir. Sonug olarak, basit
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isleme prosediirleri ve diisiik maliyeti ile birlikte dental uygulamalarda 6nemli bir tirlin

gelistirilmistir.

He vd. (2013b), sentetik metakaolin kullanilarak CsOH (sezyum hidroksit) bazli
jeopolimerden pollusit seramikler hazirlanmis ve bu seramiklerin termal genlesme
davraniglart incelenmistir. Hazirlanan numune, 1000°C'ye kadar 1sitildiginda amorf
yapisint korumus ve daha yiiksek sicakliklara ¢iktiginda (1200°C'de 2 saat
1sitildiginda) 6nemli miktarda pollusit kristalitleri olusmustur. Pollusit seramigin, 25-
1200°C sicaklik araliginda 2,8x107¢/°C genlesme katsayisina sahip oldugu
gbzlemlenmistir. Jeopolimer onciilerinden elde edilen pollusit seramiklerin, seramik
matris kompozitler, termal soka dayanikli kaliplar ve filtreler gibi potansiyel

malzemeler olabilecegi belirtilmistir.

Gao ve arkadaglar (2024), farkli Si/Al oranlarina sahip sodyum bazli jeopolimer
kullanarak seramikleri sinterleme yoluyla tiretmistir. Baslangi¢c maddesi olarak kaolin
ve silika tozlari, NaOH c¢ozeltisi ile birlestirilmistir. Presleme ile sekillendirilen
numuneler 80°C'de kiir edilmis ve ardindan sinterlenmistir. Calisma sonucunda,
kiiresel sodalit yapilarinin sinterleme ile camsit nefelin yapisina doniistiigii

gbzlemlenmistir.
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BOLUM 6

DENEYSEL CALISMALAR

6.1. MALZEME

Calismada yiiksek saflikta kaolin kullanilmigtir. Calismada dolgu olarak silika (deo=41
um) ve aliimina tozlart (deo=20um) kullanilmistir. Kullanilan hammaddelerin
kimyasal analizi ¢izelge 6.1°de faz analizi ise sekil 6.1°de verilmistir. Kullanilan
kaolin, aliimina ve silika tozlarinin XRD paterninde monofaz bir yap1 olarak sadece
ilgili toza ait XRD pikleri gézlenmistir. Calismada Merck marka yiiksek safliktaki
NaOH kati peletleri kullanilmistir.

Cizelge 6.1. Kullanilan tozlarin kimyasal analizi.

SiO2 ALO3 K20 Na2O Ca0O Fe0s3

Kaolin 46,1 36,9 1,07 - 0,03 1,6
Aliimina 0,23 99,74 - - - -
Silika 97,08 2,51 0,19 - 0,09 0,10
Kaolin

%‘-

73
5 15 2 35 45 55 65 7s 85

2 Teta (Derece)

Sekil 6.1. Kullanilan hammaddelerin XRD analizleri.
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Sekil 6.1. (devam ediyor).
6.2. YONTEM

Calismada dolgu olarak aliimina tozu i¢eren ve silika tozu iceren malzeme olmak {izere
iki ayr1t numune serisi liretilmistir. Bu amagla; NaOH ve su karistirilarak aktivator
cozeltiler hazirlanmistir. Cozelti 1 saat dinlendirmeye takiben kullanilmistir. Kaolin
ve ince seramik dolgu tozlar1 (silika ve aliimina) kiitlesel olarak 1:1 oraninda kati
olarak mikser ile homojen bir karisim elde edilene kadar karistirllmistir. Aktivator
cozelti kat1 toz karisimi ile Na,O/Al,O3 molar oranlart 0,8 ve 0,4 olacak sekilde
karistirilarak, iki farkli Na)O/Al,O3; molar oraninda plastik sekil alabilir ¢amurlar
hazirlanmistir. Karigimlar c¢elik kaliplarda 15 mm c¢apinda silindirler olarak
sekillendirilmistir. Kaliptan ¢ikan Ornek bir numunenin fotografi Sekil 6.2°de

verilmigtir.
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Sekil 6.2. Sekillenmis yas numune.

Numuneler 75°C sicaklikta 8 saat siire ile buharlasmaya kapali kaplar i¢erisinde kiir
edilmistir ve takiben 8 saat siire ile aymi sicaklikta buharlasmaya acik olarak
kurutulmustur. Numunelerin kiir edildigi ve kurutuldugu etiiv firinin resmi Sekil 6.3°te

verilmistir.

Kurutulan numuneler 1s1l islem firmnlarinda 3°C/dak. hiz ile 250°C, 500°C, 650°C,
750°C, 850°C, 950°C, 1050°C ve 1150°C sicakliklarmna isitilarak bu sicakliklarda 3
saat siire ile 1s1l isleme maruz birakilmistir. Takiben numuneler oda sicakligina firin

igerisinde sogutulmustur. Numunelerin {iretim akis semasi Sekil 6.4’te verilmistir.

Sekil 6.3. Kiir i¢in kullanilan firin.
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Kaolin ve dolgu

tozlar1 kati karigimi NaOH c¢ozeltisi
ve NaOH ¢ozeltisinini —>| ile kati tozlarm > Sekillendirme
hazirlanip ¢o6zeltinin 1 karisimi1

saat dinlendirilmesi

\
75°C sicaklikta 8 75°C sicaklikta 8 Isil Islemler
- . .. > saat siire ile — . 5
saat siire ile kiir kurutma (250°C-1150°C)
v |
Karakterizasyon

Sekil 6.4. Numune tiretim akis semasi.

Numunelerin 1s1l islem 6ncesi ve sonrasi agirliklar: ve boylari kaydedilerek asagidaki
esitlige gore %kiitle kaybi (esitlik 6.1) ve %kiiclilme (esitlik 6.2) degerleri
hesaplanmistir. Esitlikteki Mi 1s1l islem 6ncesi agirlik Ms 1s1l igslem sonras1 agirliktir.

Bi 1s1l islem oncesi boy Bs ise 1s1l islem sonrasi boydur.

1. % Kiitle Kaybt = (Mi-Ms) / Mi)*100 6.1)
2. % Kigiilme = ((Bi-Bs) / Bi)*100 (6.2)

Calismada numunelere Imm/dak hizla basma dayanimi testi yapilmis numunelerden
elde edilen en yiiksek deger basma dayanimi olarak kaydedilmistir. Basma dayanimi
icin lic adet numunede Ol¢iim yapilmis ve ortalama deger kaydedilmistir. Basma

dayanimi testi ZWICK/ROELL Z600 markal1 600 kN kapasiteli cihazda yapilmistir.

Numunelerin bag yapisi analizi 400-4000 cm™! dalga boylar1 arasinda BRUKER marka
FT-IR cihazi ile gecirgen modda yapilmistir.

Numunelerin termal davramist HITACHI STA 7300 DTA-TG cihaz1 ile 6l¢iim
yapilarak belirlenmistir. Bu amagla DTA-TG analizi sadece 1s1l igslem gérmeyen
numunelere ve ham kaoline yapilmistir. DTA-TG 6l¢timii 5°C/dak hizla oda sicakligi

ve 1000°C sicaklik araliginda argon atmosferinde yapilmistir. Her bir 1s1l islem
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ardindan numunelere XRD analizi yapilarak faz gelisimi izlenmigstir. XRD analizleri

5-90° arasinda 5°C/dak hizla RIGAKU marka cihazda yapilmstir.

Numuneler iletken olamadiklar i¢in yiizeyleri dncesinde kaplanmis ve takiben SEM
analizleri CARL ZEISS GEMINI marka cihaz ile yapilmustir. Uretilen numuneler ve

bunlar lizerinde yapilacak testler Tablo 6.1.’de detayl1 olarak sunulmustur.

Numuneler kati:su orani (k/s) 1:10 olarak distile suyun igerisine tamamen batacak
sekilde yerlestirilmistir. Numuneler, 24 saat boyunca suda bekletildikten sonra,
bekletildikleri suyun pH 6l¢iimleri yapilmistir. pH 6l¢iimleri icin HANNA HI 83141

markali pH metre cihazi kullanilmastir.

Numuneler 24 saat suda bekletildikten sonra suya dayanan numunelerin %su emme
degerleri (esitlik 6.3) ve askida agirliklari alinarak Arsimet metodu ile yogunluklari
(esitlik 6.4) ve Y%acik gozeneklilikleri (esitlik 6.5) hesaplanmistir. Esitlikteki Ms suya
doymus agirligi, Mi kuru agirligi ve Ma askida agirligi temsil etmektedir.

3. % Su Emme = (Ms-M;) / M;)*100) (6.3)
4. Yogunluk = (M; / (Ms-My)) (6.4)
5. Agik gozeneklilik = (Ms-M;)/(Ms-Ma)*100 (6.5)

Numuneler 6giitiiliip ince toz haline getirilip piknometre ile (esitlik 6.6) kullanilarak
numunelerin yogunluk, toplam gézenek ve kapali gozenek oranlar1 hesaplanmistir.
Esitlikteki Mp piknometre agirligi, Mop piknometre agirligi+toz numune agirligi,
Mops piknometre+toz+su agirhigi ve Wps piknometre su ile dolduruldugundaki

agirhig1 temsil etmektedir.

6. Teorik yogunluk = ((M&p-Mp) / (Mop+Wps)-(Mp+Mops)) (6.6)
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Cizelge 6.2. Uretilen numuneler ve yapilan testler.

ISIL %SUEMME,  eKUILE
NOMONETORD  SLEN i DT, BASNA eGOZENERLILIG B
C) pH TESTLERT I;IEJSC;JLLEMR?

(S;Il;l/(: lligjg;llu Numune 75 v v v v v
é\?i;;nAilr;%,lz;)lgulu Numune 75 v v v v v
(S;Il;l/(: lligjsg;llu Numune 75 v v v v v
é\?i;;nAilr::),l;;)lgulu Numune 75 v v v v v
(S;Il;l/(: lligjsg;llu Numune 250 v v v v v
ﬁg;nAilr::),l;;)lgulu Numune 250 v v v v v
(S;Il;l/(: lligjg;llu Numune 500 v v v v v
é\?i;;nAilr::),l;;)lgulu Numune 500 v v v v v
(S;Il;l/(: lligjsg;llu Numune 650 v v v v v
é\?i;;nAilr::),l;;)lgulu Numune 650 v v v v v
(S;Il;l/(: lligjsg;llu Numune 750 v v v v v
é\?i;;nAilr::),l;;)lgulu Numune 750 v v v v v
(S;Il;l/(: lligjsg;llu Numune 850 v v v v v
é\?i;;nAilr::),l;;)lgulu Numune 850 v v v v v
(S;Il;l/(: lligjsg;llu Numune 950 v v v v v
é\?i;;nAilr::),l;;)lgulu Numune 950 v v v v v
(S;Il;l/(: lligjg;llu Numune 1050 v v v v v
é\?i;;nAilr;%,lz;)lgulu Numune 1050 v v v v v
(S;Il;l/(: lligjsg;llu Numune 1050 v v v v v
é\?i;;nAilr::),l;;)lgulu Numune 1050 v v v v v
(S;Il;l/(: lligjsg;llu Numune 1150 v v v v v
Aliimina Dolgulu Numune 1150 v v v v v

(Na/Al=0,8)
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BOLUM 7

DENEYSEL SONUCLAR VE TARTISMA

7.1. NUMUNELERIN GORUNUSLERI

Sekil 7.1’de kurutma islemi sonrasindaki aliimina dolgulu (a) ve silika dolgulu (b)
numunelerin goriintisleri verilmistir. Aliimina dolgulu numunelerde kaolinin rengi
belirgin iken silika dolgulu numunelerde beyaz bir renk saptanmistir. Bu numuneler
icerisindeki karbonasyona isaret etmektedir. Aliimina dolgulu numunelerde ise ham
kaoline ait tonlar gozlenmistir. Higbir katki olmadan iiretilen numunelerin de beyaz
bir renge sahip oldugu gozlenmistir. Bu durum aliimina tozlarinin ¢iceklenmeyi diger

bir ifadeyle numunelerde karbonasyonu azalttigina isaret etmektedir.

(b)

Sekil 7.1. Kurutma islemi sonrasindaki aliimina dolgulu (a) ve silika dolgulu (b)
numunelerin goriiniisleri.

7.2. BASMA DAYANIMI TESTi SONUCLARI
Sekil 7.2°de farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esasl silika

ve aliimina dolgulu numunelerin basma dayanimi degerleri verilmistir. Hem silika

dolgulu hem de aliimina dolgulu numunelerde, 1s1l islem sicakliginin artmasiyla basma
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dayanimlarinda genel bir artis gozlenmistir. Artan 1si1l islem sicakligr ile

jeopolimerlerin basma dayanimda artiglar oldugu bilinmektedir (Yasin vd, 2019).

Silika dolgulu numunelerde en yiiksek basma dayanimi 950°C'de 74,3 MPa iken,
alimina dolgulu numunelerde en yiiksek basma dayanimi yine 950°C'de 86,9 MPa

olarak kaydedilmistir.

Silika dolgulu numunede 650°C sicaklikta muhtemelen kuvarsin faz doniisiimii nedeni
ile bir dayanim diisiisii goriilmiistiir. Subaer vd. (2007) 574°C sicaklik civarinda kuvars
iceren metakaolin esasli jeolimerlerde kuvarsta ger¢eklesen ani genlesme nedeni ile,
bu jeopolimerlerin kullanigh sicakliklarimin bu sicakligin altinda oldugunu 6ne
stirmiistiir. Aliimina dolgulu numuneler, 1150°C'ye kadar olan sicakliklarda silika
dolgulu numunelere kiyasla her bir sicaklik bandinda daha yiiksek basma dayanimi
gostermistir. Lin vd. (2009) aliimina dolgulu metakaolin esasli jeopolimerlerde
600°C’ye kadar egme dayaniminin kademeli olarak gelistigini 600 ila 1200°C sicaklig1

arasinda ise ani bir artis goriildiigiinii rapor etmistir.

950°C'nin {izerinde her iki numune tiirinde de basma dayaniminda bir disiis
gozlenmistir, bu da bu sicaklik araliginin iizerinde malzemelerin mekanik
Ozelliklerinde bozulmalar meydana geldigini diisiindiirmektedir. Bu bozulmalar asir1
sivi faz (camsi faz) olusumu kaynakli olabilir. Kuenzel vd. (2013) kuvars dolgulu
metakaolin esasli jeopolimer numunelerde artan 1s1l iglem sicakligiyla egme dayanimi

diisiisiinii kuvarsin faz doniigiimlerine baglamistir.

Bu veriler, 1s1l islem sicakliginin ve dolgu tiiriinlin {iretilen numunelerde basma

dayanimi {izerinde 6nemli bir etkisi oldugunu gostermektedir.
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Sekil 7.2. Farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esash silika
ve aliimina dolgulu numunelerin basma dayanimi degerleri.

Sekil 7.3’te farkli sicakliklardaki ve farkli Na/Al molar oranina sahip kaolin esasli
silika dolgulu numunelerin basma dayanimi degerleri verilmistir. Diisiik sicaklikta
(75°C) her iki numune tiirinde de basma dayanimlart birbirine yakin degerler

gostermektedir.

Yiiksek sicaklikta (1050°C) her iki numune tiiriinde de basma dayanimlarinda belirgin
artislar gézlemlenmektedir. Ancak, Na,O/Al,03=0,4 oranli numunelerde bu artis ¢ok

daha fazla ger¢eklesmis ve basma dayanimi 196,7 MPa'ya ulagmustir.

NayO/ALO3 oraninin 0,4 oldugu numunede belirgin daha yiiksek dayanimin, Na,O
oraninin soda, aliimina ve silika {i¢lii sistemindeki yiiksek sicakliklarda olusan siv1 faz
oranini kontrol etmesi nedeniyle, mekanik 6zellikler agisindan daha uygun miktarda
sivit faz olusumunu numunede saglamasindan kaynaklandigi diisiiniilmektedir. Bu
durum porselen ve stoneware gibi geleneksel seramik tiirevi olan sinterlenmis
hidrosodalit tipi jeopolimer esasli malzemelerde jeopolimer bilesimindeki Na;O/Al>O3
molar oranmin sicaklikla birlikte genis bir aralikta sivi faz optimizasyonu igin

kullanish bir ara¢ oldugunu gostermektedir.
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Sekil 7.3. Farkli sicakliklardaki ve farkli Na/Al molar oranina sahip kaolin esasl silika
dolgulu numunelerin basma dayanimi degerleri.

Sekil 7.4’te farkli sicakliklardaki ve farkli Na/Al molar oranina sahip kaolin esasli
allimina dolgulu numunelerin basma dayanimi degerleri verilmistir. Diislik sicaklikta
(75°C) Na,O/Al03=0,8 oranli numuneler, Na;O/Al,03=0,4 oranli numunelere gore
daha yiiksek basma dayanimi gdéstermistir. Numunelerde de gdzlenen bu egilim artan
NaxO oraninin daha fazla kaolinden jeopolimer doniisiimiine neden olduguna bir

isarettir.

Yiiksek sicaklikta (1050°C) her iki numune tiiriinde de basma dayanimlarinda belirgin
artislar gozlemlenmektedir. Ancak, NaxO/Al,03=0,8 oranli numuneler 70,8 MPa ile
daha yiiksek basma dayanimi sergilemistir. NaxO/Al203=0,4 oranli numuneler
1050°C'de 63,9 MPa'ya ulasarak, Na,O/Al,03=0,8 oranli numunelere gore daha diisiik

bir basma dayanimi gostermistir.

Isil islem sicakliginin artmast her iki numune tiirlinde de basma dayanimini
artirmaktadir. Ancak, daha yiiksek Na)O/Al,O; oranina sahip aliimina dolgulu
numuneler, genel olarak daha iistlin mekanik performans sergilemistir. Aliimina
tozunun metakaolin esasli jeopolimerlerdeki refrakterik etkisi bilinmektedir (Yasin vd,
2019). Aliiminanin refrakterik etkisi ve NaO’in flaks(eritici) etkisi beraber ele

alindiginda; aliimina dolgulu numunelerin uygulanan 1s1l islem sicakliginda daha
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yiiksek mekanik 6zelliklerin elde edilmesi agisindan mevcut olandan daha fazla sivi
faza ihtiyag duymasi nedeniyle jeopolimer formiilasyonundaki daha yiiksek
Na>O/Al,O3 oraninda daha yiiksek basma dayanimi elde edilmistir. Silika dolgulu
numunelerin ise daha diisiik toplam Al>Os igerikleri nedeni ile optimum dayanim ig¢in
mevcut olandan daha az siv1 faza ihtiya¢g duymasi dolgu tipine gore kaolin esaslh
jeopolimer  bilesimindeki  Na;O/AlO3  oraninin  optimize edilebilecegini

gostermektedir.
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Sekil 7.4. Farkli sicakliklardaki ve farkli Na/Al molar oranina sahip kaolin esash
altimina dolgulu numunelerin basma dayanimi degerleri.

7.3. YOGUNLUK, SU EMME, KAPALI GOZENEK, ACIK GOZENEK, pH
DEGERI TESTi SONUCLARI

Sekil 7.5’te farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esasli silika
dolgulu numunelerin yogunluk ve su emme degerlerinin artan 1s1l islem sicaklig ile
degisimleri verilmistir. Bu veriler, malzemelerin termal davranisi ve su ile etkilesimi

hakkinda 6nemli bilgiler saglamaktadir.

75°C’de iiretilen silikali numune, su emme testinde dagildigindan dolay1 analiz verileri

alimamamistir. 250°C'de yogunluk yaklasik 1,5 g/cm? olarak dl¢iilmiistiir. 250-750°C
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sicaklik araliginda, yogunlukta once diisiis sonrasinda bir artig goézlenmistir ve
750°C'de yaklasik 1,4-1,5 g/cm?® seviyelerinde kalmaktadir. Bu durum, jeopolimer
matrisinde meydana gelen kiigiilmeler ve dehidrasyon kaynakl kiitle kayiplarindan
kaynaklanmaktadir. 850°C'de yogunlukta onemli bir artis baslamis ve 1050°C'de
yaklagik 2,3 g/cm’'ye ulasmistir. Bu artis, jeopolimer matrisinde meydana gelen
sinterleme ve kristalizasyon slireclerinin bir sonucudur. Metakaolin esash
jeopolimerlerde de benzer davranis gozlenmistir (Yasin vd, 2019). 1050°C'deki pik
noktadan sonra, yogunluk 1150°C'de azalmis ve yaklagik 1,7 g/cm?® olarak
Ol¢iilmiistiir. Bu azalma, malzemenin yapisal yogunlagsmasinin bir sinirina ulasildigini

ve muhtemelen bazi yapisal bozulmalarin meydana geldigini gostermektedir.

250°C'de su emme orami yaklasik %24 olarak oOlgiilmiistiir (Sekil 7.5). 250-750°C
sicaklik araliginda su emme degerlerin yogunluk degerleri ile iligkili olarak once
artmig sonra bir miktar azalmistir. 750°C sicaklik sonrasinda su emme %25,55
seviyelerinde kalmistir. Bu durum, numunenin gézeneklilik yapisinda 6nemli bir
degisiklik olmadigin gostermektedir. 850°C'de su emme orani1 6nemli dl¢iide azalmis
ve 1050°C'de yaklasik %0,25 seviyesine inmistir. 1150°C'de su emme oran1 %0 olarak
Ol¢iilmiistiir. Bu, jeopolimer matrisinin sinterleme ile yogunlagsmasi ve gozeneklerin

kapanmasi ile suyun numune i¢ine niifuz edememesiyle agiklanabilir.

40



Silikah
240 - - 30%

- 25%

- 20%

[
[—
(=]

- 15%

Yogunluk
e
Su Emme

vy
®
=3

- 10%

- 5%

; . v - T v r * 0%
250 500 650 750 850 950 1050 1150
Sicaklik °C

—&— Yogunlik --®--SuEmme

Sekil 7.5. Farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esasl silika
dolgulu numunelerin yogunluk ve su emme degerleri.

Sekil 7.6’da farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esash
aliimina dolgulu numunelerin yogunluk ve su emme degerleri verilmistir. 75°C'de
yogunluk yaklasik 1,5 g/cm® olarak Olclilmiistiir. 75-750°C sicaklik araliginda,
yogunlukta belirgin bir degisiklik gozlenmemekte ve degerler 1,50-1,55 g/cm?
arasinda kalmaktadir. Bu durum, numunenin i¢ yapisinda 6nemli bir degisiklik
olmadigini gostermektedir. 850°C'de yogunluk artmaya basglamis 1150°C'deki 1s1l
islemden sonra yogunluk yaklasik 1,8 g/cm?® olarak Olciilmiistiir. Bu, malzemenin
yiiksek sicakliklarda yogunlasarak daha da gozeneksiz bir yapiya donistigiini

gostermektedir.

75°C'de su emme orani yaklasik %26 olarak dl¢iilmiistiir. 75-750°C sicaklik araliginda
su emme degerleri %?26-28 arasinda degisim gostermektedir. Bu, numunenin
gozeneklilik yapisinda énemli bir degisiklik olmadigii gostermektedir. 850°C'de su
emme orani 6nemli 6l¢iide azalmis ve 1150°C sicakliga dek bu azalma devam etmistir.
1150°C'de su emme oranit ~ %15 olarak 6l¢iilmiistiir. Bu azalma, jeopolimer matrisinin

yogunlagmasi ve gozeneklerin kapanmasi ile suyun numune i¢ine niifuz edememesiyle
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aciklanabilir. Aliimina dolgulu numunenin silikali numuneye gore daha refrakterik

oldugu ve calisilan aralikta daha yiiksek su emme degerleri gosterdigi anlagilmistir.
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Sekil 7.6. Farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esasl
altimina dolgulu numunelerin yogunluk ve su emme degerleri.

Sekil 7.7°de farkl sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esasli silika
dolgulu numunelerin agik gozenek ve kapali gézenek degerleri verilmistir. 75°C-
750°C sicaklik araligindaki agik gozeneklilik, 650°C'de zirve yaparak %39,32 olarak
Ol¢iilmiistiir. Bu, diisiik sicakliklarda malzemenin g6zenekli bir yapiy1 korudugunu ve
jeopolimer yapida seramiklesmenin heniliz baglamadigina isaret etmektedir. 750°C-
1050°C sicaklik araligindaki agik gozeneklilikte keskin bir diisiis gercekleserek
1150°C'de %0'a inmektedir. Bu oOnemli azalma, sicaklik arttikca malzemenin
yogunlagma siirecine girdigini gostermektedir. Gézeneklerin ¢okmesi, sinterleme ve
daha baglh bir jeopolimer agmin olusumu nedeniyle daha kompakt bir yapiya
dontistimii isaret etmektedir. Buchwald vd. (2009) ince dolgulu farkli tipteki dolgular
ile takviye edilmis jeopolimer numunelerin tiimiinde 1000°C sicakliktaki 1s1l islem ile

gozenekliligin belirgin olarak azaldigini rapor etmistir.

75°C-950°C sicaklik araliginda kapali gézeneklilik %0 olarak kalmaktadir, bu da

malzeme yapisinin heniiz kapali gozenekler olusturacak kadar yogun olmadigini
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gostermektedir. 950°C-1150°C sicaklik araliginda kapali gdzeneklilik keskin bir artig
gostererek 9%23,95'e ulagsmaktadir. Bu artis, malzemenin i¢indeki gazlarin (hava
kabarcig1) yogun yapi i¢inde hapsoldugunu, kapali gézenekler olusturdugunu gosterir.
Doniisiim, énemli yogunlagsma ve kismi ergimeler nedeni ile olusabilecek sivi faz

sinterlemeye isaret etmektedir.
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Sekil 7.7. Farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esasl silika
dolgulu numunelerin agik gozenek ve kapali gézenek degerleri.

Sekil 7.8’de farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esash
aliimina dolgulu numunelerin agik gozenek ve kapali gbzenek degerleri verilmistir.
Grafikte goriildiigi lizere, acik gozenek oran1 75°C'de %40,65 olarak baslamakta ve
750°C'ye kadar artis gostermektedir. 750°C'de %44,37 ile en yliksek degerine
ulagmaktadir. Bu sicaklik araliginda gozeneklerin artmasi, 1sil islemle birlikte
malzemenin i¢ yapisinin yeniden diizenlenmesi ve suyun buharlagsmasiyla
aciklanabilir. 750°C'den itibaren agik gozenek oraninda azalma goriilmektedir. Bu
azalma, malzeme igerisindeki fazlarin yogunlagmasi ve gdzeneklerin kapanmasiyla

iliskilendirilebilir.

Kapal1 gézenek orani, 950°C'ye kadar %0 olarak sabit kalmakta, bu sicakliktan itibaren
artis gostermektedir. 1050°C'de %4,37 ve 1150°C'de %7,72 ile en yiiksek degerine
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ulagsmaktadir. Bu artis, yiiksek sicaklikta malzeme igerisindeki gozeneklerin sikismasi
ve kapali gozeneklerin olugmasi sonucu ger¢eklesmektedir. Bu durum, aliimina
dolgulu jeopolimerlerde calisilan araliktaki nispeten yiiksek sicakliklarin silika
dolgulu numuneler gibi malzeme yogunlugunu arttirici etkisine isaret etmektedir

ancak bu etki silika dolgulu numuneler kadar belirgin degildir.
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Sekil 7.8. Farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esash
allimina dolgulu numunelerin acgik gozenek ve kapali gozenek degerleri.

Jeopolimer malzemelerin saf su icerisinde bekletildikten sonra saf suda gozlenen pH
degisiminin artan 1s1l islem sicakliklari ile nasil etkilendigini anlamak, numunelerin
kimyasal stabiliteleri, iyon li¢i oranlari, jeopolimerden geleneksel seramik benzeri bir
malzemeye donilisim davraniglar1 (seramiklesmesi) hakkinda fikir verdiginden
potansiyel uygulamalar agisindan 6nemlidir. Sekil 7.9°da farkli sicakliklardaki 1s1l
islemler uygulanan ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esasl: silika ve aliimina
dolgulu numunelerin pH degerleri verilmistir. Silika dolgulu jeopolimer numuneler,
75°C ile 250°C aras1 pH degeri baslangicta yaklasik 11,75'ten baslayarak 250°C'de
yaklasik 11,41'e diismiistiir. 250°C ile 500°C aras1 pH degeri yaklasik 10,58'e kadar
diismiistiir. Bu diisiisiin, jeopolimer matrisindeki devam eden dehidrasyon ve
dehidroksilasyondan ve karbonasyondan kaynaklandigi diistiniilmektedir. 500°C ile

650°C aras1 pH yaklasik 10,74 civarinda nispeten sabit kalmis, 650°C ile 750°C aras1
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pH'de hafif bir diisiis gézlenir, bu durum silika aginin yeniden yapilandirilmasi ve daha

stabil silikat baglarinin olusumu ile agiklanabilir.

750°C ile 1150°C aras1 pH, yaklasik 10,67'den 6,90'a kadar diizenli olarak azalmistir.
Bu 6nemli diisiis, jeopolimer yapinin seramiklestigini ve yapida sinterleme kaynakli
belirgin degisimleri gostermektedir. Bu durum numunelerin agik gézenekliligindeki
azalma ve diisiik su emme nedeni ile de gerceklesmis olabilir. Tiim bu etkenler

seramiklesme neticesinde alkali iyon saliniminin bittigine isaret etmektedir.

Aliiminali numunelerde, 75°C ile 250°C arast silika dolgulu numunelere benzer
sekilde, pH yaklasik 12,47'den 11,72'ye diiser. 250°C ile 500°C aras1 pH degeri
yaklasik 10,51'e kadar daha da diiser ve bu durum devam eden dehidrasyonu ve
karbonasyonu yansitir. 500°C ile 750°C aras1 pH, yaklagik 10,65 civarinda sabit kalir.
Bu sicakliklara kadar silika dolgulu numune ile benzer davranis gésteren numune artan
sicakliklarda farklilasmaktadir. Bu farklilagsma artan sicaklik ile pH’1n silika dolgulu
numuneler gibi seramiklesme kaynakli diismesi ancak silika dolgulu numune kadar
yiiksek oranda diigmemesidir. Bu aliimina dolgulu numunelerin 1150°C sicakliginda

bile acik gozenekler igermesinden kaynaklanabilir.
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Sekil 7.9. Farkl1 sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esasl silika
ve altimina dolgulu numunelerin pH degerleri.
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Sekil 7.10°da diisiik NaOH ilavesinin etkisini gérmek icin farkli sicakliklardaki ve
Na/Al=0,4 molar oranina sahip kaolin esasl silika ve aliimina dolgulu numunelerin
pH degerleri verilmistir. Silika dolgulu jeopolimer numuneler 75°C’de pH degeri
baslangicta yaklasik 11 olarak Slgiilmiistiir. Bu yiiksek pH degeri, silika matrisinde
mevcut olan bazik bilesenlerin varligint gdstermektedir. Sicaklik 1050°C'ye
yiikseltildiginde, pH degeri yaklasik 9 'a diismiistiir. Bu 6nemli diisiis, jeopolimer
matrisinde meydana gelen sinterlesme siiregleri ile agiklanabilir. Aliimina dolgulu
jeopolimer numuneler 75°C’de pH degeri baslangicta yaklasik 11,9 olarak
Ol¢iilmiistiir. Sicaklik 1050°C'ye yiikseltildiginde, pH degeri yaklasik 9,10'a
diismiistiir. Bu diisiis, aliimina dolgulu numunede de sinterleme kaynakli daha stabil
aliiminasilikat yapilarin olusumu ile agiklanabilir. Silika dolgulu numuneler diisiik
sodyum oranlarinda, yiiksek sicakliklarda daha az sivi faz iirettiginden alkali iyon

saliimlari yiiksek sodyum igerikli numunelere gore nispeten fazla olmustur.
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Sekil 7.10. Farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,4 molar oranina sahip kaolin esasli silika
ve aliimina dolgulu numunelerin pH degerleri.

Farkli Na/Al oraninin pisirme davraniglarina etkisini gostermek icin Cizelge 7.1°de

1050 C sicaklikta 1s1l islem sonrasinda farkli Na/Al molar oranina sahip kaolin esasli
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silika ve aliimina dolgulu numunelerin yogunluk, su emme, pH degeri, acik gozenek,

kapali gozenek ve toplam gozenek degerleri birlikte verilmistir.

Silika dolgulu numuneler (hem 0,4 hem de 0,8 molar orani) aliimina dolgulu
numunelere gore daha yiliksek yogunluga sahiptir. Bu, silika dolgusunun 1sil islem
sonrasinda aliimina dolgulu numunelere nispeten daha fazla sinterlenerek daha siki ve

yogun bir yap1 olusturdugunu gostermektedir.

Su emme orani, malzemenin gozenekliligi, su gegirgenligi, suya dayanimi ve donma
dayanimi hakkinda fikir verir. Silika dolgulu numunelerde su emme orani oldukca
diisiik olarak tespit edilmistir (0,27%-1,61%), bu da bu numunelerin daha az acik
gozenekli ve suya karsi daha direngli oldugunu gostermektedir. Aliimina dolgulu
numunelerde ise su emme orani daha yiiksektir (18,70%-20,40%), bu da agik
gozeneklerinin sinterlenme ile silika dolgulu numuneler kadar azalmamasindan

kaynaklanmaktadir.

Silika dolgulu numunelerde pH degeri, aliimina dolgulu numunelere gore biraz daha
diisiiktiir. En diisiik pH degeri, 0,8 molariteye sahip silikali numunede (Cizelge 7.1)
gozlemlenmistir. Daha diisiik pH degeri numuneden suya olan li¢in daha az olduguna
ve daha kararli bir malzeme elde edildigine isaret etmektedir. Silikali dolgulu 0,8
Na/Al oranina sahip numunenin diisiik su emme ve kapali gézeneklilik degerlerinin
diisiik pH degerleri ile ilintili oldugu goriilmektedir. A¢ik goézenek orani, aliimina
dolgulu numunelerde oldukga yiiksektir (34,17%-35,50%), bu da bu numunelerin daha
az oranda pekistigini gostermektedir. Silika dolgulu numunelerde agik gézenek oram
olduke¢a diisiiktiir (0,62%-3,78%). Kapali gézenek orani, silikali numunelerde daha
yiiksek olup (4,76%-6,60%), bu da daha fazla sivi faz sinterleme olduguna isaret
etmektedir. Stvi faz kapali gézenek oranin artirmaktadir. Toplam gozenek orani,
allimina dolgulu numunelerde (37,64%-39,87%) silika dolgulu numunelere nispeten

daha yiiksektir.
Sonuglarin geneline bakildiginda aliimina dolgusunun refrakterik etkisini her iki Na/Al

molar orani i¢in silika dolgulu numuneler ile kiyaslandiginda agiktir. Aliimina dolgulu

numunelerin sinterlenme davranisi uygulanan 1s1l islem sicakliginda Na/Al molar
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oranindan belirgin olarak etkilenmemistir. Silika dolgulu numunelerde ise uygulanan
sicaklikta aliimina dolgulu numunelerden daha yiiksek oranda sinterlenme
gozlenmistir. Silika dolgulu numunelerde Na/Al molar oranindaki degisim belirgin
farkliliklar ortaya ¢ikarmustir. 0,8 Na/Al molar oraninda, 0,4 molar oranindan daha
fazla siv1 faz sinterleme nedeni ile daha diisiik acik gézeneklilik, daha diisiik su emme

ve daha yliksek kapali gozeneklilik degerleri kaydedilmistir.

Cizelge 7.1. 1050°C sicakliginda ve farkli Na/Al molar oranina sahip kaolin esash
silika ve aliimina dolgulu numunelerin yogunluk, su emme, pH degeri ve
gozenek degerleri.

Su pH Acik Kapah Toplam
Emme Degeri Gozenek Gozenek Gozenek

2.347 1.61% 9.40 3.78% 4.76% 8.54%

Numuneler Yogunluk

1050°C Silikah
Numune (Na/Al=0.4)
1050°C Silikah
Numune (Na/Al=0.8)
1050°C Aliiminah
Numune (Na/Al=0.4)
1050°C Aliiminah
Numune (Na/Al=(.8)

2.302 0.27% 7.73 0.62% 6.60% 7.22%

1.828 18.70%  9.10 34.17% 3.47% 37.64%

1.740 20.40%  9.56 35.50% 4.37% 39.87%

7.4. TERMAL KUCULME TESTi SONUCLARI

Sekil 7.11°de farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esaslt
silika ve aliimina dolgulu numunelerin %termal kii¢iilme degerleri verilmistir. Diisiik
sicakliklarda (250°C-750°C) hem silika hem de aliimina dolgulu numunelerde termal
kiiciilme ¢ok diisiik seviyelerde kalmistir. Daha iri gozeneklerden gergeklesen fiziksel
su cikist yiiksek kiiciilmeye neden olmazken daha ince gozeneklerden gerceklesen

zeolitik su ¢ikislar kii¢iilmeyi artirmaktadir. (Duxson vd, 2007; Davidovits, 2008a).

850°C'den itibaren her iki tip dolgulu numune tiiriinde de termal kii¢iilme oranlarinda
belirgin bir artis gozlemlenmektedir. Silika dolgulu numuneler, 850°C ve 1050°C
arasinda termal kiigiilmede aliimina dolgulu numunelere gére daha yiiksek degerler
gostermektedir. Ozellikle 1050°C'de silika dolgulu numunelerde %13,69 termal
kii¢iilme, aliimina dolgulu numunelerde ise %5,5 termal kiigiilme gézlemlenmistir.
Elimbi vd. (2014) metakaolin esasli jeopolimeri de 900°C sicakliga isittiklarinda

termal kiigiilmede bir artis tespit etmistir.
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1150°C’de silikali numunelere uygulanan 1s1l islem sonrasinda numune kismi erime
gosterdiginden deformasyon nedeni ile saglikli ve giivenilir bir boyut olglimi
yapilamamistir. Aliimina dolgulu numunelerde ise %7.67 termal kiigiilme
gozlemlenmistir. Elimbi vd. (2014) metakaolin esasli jeopolimeri de 1000°C sicakliga

¢ikardiklarinda numunelerde deformasyon gerceklestigini gdzlemlemistir.
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Sekil 7.11. Farkli sicakliklardaki ve Na/Al=0,8 molar oranina sahip kaolin esasli silika
ve aliimina dolgulu numunelerin termal kii¢lilme degerleri.

Sekil 7.12°de 1050°C sicaklikta ve farklt Na/Al molar oranina sahip silika ve aliimina
dolgulu numunelerin %termal kiigiilme degerleri verilmistir. Her iki tip dolgulu
numunede de Na.O/Al>Os molar orani arttik¢a termal kii¢iilme artmistir. Ancak, silika
dolgulu numunelere kiyasla aliimina dolgulu numunelerin termal kii¢iilme oranlar1 her
iki Na2O orani i¢in belirgin sekilde daha diisiiktiir. Bu, aliimina dolgulu numunelerin
daha yiiksek termal kararliliga sahip olmasinin hacimsel kararlilia olan yansimasidir.
Lin vd. (2009) alfa aliimina katkisinin metakaolin esasli jeopolimerde 1s1l islem
sonrasinda termal kiiciilmeyi azalttigim1 daha diisiik yogunluklara ve katkisiz

numuneye gore daha yliksek gozeneklilige sahip oldugu rapor etmistir.
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Sekil 7.12. 1050°C sicaklikta ve farkli Na/Al molar oranina sahip kaolin esash silika
ve altimina dolgulu numunelerin termal kii¢iilme degerleri.

7.5. TERMO GRAVIMETRI ANALiZi SONUCLARI

Kaolin ve farkli sicakliklarda tiretilen numunelere ait TG grafikleri Sekil 7.13'te, farkll
numunelere ait TG egrilerinden farkli sicaklik araliklari igin tespit edilen kiitle
kayiplar ise Cizelge 7.2'de verilmistir. Kaolin numunesi (a), 400°C'ye kadar belirgin
bir kiitle kaybi gostermemistir. Sicaklik 400°C'yi gectikten sonra, 400-600°C
sicakliklart arasinda kaolinitin dehidroksilasyonu nedeni ile belirgin kiitle kaybi
gozlenmistir. 600°C’den sonra da numunede belirgin bir kiitle degisimi
gozlemlenmemistir. Bu egri, kaolinin dehidroksilasyon siirecini ve yiiksek

sicakliklarda termal stabilitesini gosterir.

Metakaolin esasli Na-Jeopolimerde dnce fiziksel su ¢ikisi takiben zeolitik su ¢ikisi
takiben 350-700° arasinda gerceklesen dehidroksilasyon kaynakli kiitle kayb1 ve
takiben gerceklesen viskoz sinterleme asamalar1 rapor edilmistir. (Duxson vd, 2007;

Davidovits, 2008a).

Silikali numune (Na/Al=0,4) (b), 25-400°C aras1 %3,42 kiitle kayb1 gosterdi. 400-
1000°C arasindaki sicaklikta ise kiitle kayb1 %4,86°ya kadar ¢ikti.
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Silikali numune (Na/Al=0,8) (¢), de benzer sekilde davrandi, 25-400°C arasinda %5,61
oraninda (b) numunesine kiyasla yiliksek kiitle kayb1 gosterdi. Yiiksek sicakliklara
cikildiginda ise tam tersi bir sekilde kiitle kayb1 (b) numunesine gore diisiik (%3,24)

kalmustir.

Aliimina (Na/Al=0,4) (d), 25-400°C'ye kadar diisik miktarda kiitle kaybi
gostermektedir. 400°C'den sonra 1000°C’ye kadar belirgin bir sekilde kiitle kaybi
baslar ve %35,51 olarak oSl¢iilmiistiir. 500°C'den sonra egri stabil halde bir davranis

gosterir.

Aliimina (Na/Al=0,8) (e), numunesi de diisiik Na/Al oranh aliiminali (d) numuneye
kiyasla dehidrasyon sicakligi araligindaki daha yiiksek dehidroksilasyon araliginda
daha diisiik kiitle kayb1 gosterdi (Cizelge 7.2).
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Sekil 7.13. Numunelere ait TG egrileri (a) kaolin, (b) silika dolgulu (Na/Al=0,4)
numune, (c) silika dolgulu (Na/Al=0,8) numune, (d) aliimina dolgulu
(Na/Al=0,4) numune, (e) aliimina dolgulu (Na/Al=0,8) numune.

Dehidrasyon asamasinda, silikali ve aliiminali jeopolimer numunelerinin % kiitle

kaybi, kaoline kiyasla daha yiiksektir. Bu durum, jeopolimerlerin zeolitik olarak
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isimlendirilen ve tepkimeler neticesinde olusan go6zenekli karakterdeki yapiya
hapsolmus suyun uzaklagsmasindan kaynaklanmaktadir (Davidovits, 2008a). (Marsh
vd. (2018) de hidrosodalit esasli jeopolimerde kiir edilen numunelerdeki yeni olusan
piklerin hidrosodalite bagh su ile iliskili oldugunu rapor etmistir. Bununla birlikte
benzer durum metakaolin esasli jeopolimerlerde de gézlemlenmektedir. Elimbi vd.
(2014) metakaolin esasl jeopolimerde 750°C sicakliga kadar su kaybi tespit etmistir.
Duxson vd. (2007) farkli Si/Al oranina sahip metakaolin esasli jeopolimerlerde tiim

oranlar i¢cin 1000°C sicakliga kadar kiitle kayb1 rapor etmistir.

Artan dehidrasyon oran1 yeni olusan yapi ile iligkili oldugundan kaolinin hidrosodalite
doniisiimii hakkinda fikir vermektedir. Artan Na/Al molar orani numunelerin
dehidrasyon miktarini artan doniisiim oranindan dolay1 artirmistir. Dehidroksilasyon
asamasinda, kaolin en yiiksek % kiitle kaybim1 (%13,14) gosterirken, jeopolimer
numunelerinde bu deger daha diisiiktiir. Marsh vd. (2018) hidrosodalit esaslh
jeopolimerlerde dehidroksilasyon pikinin siddetinin azalmasinin Na/Al molar oraninin

artmasiyla iliskili oldugunu rapor etmistir.

Dehidroksilasyon degerlerinden tepkimeye girmeden kalan kalmti kaolin
hesaplanmistir. Bu deger mutlak bir deger olmamakla birlikte numunelerin
reaktiviteleri arasinda kiyas yapmaya imkan vermektedir. Artan Na/Al molar orani ile

kalint1 kaolin oran1 azalmastir.

Cizelge 7.2. TG analizi ile farkli sicaklik araliklarinda ve farkli Na/Al molar oranl
kaolin esash silika ve aliimina dolgulu numunelerin yilizdece kiitle

kayiplart.
% Kiitle Kaybi
Dehidrasyon . .

(Oda Sicakli - D“e(;l(;:iéokls:)lgzgfén Toplam Kalu?tl
400°C) ( - ) Kayip Kaolin

Kaolin %1,23 %13,14 %14,37 -
Silikali (Na/Al=0,4) %3.,42 %4,86 %38.,28  %36,98
Silikali (Na/Al=0,8) %35,16 %3,24 %38,40  %24,65
Aliiminah (Na/Al=0,4) %4,11 %5,51 %9,62  %41,93
Aliiminah (Na/Al=0,8) %06, 1 %4,23 %10,33  %32,19
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7.6. XRD ANALIZi SONUCLARI

Sekil 7.14°te farkli sicakliklarda 1s1l isleme maruz birakilan kaolin esasli silika dolgulu
numunelerin XRD paternleri verilmistir. Silika ve kaolin hammaddeleri saf olduklar1
icin sirast ile monofaz bir yapida kuvars ve kaolin pikleri tespit edilmistir. 75°C
sicaklikta yapilan 1s1l islemin ardindan numunelerde kaolin ve kuvars pikleri tespit
edilmistir. Ilaveten ~14, ~24, ~31 ve ~35 teta derece agilarinda hidrosodalit fazi tespit
edilmistir (Sazali vd, 2021). Numunelerde hidrosodalit piklerinin net bir sekilde tespit
edilmesi sodyum silikat igermeyen sistemlerde hidrosodalitin kristallesmesinin

gerceklestigini vurgulayan calismalari desteklemektedir (Zhang vd, 2009).

Zhang vd. (2009) NaOH ve sodyum silikat alkali siv1 ¢ozeltilerinin metakaolin esasl
jeopolimerlerde kristal faz olusumlari {izerine etkilerini aragtirmistir ve sodyum silikat
ilavesinin hidrosodalit kristallesmesini durdurdugunu rapor etmistir. Marsh vd. (2018)
kaolin ve NaOH tepkimesiyle irettigi numunelerde de herhangi bir amorf faza
rastlamamis sadece hidrosodalit ve kaolin piklerini tespit etmistir. Hidrosodalit
doniisiimii kaolin piklerinin siddetini zayiflatmistir. Bununla birlikte kaolin piklerinin
hala mevcut olmasi numunelerde kaolinden hidrosodalite olan doniisiimiin tamamen
degil de kismen gergeklestigini gostermektedir. 500°C sicakliga dek kaolin pikleri
gozlenmeye devam ederken 500°C sicaklikta 1s1l islem goren numunede kaolin pikleri
kaybolmustur. Bu yapidaki kaolinin metakaoline doniismeye baslamasindan
kaynaklaniyor olabilir. 750°C sicakliga kadar yapilan 1sil islemlerde hidrosodalit
pikleri varligini korumus ancak 850°C sicaklik ve iizerinde yapilan 1s1l iglemler
neticesinde hidrosodalit fazina rastlanmamistir. Elimbi vd. (2014) metakaolin esash
jeopolimerlerde amorf fazin 700°C sicakliktaki 1sil islem ile kayboldugunu rapor
etmistir. 850°C sicaklikta yapilan 1s1l islem neticesinde nefelin ve kuvars piklerinden
olusan bir faz yapisi tespit edilmistir. Nefelin kristalleri en yiiksek oranda 950°C
sicaklikta yapilan 1s1l islem neticesinde goriilmiistiir. Elimbi vd. (2014) metakaolin
esasli jeopolimerde nefelin olusumunun 900°C sicakliktaki 1s1l islem neticesinde
goriildiigiinii gézlemlemistir. Artan sicaklik ile birlikte numunelerde amorflasma

artmis nefelin kristallerinin pikleri zayiflamistir.
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Kuenzel vd. (2013) metakaolin esasli jeopolimerin 1000°C 1s1l islem neticesinde
baskin olarak nefelin kristallerinden olusan bir yapiya biiriindiigiinii artan sicaklikla
ise bu kristalin fazlarin kismen yumusadigini, eridigini ve XRD paterninde yeniden
amorflagmanin gézlemlendigini rapor etmistir. Bu calismadaki silis dolgulu kaolin
esasli jeopolimer, metakaolin esasli jeopolimerin artan sicaklik ile gosterdigi faz yapisi
degisimlerine benzer degisimler gostermistir. Bu durum silis dolgusunun Na;O, SiO»,
ADOs3 tglii oksit karigimini igeren jeopolimer bilesiminde belirgin refrakterik ya da

ergitici roliiniin olmamasindan kaynaklanmaktadir.
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Sekil 7.14. Farkli sicakliklarda 1s1l isleme maruz birakilan kaolin esasli silika dolgulu
numunelerin XRD paternleri.

Sekil 7.15’ee farkli sicakliklarda 1si1l isleme maruz birakilan kaolin esasli aliimina
dolgulu numunelerin XRD paternleri verilmigtir. Aliimina hammaddesi yiiksek
saflikta oldugu i¢in monofaz bir yapida aliimina pikleri tespit edilmistir. 75°C
sicaklikta yapilan 1s1l islemin ardindan numunelerde kaolin ve aliimina piklerine
ilaveten hidrosodalit fazi tespit edilmistir. Hidrosodalit doniisiimii kaolin piklerinin
siddetini zayiflatmistir. Bununla birlikte kaolin piklerinin hala mevcut olmasi
numunelerde kaolinden hidrosodalite olan doniisiimiin silika dolgulu numunede

oldugu gibi aliimina dolgulu numunede de kismen gerceklestigini gostermektedir.
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500°C sicakliga dek kaolin pikleri gdzlenmeye devam ederken 500°C sicaklikta 1sil
islem gdren numunede kaolin pikleri kaybolmustur. Bu yapidaki kaolinin metakaoline
donlismeye baglamasindan kaynaklanmaktadir. 750°C sicakliga kadar yapilan 1sil
islemlerde hidrosodalit pikleri kendilerini muhafaza etmistir ancak 850°C sicaklik ve
tizerinde yapilan 1s1l islemler sonucunda hidrosodalit fazi gdzlenmemistir. 850°C
sicaklikta yapilan 1s1l islemden sonra nefelin ve aliimina piklerinden olusan bir faz
yapisina rastlanmistir. Nefelin kristalleri en pik noktada 950°C sicaklikta goriilmiistiir.

Artan sicaklik ile birlikte (1150°C’ye kadar) nefelin pikleri varligimi stirdiirmiistiir.

Lin vd. (2009) aliimina tozu katkili potasyum metakaolin jeopolimerleri iiretmistir.
Aliimina tozu katkisinin 16sit kristallesmesini daha yiiksek sicakliklara Gteledigini
rapor etmistir. Yasin vd. (2019) metakaolin esasli ve aliimina tozu dolgulu numuneye
yapmis oldugu 1sil islemler neticesinde a-aliimina fazi ve amorf fazin yani sira
750°C'de nefelin kristallerinin olusmaya basladigi ve 1000°C sicakliga maruz birakilan
numunede nefelin kristallerinin piklerinin yogunlastigini gézlemlemistir Bu ¢calismada
ise iiretilen kaolin esasli ve aliimina tozu dolgulu numunenin nefelin kristallesmesinin
baslangicini 850°C’de gostermesinin nedeninin bu c¢alismadaki bilesimde sodyum

silikat ¢ozeltisinin olmamasindan kaynaklandigi diisiiniilmektedir.
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Sekil 7.15. Farkli sicakliklarda 1sil isleme maruz birakilan kaolin esasli aliimina
dolgulu numunelerin XRD paternleri.
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Sekil 7.16°da farkli sicakliklardaki ve farkli Na/Al molar oranlarinda iiretilen kaolin
esasht silika dolgulu numunelerin XRD paternleri verilmistir. Gozlemlenen farkli
molardaki (Na/Al=0,8 ve 0,4) hidrosodalit pik siddetleri ve sayisinda farklilik
gostermektedir. 75°C (Na/Al=0,4) olan numune ile 75°C (Na/Al=0,8) numune
kiyaslandiginda artan sodyum orani ile ~32° derecede hidrosodalit faz piki olustugu
goriilmektedir. Boylece 0,4’ten 0,8 molar oranina c¢ikildiginda hidrosodalit faz
piklerinin sayisinin ve siddetlerinin arttig1 goriildii. Marsh vd. (2018) sonuglara benzer
olarak artan Na/Al molar orani ile hidrosodalit esasli jeopolimerde kaolin piklerinin

zayifladigini ve hidrosodalit piklerinin giiclendigini rapor etmistir.

Yiiksek sicakliklarda 1s1l isleme tabii tutulan numunelerde ise nefelin fazi
goriilmektedir. 1050°C’de (Na/Al=0,8) oranina sahip numunede nefelin kristallerinin
pik yogunlugu 1050°C (Na/Al=0,4) olana kiyasla daha fazla oldugu gozlemlendi.

Nefelin kristallerinin  yogunlugu sodyum igeriginin daha fazla olmasindan
kaynaklaniyor olabilir.
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Sekil 7.16. Farkli sicakliklardaki ve farklt Na/Al molar oranlarinda iiretilen kaolin
esaslt silika dolgulu numunelerin XRD paternleri.
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Sekil 7.17°de farkli sicakliklardaki ve farkli Na/Al molar oranlarinda iiretilen kaolin
esasli aliimina dolgulu numunelerin XRD paternleri verilmistir. 75°C’de olusan
hidrosodalit pikleri farkli molar oranlarinda degisiklik gostermektedir. 75°C’de molar
orant 0,4 ve 0,8 kiyaslandiginda artan sodyum oraniyla hidrosodalit pik siddetinin
artigit  gézlemlendi. 75°C (Na/Al=0,8) sicaklikta ve ~24.5"’de gozlemlenen
hidrosodalit varlig1 molar oran1 0,4 olanda gozlemlenmemistir. Yiiksek sicakliklara
cikildiginda (1050°C) ise bu farkliliklar devam etmektedir. Yine farkli molar
oranlarma sahip yiiksek sicakliktaki numunelerde nefelin fazina rastlanmaktadir ve
nefelin kristallerinin yogunlugu 0,8 molar oranina sahip olan numunede daha fazla

olarak goriilmektedir.
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Sekil 7.17. Farkli sicakliklardaki ve farkli Na/Al molar oranlarinda iiretilen kaolin
esaslt aliimina dolgulu numunelerin XRD paternleri.

Isil islem gérmemis numunelerde aliimina ve silika dolgularin hidrosodalit doniisiime
herhangi bir etkisinin olup olmadiginin anlasilabilmesi agisindan her iki Na/Al molar
orani i¢gin Sekil 7.18 ve Sekil 7.19’da XRD paternleri ayr1 ayri karsilastirtlmistir. Sekil
7.18’te 75°C sicaklikta iiretilen kaolin esashi aliimina ve silika dolgulu (Na/Al=0,8)
numunelerin XRD paternleri verilmistir. Bununla birlikte grafikten hareketle silika

dolgulu numunelerdeki hidrosodalit faz olusum miktar1 ve siddeti daha fazla olarak
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belirlendi. Bu iki farkli dolguya sahip numuneler kiyaslandiginda yaklasik ~31,9° ve
~64,25° dereceye denk gelen hidrosodalit faz pikleri silika dolgulu numunelerde daha

siddetli olarak goriiliip aliimina dolgulu numunelerde daha zayif olarak goriilmiistiir.

) ‘ : A, 75°C Aliimina
Na/Al=0.8

Siddet (cps)

75°C Silika
Na/Al=0,8

5 15 25 35 45 55 65 75 85
2-Teta (Derece)

Sekil 7.18. 75°C sicaklikta tiretilen kaolin esash aliimina ve silika dolgulu (Na/Al=0,8)
numunelerin XRD paternleri.

Sekil 7.19°da 75°C sicaklikta fiiretilen kaolin esashi aliimina ve silika dolgulu
(Na/Al=0,4) numunelerin XRD paternleri verilmistir. Onceki grafikten yola ¢ikarak
(Sekil 7.18) goriilebilecegi gibi sodyum miktarindaki degisim hidrosodalit faz
olusumundaki pik siddetini etkilemektedir ve grafige baktigimizda aliimina dolgulu
numunelerdeki hidrosodalit faz varligi sodyum miktarinin diismesiyle birlikte ¢ok az
miktarda ve ¢ok az pik siddetinde olustugu gériilmektedir. Iki farkl1 dolgu numunesine
sahip bu numuneler kiyaslandiginda yaklasik ~24,5°, ~27,85°, ~40,35" ve ~64,25°
derece teta agisina denk gelen hidrosodalit faz pikleri silikali numunelerde goriiliip

aliimina dolgulu numunelerde ya ¢ok zayif olarak tespit edilmis ya da goriilmemistir.
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f Na/Al=0,4

Siddet (cps)

75°C Silika
Na/Al=0.4

5 15 25 35 45 55 65 75 85
2-Teta (Derece)

Sekil 7.19. 75°C sicaklikta tiretilen kaolin esash aliimina ve silika dolgulu (Na/Al=0,4)
numunelerin XRD paternleri.

Silika ve aliimina dolgularinin 6zellikle ytiksek sicakliklardaki faz olusumlarina olan
etkilerini karsilastirabilmek i¢in Sekil 7.20°de her iki ayr1 dolgulu numunenin 1150°C

sicaklikta 151l islemden sonraki XRD paternleri beraberce verilmistir.

Silika dolgulu 0,8 molar oranina sahip numunelerde 15°-35° arasindaki kambur bir
patern olusumu ile yiiksek oranda amorflasma oldugu goriilmiistiir. Bu amorflagma
daha diisiik ergime noktasi nedeni ile meydana gelen yiiksek oranda silika i¢eren sivi
fazlarin cams1 yapida sogumasindan kaynaklanmaktadir. Aliimina tozu ilavesi sodyum
oksit aliimina silikat ikili oksit sisteminde refrakterik etkiye sahip olmasi nedeni ile
stva faz olusumunu yiiksek sicakliklara 6telemektedir. Aliiminanin bir dolgu olarak bu
etkisi metakaolin esasli jeopolimeler iizerine yapilan arastirmalarda da rapor edilmistir

(Yasin vd, 2019).
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1150°C Aliimina
Na/Al=0,8

Siddet (cps)

1150°C Silika
Na/Al=0,8

5 15 25 35 45 55 65 75 85
2 Teta (Derece)

Sekil 7.20. 1150°C sicaklikta ve Na/Al (0,8) molar oraninda firetilen kaolin esasl
allimina ve silika dolgulu numunelerin XRD paternleri.

7.7. FTIR ANALIZ SONUCLARI

Sekil 7.21°de farkli sicakliklarda 1s1l isleme maruz birakilan kaolin esasli silika dolgulu
numunelerin FTIR paternleri verilmistir. Silikanin FTIR spektrumunda, yaklagik 3750
cm! civarinda bir zirve gozlemlenmistir, bu zirve H-O-H baglarindan olusan piklere
karsilik gelmektedir (Nasir vd, 2020). Bu zirve, adsorbe edilmis su nedeniyle yiizey
hidroksil gruplarmin varligin1 gostermektedir. Yaklasik 1046 cm "'deki giiclii, genis
bir bant, Si-O-Si asimetrik gerilme titresimlerine atfedilir (Yue vd, 2018). Yaklasik
778 cm™* civarindaki bir zirve, Si-O simetrik gerilme titresimlerine karsilik gelir (Liu
vd, 2015). Si-O-Si'nin biikiilme titresimleri yaklasik 448 cm™"'de meydana gelir (Yue
vd, 2018).

Kaolinin FTIR spektrumu birka¢ karakteristik zirve gostermektedir. 3682 cm™ ve
3621 cm™ civarindaki giiclii bir bant, O-H molekiillerinden kaynaklanmaktadir (Liew
vd, 2012). 1032 cm™ civarindaki zirve, Si-O titresimlerine atfedilmektedir (Tironi vd,
2012). Yaklasik 912 cm™ ve 799 cm™' civarindaki zirveler, sirastyla Al-OH titresimleri
(Tironi vd, 2012) ve Si-O titresimleri (Liew vd, 2012) ile iliskilidir. 538 cm™
civarindaki bant, Si-O-Al titresimlerinden (Liew vd, 2012) kaynaklanmaktadir.
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Uretilen numunelerde 75°C'den 250°C'ye kadar olan 1s1] islemlerde, spektrumlar 3750
cm™! civarindaki OH gerilme titresimlerini gosterir, bu da su ve hidroksil gruplarinin
varhigin isaret eder (Nasir vd, 2020). Spektrumlar 1032 cm™ civarindaki genis zirve
Si-O gerilme titresimlerine atfedilmektedir (Tironi vd, 2012). Bu pik kaolinin
yapisinin degigsmesi neticesinde meydana gelmis ve kaolinin hidrosodalite
doniigiimiiniin en belirgin degisim olarak paternde gozlenmistir. 799 cm™ ve 690 cm™!
civarindaki zirveler sirasiyla Si-O (Liew vd, 2012) ve AI-OH (Tironi vd, 2012)

titresimlerine karsilik gelmektedir.

Sicaklik arttikca 500°C’de, O-H titresimlerini gosteren piklerin yogunlugu azalmakta,
bu da ylizey ve yapisal su kaybini gostermektedir. Elimbi vd. (2014) metakaolin esaslh
jeopolimer numunelerin FTIR spektrumunda artan 1s1l islem sicakligi ile suya isaret
eden baglara (H-O-H, O-H) ait piklerin azaldigin1 rapor etmistir. 690 cm™ civarindaki
zirveler hala mevcuttur ancak yogunluklar1 azalmistir, bu da bu bant Al-OH baglarini

temsil ettigi icin kismi dehidroksilasyonu gostermektedir.

650°C'den 750°C'ye bu orta sicakliklarda, spektrumlar oOnemli degisiklikler
gostermektedir. 990 cm™ zirvesi degisimler gdstermistir, bu bant Si-O baglarini temsil

ettiginden, bu degisim kuvarsin faz dontlisiimiinden kaynaklanmis olabilir.
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Sekil 7.21. Farkli sicakliklarda 1s1l isleme maruz birakilan kaolin esasli silika dolgulu
numunelerin FTIR paternleri.
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Sekil 7.22°de farkli sicakliklarda 1s1l isleme maruz birakilan kaolin esasli aliimina
dolgulu numunelerin FTIR paternleri verilmistir. Aliiminanin FTIR spektrumunda,
3750 cm™ civarinda bir zirvesi gézlemlenmistir, bu zirve O-H baglarinin titresimlerine
karsilik gelmektedir (Bezerra vd, 2024). Bu zirve, muhtemelen adsorbe edilmis su
molekiilleri nedeniyle aliimina yiizeyinde bulunan hidroksil gruplarini géstermektedir.
Spektrumda bagka belirgin zirveler ise 536 cm™ ve 458 cm™ civarinda bantlar Al-O
baglarina isaret etmektedir, psddoboehmit yapisina atfedilir (Ren vd, 2004; Zu vd,
2011).

Numunelerde 75°C'den 250°C'ye dek diisiik sicakliklarda, hidroksil gruplarinin (OH)
yogunlugu biraz azalmaktadir, bu da 1s1l islemle su kaybini gostermektedir. 75°C
sicaklikta iiretilen numunede Al-OH ve Si-O titresim bantlari hala belirgin olup,
kaolinit yapisinin kismen korundugunu gostermektedir. 650°C sicakliktaki 1s1l
islemden sonra [(Si, Al)Os4] titresimlerinin yogunlugu artmis olup, kaolinit yapisinin
daha fazla doniisiim gecirdigine isaret etmektedir. Yaklasik 1400 cm™ civarmdaki
pikler NaxCO3 (sodyum karbonat) olusumundan kaynaklanmaktadir (Barbosa vd,
2000).

1050°C ve 1150°C’de, FTIR spektrumunda AI-O-T ve Si-O-T (T=Al ya da Si)
baglarini ifade eden pikler giiclenmistir. Bu pikler ytiksek sicakliklarda kararli aliimina
silikat kristallerini olusumuna isaret etmektedir. Nefelin kristallesmesinin bir
gostergesi olan piklerin silika dolgulu numunelerde aliimina dolgulu numuneler kadar
belirgin gozlenememesinin silika dolgulu numunedeki yiiksek amorf camsi fazdan

kaynaklandig1 diistiniilmektedir.
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Sekil 7.22. Farkli sicakliklarda 1sil isleme maruz birakilan kaolin esasli aliimina
dolgulu numunelerin FTIR paternleri.

Sekil 7.23’te farkli sicakliklardaki ve farkli Na/Al molar oranlarinda iiretilen kaolin
esasl silika (a) ve aliimina (b) dolgulu numunelerin FTIR paternleri verilmistir.
75°C'de Na/Al=0,4 ve Na/Al=0,8 oranlarinda tiretilen silika dolgulu (a) numunelerde,
900-1200 cm™ bolgesindeki doniigiimler kaolinin hidrosodalite doniigiimiine isaret
etmektedir. Artan Na/Al molar oran1 hidrosodalit doniisiimiinii artirmistir. Bu nedenle
her iki dolgulu numunede de 900-1200 cm™ arasinda kaolin kaynakli yapiya isaret
eden piklerin azaldig1 goriilmiistiir. Benzer olarak Marsh vd. (2018) hidrosodalit esash
jeopolimerde artan Na/Al orani ile FTIR spektrumlarindaki kaolinit bantlarinin

siddetinin azaldigin1 hidrosodalit bantlarinin baskinlastigini rapor etmistir.

1050°C'de ise, aliimina dolgulu numunelerde (sekil 7.23 b) 500-600 cm™' arasinda
nefelin piklerine isaret eden baglarin olusumu goriilmiistiir. Silika dolgulu numunede
bu baglar gozlenmemistir, bunun sebebi silika dolgulu numunedeki camsi amorf

fazlarin olusumu olabilir.

63



WOCMUARDY)

I e VI RE Ny
i ! :
I

100°C (Na/Al0 )

1050°C (VoA 4)

75 (VAL

7 (VAIg)

75C (NalARD4) -
75°C (VAI0)

0 00 0 10 i wl| |10 1200 1000 80 600 40
Dalga Says1 (cm) Dalga Sayssi (cm)
(a) (b)

Sekil 7.23. Farkli sicakliklardaki ve farklt Na/Al molar oranlarinda iiretilen kaolin
esaslt silika (a) ve altimina (b) dolgulu numunelerin FTIR paternleri.

7.8. SEM ANALIZi SONUCLARI

Sekil 7.24°te 75°C sicakliktaki Na/Al molar orani 0,4 olan silika dolgulu numunenin
SEM goriintiisii verilmistir. Numune mikroyapilarinda plaka seklinde olan yapilar
tepkimeye girmeden kalan kaolin kristalleridir. Hidrosodalit yapilar literatiirde kiiresel
olarak rapor edilmistir (Marsh vd, 2018; Gao vd, 2024). Sodyum karbonat kristalleri

ise ¢ubuksu yapilar olarak gézlenmektedir.

Marsh vd. (2018) kaolin ve NaOH tepkimesine dayanan hidrosodalit esasli dolgusuz
olarak iiretilen jeopolimerde kaolin kristallerinin kristal yapis1 nedeni ile plakali 2
boyutlu morfolojide, hidrosodalitin ise kiiresel 3 boyutlu bir morfolojide bulundugunu

rapor etmistir.

Marsh vd. (2018) hidrosodalit kristallerinin biiyiik ve diizenli sekillerde olmamasinin,

hidrotermal sartlarin olmamasina ve kisa kiir siiresine baglamistir.
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Sekil 7.24. 75°C sicakliktaki Na/Al molar oram1 0,4 olan silika dolgulu numunenin
SEM gortintiisti.

Silika dolgulu Na/Al oram1 0,8 olan numunelerin farkli sicakliklardaki SEM
goriintiileri Sekil 7.25°te verilmistir. Artan 1s1l islem sicakligi ile birlikte numunelerin
mikroyapilarinda 850°C sicakliga kadar belirgin bir degisim goézlenmemistir. 850°C
sicaklikta mikroyapida sinterleme kaynakli seramiklesmenin bagladigi goriilmektedir.
1050°C sicakliga ulasildiginda mikroyapr belirgin olarak degismis ve sivi faz
sinterlemeye isaret eden gozeneklerin olusumu goriilmiistiir. 1150°C sicaklikta ise
devam eden sivi faz sinterleme nedeni ile kapali gozeneklerin daha fazla biiyidigi

acikca gorilmiistiir.
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Sekil 7.25. Silika dolgulu Na/Al orani 0,8 olan numunelerin farkli sicakliklardaki SEM
goriintiileri; a)75°C, b)250°C, ¢)500°C, d)650°C, ¢)750°C, f)850°C,
2)950°C, h)1050°C, 1)1150°C.

Aliimina dolgulu Na/Al oran1 0,8 olan numunelerin farkl: sicakliklara maruz kaldiktan

sonraki SEM goriintiileri Sekil 7.26’da verilmistir. Artan 1s1l islem sicaklig1 ile birlikte
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numunelerin  mikroyapilarinda 1050°C sicakliga kadar belirgin bir degisim

gdzlenmemistir.

Mag= 200 KX

Sekil 7.26. Aliimina dolgulu Na/Al orani 0,8 olan numunelerin farkli sicakliklardaki
SEM goriintiileri; a)75°C, b)250°C, ¢)500°C, d)650°C, ¢)750°C, )850°C,
2)950°C, h)1050°C, 1)1150°C.
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1150°C sicakliga ulasildiginda sivi faz sinterlemenin yeni basladigi kismi kapali
gozenek olugumunda anlasilmaktadir. Lin vd. (2009) 1000°C sicaklikta yapilan 1s1l
islem sonrasinda numunelerin kirilma yiizeylerinin mikro yapisini incelediginde artan

gozenekliligin alfa aliimina katkisi ile arttigini rapor etmistir.

Sekil 7.27°de farkli Na/Al oranina ve farkli dolgulara sahip 75°C sicaklikta 1s1l iglem
goren numunelere ait SEM goriintiileri verilmistir. Aliimina dolgulu numunelerin
silika dolgulu numunelere gore her iki Na/Al molar orani i¢in daha kompakt bir

mikroyapiya sahip oldugu goriilmiistiir (Sekil 7.27 c-d).

Sekil 7.27. Farkli Na/Al oranina sahip 75°C sicaklikta 1s1l islem géren numunelere ait
SEM goriintiileri; a) Na/Al oran1 0,4 olan silika dolgulu numune, b) Na/Al
orani 0,8 olan silika dolgulu numune, ¢) Na/Al oran1 0,4 olan aliimina
dolgulu numune, d) Na/Al orani1 0,8 olan aliimina dolgulu numune.
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Na/Al orant 0,8 olan silika dolgulu numune mikroyapisinda sodyum karbonat
kristalleri ignemsi olarak gdzlenmistir (sekil 7.27 b). Azalan Na/Al molar orani ile
silika dolgulu numunede bu yapilar1 belirgin olarak azaldigi goriilmiistiir (sekil 7.27
a). Alimina dolgulu numunelerde ise sodyum karbonat ignemsi yapilar1 her iki Na/Al
molar orani i¢in gézlenmemistir. Bu durumun silika dolgulu numunelerin aliimina
dolgulu numunelerden farkli olarak beyaz renkte olmasina neden oldugu

diistiniilmektedir.

Sekil 7.28’de farkli Na/Al oranina sahip 1050°C sicaklikta 1s1l islem goéren numunelere

ait SEM goriintiileri verilmistir.

@

Sekil 7.28. Farkli Na/Al oranina sahip 1050°C sicaklikta 1s1l islem géren numunelere
ait SEM goriintiileri; a) Na/Al oran1 0,4 olan silika dolgulu numune, b)
Na/Al oranmi 0,8 olan silika dolgulu numune, ¢) Na/Al orant 0,4 olan
aliimina dolgulu numune, d) Na/Al oram1 0,8 olan aliimina dolgulu
numune.
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1050°C sicaklikta 1s1l iglem goren ve Na/Al orami 0,8 olan silika dolgulu numunenin
stv1 faz sinterleme nedeni ile kapali gdzenekler igeren yogun bir mikroyapiya sahip
oldugu gorilmiistiir (Sekil 7.28 b). Azalan sodyum orani ile numune mikroyapisindaki
kapali gézenek orani azalmistir (sekil 7.28 a). Aliimina dolgulu numunelerde her iki
sodyum orani i¢in belirgin bir kapali gézenek olusumu gézlenmemistir. Bu duruma
allimina dolgusunun jeopolimerlerdeki refrakterik etkisi nedeni ile yiiksek sicakliklara

Otelenen s1v1 faz olusumdan kaynaklandig: diisiiniilmektedir.
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BOLUM 8

GENEL SONUCLAR VE ONERILER

Bu caligmada kalsine edilmemis kaolin kullanilarak hidrosodalit tipi jeopolimerler
allimina ve silika tozu dolgulari ile {iretilmis ve liretilen numunelerin artan sicaklik ile
beraber davraniglari sistematik olarak incelenmistir. Bu ¢alisma farkli tipte dolgular
iceren kaolin tipi jeopolimerin termal davramislarindaki farkliliklar1 ve jeopolimer
re¢inesindeki Na,O/Al,O3 molar oranindaki farkliliklarin bu siirece olan etkilerini

ortaya ¢ikarmay1 amaglamistir. Caligma neticesinde asagidaki bulgulara ulasilmistir.

1. 0,8 Na/Al molar oranma sahip jeopolimerlerde numune basma dayanimlari

950°C sicakliga kadar yiikselmistir.

2. Aliimina dolgulu numuneler silika dolgulu numunelerden nispeten daha
yliksek dayanim degerlerine ulagmistir. Ancak 0,4 Na/Al oranina sahip silika
dolgulu numune muhtemelen s1vi faz miktar1 optimizasyonu nedeni ile 1050°C
151l igslem sonrasinda ¢alismada ulasilan en yiiksek basma dayanimi degerlerini

saglamistir.

3. Silika dolgulu numunelerde artan sicaklik ile seramiklesme ve sivi faz olusumu
nedeni ile %1 altinda su emme degerlerine yapilan 1s1l islemler ile
ulagilabilmistir. Aliimina dolgulu numunede aliiminanin refrakterik etkisi hem
yogunluk artisini azaltmig hem de yiiksek su emme degerine sahip numuneler

sunmustur.

4. Tim numunelerin artan 1s1l islem sicaklig ile alkali salinimlar1 azalmis ve
diisiik pH degerleri tespit edilmistir. Silika dolgulu numuneler artan sicaklik ile
daha diisiik sodyum ligleri nedeni ile diisiik pH degerleri saglarken aliiminali
numuneler silikali numuneler kadar sodyum li¢i azaltimi hususunda etkili

olamamustir.
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Silika dolgulu numuneler artan sicaklik ile belirgin olarak artan termal kiigiilme
gostermislerdir. Aliimina dolgulu numuneler ise boyutsal olarak daha kararh
numuneler olmustur. Artan sodyum icerigi numunelerin boyutsal termal

kiiclilmelerinde artisa neden olmustur.

Numunelerde kaolinden farkli olarak zeolitik su ¢ikisi tespit edilmistir. Kaolin-
Hidrosodalit doniistimiiniin artan sodyum orani ile arttig1 400-1000°C sicaklik
aralifindaki artan sodyum orani ile azalan dehidroksilasyon kaynakli su

cikisindan tespit edilmistir.

Kaolinin uygulanan siire¢ neticesinde kismen hidrosodalit fazina doniistiigii
XRD analizinden goriilmiistiir. Bu doniisiimiin oran1 TG testi sonuglar1 ile
hesaplanmistir. Artan sicaklik ile birlikte numunelerdeki hidrosodalit yapist
nefelin fazi igeren seramiklesmis bir yapiya evrilmistir. Faz gelisiminde
alimina ve silis dolgulu numunelerdeki temel farklilasma silis dolgulu

numunelerde gozlenen daha yiiksek orandaki camsi faz olusumu olmustur.

FTIR analizleri hidrosodalit doniisiimiinii kaolinin Si-O ve Al-OH baglarindaki
degisim ile tespit etmistir. Numuneler bag yapilarini nefelin kristallesme

baslangicina dek korumustur.

Numunelerin SEM analizlerinde tepkimeye girmeden kalan kalint1 kaolinler,
hidrosodalit ve sodyum karbonat kristalleri tespit edilmistir. Aliimina dolgulu
numunelerde sivi faz ve kapali gozenek olusumunun silika dolgulu
numunelerde daha diisiik oldugu mikroyapilardan goriilmiis ve gozeneklilik
Ol¢timlerinde hesaplanmistir. Bununla birlikte aliimina dolgusu numune
mikroyapilarinda karbonatlasmay1 azaltmistir. Azalan Na/Al oranmnin silika
dolgulu numunelerdeki asir1 sivi faz ve kapali gézenek olusumunu bastirdigi
goriilmiistiir. Numunelerin agik ve kapali gozeneklilik o6l¢iimleri SEM
analizleri ile Ortiismistiir. Silika dolgulu numunelerde 1150°C 1s1l islem
sonrasinda aliimina dolgulu numunelere gore olduk¢a fazla kapali gézenek

hesaplanmistir. Aliimina dolgulu numunelerde acgik gozeneklilik 1150°C
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sicakliginda bile korunurken, silika dolgulu numunelerde bu sicaklikta agik

gozenekler kapali g6zenege donligsmiistiir.

Calisma neticesinde kaolin esasli jeopolimer ile hidrosodalit tipi oda sicakligi
uygulamalari i¢in kullanilabilir niteliklere sahip farkli dolgular iceren iki baglayici
gelistirilmistir. Oda sicakliginda benzer 6zelliklere sahip olan baglayicilarin artan
sicaklikla beraber davranislari farkliliklar gostermistir. Kaolin esashi jeopolimere
yapilabilecek silika dolgusu ile geleneksel seramik yapilara nispeten diisiik
sicakliklarda porselen benzeri bir yapiya doniisebilen kompozisyon elde edilmistir.
Aliimina dolgulu numunenin ise 1000°C civarindaki refrakrerik uygulamalar i¢in
avantajlara sahip oldugu gorilmiistiir. Gerek refrakterik uygulamalar gerekse
geleneksel seramik iiretiminde bu baglayicinin kullanilmasi durumunda baglayici
recetesindeki Na;O/AlbO; molar oranmin yiiksek sicakliklardaki sivi faz oranmi
degistirerek kapali gozenek olusumu, termal boyutsal kararlilik, su emme ve mekanik
ozellikleri etkiledigi ortaya ¢ikarilmistir. Sonug olarak bu iki farkli termal karakterdeki
cevre dostu baglayict icin, regetelerindeki NaxO/Al,Os3 molar oraninin, {iriin
ozelliklerini servis sartlarin1 gdz Oniine alarak optimize etmek i¢in etkili bir arag
oldugu anlasilmistir. Bundan sonraki yapilacak ¢aligmalarda iiretilen baglayicilar ve
daha iri agregalarla elde edilebilecek ¢cevre dostu kompozit yapilarin performanslarinin

Olgiilmesi onerilmektedir.
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