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OZET

Silika aerojeller yiiksek gozeneklilige, yiiksek yiizey alanmina, yiiksek 1s1l yalitim
degerine, cok diisiik yogunluga ve ¢ok diisiik dielektrik sabitine gibi sira disi
ozelliklere sahip nano yapili malzemelerdir. Bu 6zelliklerinden dolayr yalitim,
kimya, elektronik gibi pek cok farkh sektorlerde kullanilmaktadir. Bu sebeple

silika aerojellerin iiretimi bir¢cok arastirmanin temelini olusturmaktadir.

Bu calismada, farkh baslangic maddeleri ve farkhh parametreler kullamlarak
sol-jel yontemiyle silika aerojel sentezlenmistir. Yapilan ilk deneysel cahismada
baslangic maddesi olarak silis kumu ve feldspat kullanilmistir. Sodyum silikat
cozeltisi hazirlama asamasinda farkh pH’larda (2 - 7) cahsilmistir. Jellesme
basamaginda katalizor olarak HCI ve farkh derisimlerde (0,5 - 3 M) H,SO,
kullanilmistir. Bir diger parametre olarak ise farkh firin sicakhiklarinda (50 —
130 °C) kurutma islemi gerceklestirilmistir. pH degeri 6 olan hem silis
kumundan hem de feldspattan elde edilen sodyum silikat cozeltisi, jellesme
basamaginda HCI Kkatalizérii kullammmi sonrasi elde edilen jelin 110 °C’de
kurutulmasiyla elde edilen silika aerojellerin yiizey alan degerleri sirasiyla 754

m?/g, 802 m?/g ve ortalama gozenek ¢ap degerleri ise 31 A olarak belirlenmistir.



Yapilan bir diger cahsmada silika kaynag olarak tetraetilortosilikat (TEOS),
polietilen glikol (PEG) VE HNO; katalizérii kullanilarak sol-jel yontemiyle
monolitik silika aerojel sentezlenmistir. Farkh katalizor konsantrasyonlarinda
ve gerek iireli gerekse iiresiz ortamda sentezlenen monolitik silika aerojellere
karakterizasyon calismalar1 yapilmistir. Bu c¢alismalar neticesinde iire
kullanilmadan ve 0,6 ml HNO; varhginda en iyi yiizey alam sonucunun (1200

mz/g) elde edildigi gozlemlenmistir.

Bilim Kodu :912.1.092
Anahtar Kelimeler : Silika aerojel, kurutma sicakhgy, silis kumu, feldspat
Sayfa Adedi 1128

Tez Yoneticisi : Prof. Dr. H. Canan CABBAR
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ABSTRACT

Silica aerogels are nano-structered materials, which have unusual features such
as high porosity, high surface area, high thermal isolatiomn value, very low
density and very low dielectric constant. Due to these properties, they are used
in many sectors such as construction, pharmacy, chemistry, electronic. Thus,

the productiion of silica aerogels forms the basis of many studies.

In this study, silica aerogels was synthesized with left-gel method by using
different starting substances and different parameters. In the first experimental
study, silica sand and feldspar were used as a starting substance. In the
preparation phase of sodium silicate solution was worked with different pH (2-
7). In gelation phase, as a catalytic HCI and H,SO, was used with different
concentration (0,5-3M). As another parameter, drying process was realized with
different oven temperature (50-130 °C ). Sodium silicate solution, of which pH
value was 6, was obtained both silica sand and feldspar. In gelation phase, after
HCI Kkatalizor was used gel was dried in 110 °C. Silica aerogels were obtained.
The surface area value of these silica aerogels was determined as 744 m?/g, 802
m?/g in order and average pore diameter was 31 A.



vii

In another study, monolithic silica aerogel was synthesized with left-gels
method, using tetraetilortosilikat (TEOS) as silica source, polietilen glycol
(PEG) and HNOj catalytic for monolithic silica aerogel, which was synthesized
in different catalyst concentrations and in environment either with urea or not,
was done charactereization study. As a result of these studies, 1t was observed
that not using area and with 0,6 m HNO; the best surface area result that was
obtained was (1200 m*/g).
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Key Words : Silica Aerogel, Drying Temperature, Silica Sand,Feldspar
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xviii

SIMGELER VE KISALTMALAR

Bu c¢alismada kullanilmis bazi simgeler ve kisaltmalar, acgiklamalar1 ile birlikte

asagida sunulmustur.

Simgeler Aciklama

C BET sabiti

D Gozenek cap1

Po/P Nispi basing

W Kat kiitlesi

Wh Tek tabaka kaplanan adsorbant kiitlesi

Kisaltmalar Aciklamalar

AF Amonyum floriir

BET Brunauer, Emmett ve Teller teorisi

DMODCS Dimetiloktadesilklorosilan

EDS Enerji dagilim spektroskopisi

FTIR Fourier kizilotesi spektroskopi

HMDS Hekzametildisilan

IPA [zopropil alkol

IUPAC International Union of Pure and Applied
Chemistry

MTMS Metil trimetoksisilan

OSA Oil Shale Ash

PEDS Polietoksidisiloksan



Kisaltmalar

PEG

SEM

TEM

TEOS

TGA

TMCS

TMOS

XRD

Xix

Aciklamalar

Polietilenglikol

Taramali elektron mikroskobu
Transmisyon elektron mikroskobu
Tetraetilortosilikat
Termogravimetrik analiz
Trimetilklorosilan
Tetrametilortosilikat

X — ray diffraction



1. GIRIS

Aerojeller gdzenekli ve diisiik yogunluklu kat1 maddelerdir. igerisindeki s1v1 bileseni
hava ile degistirilmis olan malzemenin gézeneklerindeki havanin fazla olmas1 (% 88

- % 99,8 gozeneklilik) aerojellere hava gibi hafif olmasi 6zelligi saglar.

Aerojellerin karbon aerojel, organik aerojel ve inorganik aerojel gibi tiirleri
bulunmakla birlikte, inorganik aerojel sinifina giren silika aerojeller tistiin 6zellikleri
sebebiyle en yaygin kullanilan aerojel tiriidiir. Silika aerojeller yiiksek gozeneklilik,
yiikksek yiizey alani, diisiik kirilma katsayisi, diisiik dielektrik sabiti gibi iistiin
Ozelliklere sahip nano yapili malzemelerdir. Dogada kolay bulunabilen
malzemelerden sentezlenebilmeleri iiretimini daha ekonomik hale getirmekte, bu
sayede de endiistride yaygin kullanim alani bulabilmektedir. Endiistride basta yalitim
malzemesi olmak {izere; kimyada ekstrakte maddesi, katalizor tasiyict ve adsorbent,
elektronikte izolator, sensor ve gerenkov dedektorii, eczacilikta ve tarimda tastyici
malzeme ayrica dolgu malzemesi olarak pek ¢ok farkli alanda kullanima sahiptirler.
Bu iistiin o6zellikleri ve kullanim alani ¢esitliligi sayesinde 6zellikle son yillarda
arastirmacilarin daha fazla ilgisini ¢gekmeye baslamis, sentez ve karakterizasyonu ile

ilgili pek ¢ok aragtirma yapilmistir.

Silika aerojeller sol-jel yontemi ile {ic asamada sentezlenmektedir. Ik olarak sol
hazirlanmakta ardindan katalizér eklenerek jellesme olusmaktadir. Ikinci asama
aerojelin saglamligin1 artirmak amaciyla gergeklestirilen yaslandirma islemidir.
Ucgiincii ve son asama ise olusan jelin yigilmasini engellemek amaciyla yapilan
kurutma basamagidir. Silika aerojel sentezlemek amaciyla baslangic maddesi olarak
farkli silika kaynakli maddelerin kullanilmasi, sentez sirasinda farkl katalizorler, pH
dereceleri ve kurutma sicaklar1 kullanimui, iiretilen silika aerojellerin farkli 6zellikler

gostermelerine sebep olmaktadir.

Bu ¢alismada, baslangic maddesi olarak silis kumu ve feldspat kullanilarak sodyum
silikat ¢0zeltisi hazirlanmistir.  Sol-jel teknigi ile hazirlanan sodyum silikat

coOzeltisinden silika aerojel sentezlenmistir. Sentezde farkli parametrelerin etkileri



incelenmistir. Sentez sirasinda degistirilen parametreler sunlardir: Sodyum silikat
hazirlama asamasindan sonra jellesme basamaginda farkli derisimlerdeki asit
katalizorleri (HC1 ve H,SQOy) kullanimu, farkli pH degerleri ve kurutma basamaginda
farkli kurutma sicakliklaridir. Yapilan diger ¢alismada ise tetraetilortosilikat (TEOS)
ile porojen madde olan polietilenglikol (PEG) ve mezogdzenekli yapt yonetimini
saglayan iire kullanilarak ve kullanilmadan mezogdzenekli monolitik silika aerojel
sentezlenmistir. Ureli ve iiresiz monolitik silika aerojel sentezinde HNO;
katalizorlerinin farkli miktarlarinin kullaniminin yiizey alani1 ve gézenek capina etkisi
incelenmistir. Farkli parametreler uygulanarak sentezlenen silika aerojellere ve
monolitik silika aerojellere ¢esitli karakterizasyon galismalar1 yapilarak, uygulanan
parametrelerin sentezlenen aerojellerin yiizey alanina ve gozenek c¢apina etkisi

belirlenmistir.



2. GOZENEKLI MALZEMELER

Icinde farkli biiyiikliiklerde, diizenli ya da diizensiz, bazen olduk¢a karmasik
yapilarda, bazen birbiriyle iliskili ya da iliskisiz bosluklara sahip olan kati
malzemelere gozenekli malzemeler denir. Gozenek tipi agik ve kapali gbzenek olarak

ikiye ayrilir.

Acik gbzenekli malzemeler katalizor olarak, ayirma, yer degistirme islemlerinde

tercih edilirler. Bu gézenekler maddenin dis yiizeyi ile baglantilidir.

Kapali gozeneklere sahip malzemeler 1s1 ve ses yalitiminda ve yeni iiretim
teknolojilerinde kullanilirlar. Gézeneklerinin adindan da anlasilacagi gibi maddenin

dis yiizeyi ile direk baglantist bulunmaz [1].

Gozenekler diiz, egimli, karmagik, silindirik yapida olabildigi gibi, malzemenin
tiretildigi baslangic maddesine ya da iiretim yontemine bagl olarak da degisiklik
gosterir. Gozeneklerin ¢aplari, malzemeyi karakterize eden en onemli Ozelliktir ve
farkl1 boyutlarda olabilir. Gozenek caplar1 i¢in International Union of Pure and
Applied Chemistry (IUPAC) tarafindan yapilan siniflandirmaya goére ortalama
gozenek ¢apt 2 nm’den kiigiik ise mikro, 2 nm’den biiyiik 50 nm’den kii¢iik ise mezo

ve 50 nm’den biiyiik ise makro gézenek olarak adlandirilmaktadir [2].

Gozenekli malzemeler ¢ok amaclh kullanilabildigi icin ¢esitli proseslerde tercih
edilmekle birlikte 6zellikle organik/inorganik kimya, fizikokimya, biyokimya, yiizey
kimyasi, mineroloji, jeoloji, kataliz gibi c¢esitli kimya miihendisligi alanlarinda

kullanima sahiptir.

Gozenekli malzemeler; x 1smlarmin  tutulmasinda, dogalgazlardan siilfiir ve
karbondioksit ayrilmasinda, siilflir dioksit gibi elementleri ayirarak hava kirliliginin
giderilmesinde, hidrojen izotoplarinin ayrilmasinda, gazlarin ve sivilarin adsorpsiyon
prosesinde, hava ve su aritiminda, radyoaktif iyonlarin temizlenmesinde, katalizor ve

destek maddesi olarak kullanima sahiptirler [3].



Dogada bulunus sekillerine gore gozenekli malzemeler; dogal ve yapay gozenekli

malzemeler olmak iizere ikiye ayrilir.

Dogada basta profilit, magnezit, trono ve tuz olmak iizere yaklasik 30 tane dogal
gozenekli malzeme bulunmaktadir. Dogal gozenekli malzemelerin safsizlik
yiizdelerinin yliksek olmasi ve gozenek boyutlarinin genellikle istenilen Olgiilerde
olmamasi gibi dezavantajlarinin yami1 sira dogada kolayca bulunabilmesi ve
kullaniminin ¢ok ekonomik olmasi en 6nemli tercih sebeplerinden biridir. Gozenek
capt olduk¢a kii¢iik oldugundan teknolojik uygulamalarla istenilen boyutta
gozeneklere sahip yeni malzemeler sentezlenebilmektedir. Baglangic maddelerimiz

olan silis kumu ve feldspatin 6zellikleri agagida verilmektedir:

Feldspat: Feldspatlar yerkabugunun % 60-65’ini olusturan sodyum, potasyum,
kalsiyum, lityum ve bazen de baryum ve sezyum ve bu elementin izomorf birlesimi
ile olusmus susuz aliimina silikatlardir. Renkleri beyaz, krem, yesil, kahverengi, gri,
pembe, kirmizi ve mavimsi ya da renksiz veya siitiimsii de olabilmektedir. Parlak bir
vitra goriiniimleri olmakla birlikte yapilar1 diizgiin degildir. Mohs sertlik degerine
gore 6-6,5 sertlik derecesine sahiptirler ve yogunluklar1 2,5-2,76 g/cmS, yilizey
alanlar1 50-150 mz/g arasinda degismektedir. Magmatik kayaclarin en yaygin
minerali ve yerkabugunda ¢ok bulunan bir mineral olmasina ragmen baslica ticari
kaynaklar1 pegmatitler ve kaba taneli granitik kayaglardir. Diinya feldspat liretiminin
% 60’1 seramik, % 35’1 cam, % 5’1 kaynak elektrodu, kauguk, plastik ve boya

sanayilerinde dolgu malzemesi olarak kullanilmaktadir [4].

Silis Kumu: Silis kumu, granit tiirii kayaglarin ayrismasi sonucu olusan 2 nm’den
kiigiik silis tanecikleridir. Sentetik olarak silisin ogiitiilmesi ile de elde edilebilirler.
Perlit, pomza ve diyatomik gibi minerallerle birlikte yalittimli hafif yap1 malzemeleri
ad1 altinda gruplandirilmaktadir. Diinyada bol ve ucuz olmakla birlikte yataklar
diizensiz dagilmistir. Ortalama ylizey alami c¢ikarilan bolgeye gore degismekle
birlikte yaklasik 100-200 m%g arasinda bulunmaktadir. Yerkabugunda oldukga bol
miktarda olup baglica kullanim alanlarmi cam sanayi, dokiim sanayi ve refrakter

sanayi olusturmaktadir. Bunlarin disinda kimya, filtrasyon ve ingaat sektdrlerinde de



kullanima sahiptir [5].

Yapay gozenekli malzemeler, kullanim maliyeti yiiksek olmasina ragmen istenilen
karakteristik 6zelliklerde sentezlenebildiklerinden tercih edilebilmektedirler. Yapay
gozenekli malzemeler Al ve Si yapidadirlar. Baslica kullanima sahip yapay gozenekli
malzemeler arasinda zeolitler, aktif karbonlar, karbon aerojeller ve silika aerojeller
de yer almaktadir. Bunlardan zeolitlerin gézenek boyutlar1 es c¢apa sahiptir. Aktif
karbonlar ise biiylik molekiillii karbon yapilarin havasiz ortamda yanmasi1 sonucu
olugsmaktadir. Karbon i¢indeki ugucu organik bilesikler yiiksek sicakliklarda ayrilir
ve malzemede bosluklar birakir. Istenilen gdzenekler bu sekilde elde edilir. Karbon

aerojeller ve silika aerojeller ise boliim 3.1. ve 3.2.’de ayrintili anlatilmaktadir.



3. AEROJELLER

Aerojel, gozenekler igerisinde bulunan sivinin hava ile degistirilmis oldugu kati
maddelerdir. Aerojellerin milyonlarca ufak delikten olusan yiizeyi, siingeri andirir.
Genel olarak bakildiginda, aerojellerin gézenekleri cogunlukla mezo yapida olmakla
birlikte aerojeller % 90 ile % 98 araliginda gozeneklilige sahiptir. Aerojeller degisik
maddelerden elde edilebilirler. Bunlar;

e Silika

e Metal oksit gecislerinin ¢ogu (6rnegin demir oksit)
e Lantanit ve aktinit metal oksitler

e Birkag ana grup metal oksitler (6rnegin kalay oksit)
e Organik polimerler

e Biyolojik polimerler

e Yar iletken nano yapilar

e Karbon

e Metaller (bakir ve altin gibi)

Steven S. Kistler tarafindan 1931 yilinda giliniimiizde hazirlananlara oldukga
benzerlik gosteren ilk aerojeller elde edilmistir. Bunlar seffaf, diisiik yogunluklu ve
akademik ilgi uyandiran oldukga gozenekli malzemelerdir [6]. Sonraki yillarda
Kistler elde etmis oldugu aerojellerin karakterizasyonunu yaparak, ¢ok farkli yapiya
sahip bir seri aerojel daha iiretmistir. Bu elde edilen aerojellerden aliimina aerojeller
silika aerojellerden mekanik olarak ¢ok giigsiizdiirler. Bunun yaninda Kistler
tungstik, ferrik veya stanik oksit, nikel tartarat ve seliiloz, nitro seliiloz ve jelatin gibi

bir gok maddeden aerojel sentezlemeyi de basarmistir [7].

Aerojellerin kullanimi, bir¢ok bilimsel ve teknolojik problemin ¢dziimiine yardimci
oldugu icin, aerojellere olan ilgi yillar gegtikge artmustir. SiO, temelli aerojeller

disinda, gliniimiizde farkli malzemeler kullanilarak da aerojeller tiretilmektedir.


http://tr.wikipedia.org/wiki/Hava
http://tr.wikipedia.org/wiki/Kat%C4%B1

Aerojelin inorganik ve organik aerojel olmak flizere bilinen iki farkli ¢esidi
mevcuttur. Organik aerojeller sulu ¢ozelti i¢indeki resorsinol ile formaldehitin sol-jel
polikondenzasyon reaksiyonlari ile sentezlenmektedir. inorganik aerojeller ise metal
alkoksitlerin  polikondenzasyonundan sentezlenen c¢apraz baglh ve seffaf

hidrojellerden tiretilmektedir [8].
3.1. Organik Aerojeller (Karbon Aerojeller)

Organik aerojeller ilk olarak 1989 yilinda Pekala tarafindan elde edilmistir. Organik
aerojeller sol- jel polimerizasyonu, solvent degisimi ve siiperkritik kurutma olmak
lizere li¢ basamakta elde edilirler. Sentez, resorsinol-formaldehit karigiminin
polimerizasyonu ve su i¢indeki seyreltilmesini icermektedir. Katalizér olarak da

sodyum karbonat kullanilmaktadir [9].

Karbon aerojeller ii¢ boyutlu ag yapisina sahip nanometre boyutunda ve adsorbent
niteliginde olan kovalent bagli malzemelerdir. Gozenek yapisi, kontrol edilebilir
ozellige sahip oldugundan kat1 sekillerde, toz ve yaprak formlarinda iiretilebilirler
[10].

Karbon aerojeller, diisiik yogunluga (0,1 g/cmg), oldukca yiiksek gozeneklilige (%
50’nin iizerinde), 100 nm’den daha az gézenek ¢apina ve yiiksek yiizey alanina sahip
maddelerdir [11]. Ayni zamanda karbon aerojeller inert, zehirsiz ve gevre
dostudurlar. Bu 6zelliklerinin yani sira farkli deneysel uygulamalarda gozenek
yapisini optimize edilebilmesi mimkiin oldugundan, son zamanlarda bilim

adamlarmnin dikkatini iizerine toplamay1 basarmistir [12].

3.2. Inorganik Aerojeller (Silika Aerojeller)

Inorganik aerojeller, metal alkoksitlerin polikondenzasyonundan sentezlenen capraz
bagl ve seffaf hidrojellerden iiretilmektedir. Bunlarin igerisinde en ¢ok bilinip tercih

edileni de silika aerojellerdir [8].



Silika aerojeller; yiiksek gozeneklilik, yiiksek spesifik yilizey alani, diisiik yogunluk
ve diisiik dielektrik sabiti gibi 6zelliklere sahip c¢ok iyi 1s1 yalitimi yapabilen nano

yapili malzemelerdir.

Silika aerojeller ilk olarak 1930’lu yillarda iiretilmesine ragmen ilk yillarda gelisim
gosterememigtir. Ancak 6zellikle son 20 yilda farkli parametreler ve farkli baslangig
maddeleri kullanilarak yapilan c¢alismalar yogunluk kazanmistir. Olaganiistii
Ozellikleri ve cesitli teknolojik alanlardaki mevcut ve potansiyel uygulamalari
nedeniyle her gegen giin daha fazla ilgi ¢gekmeye baglamistir [13]. Cizelge 3.1.°de

verilen silika aerojellerin 6zellikleri detayli olarak agiklanacaktir.

Cizelge 3.1. Silika Aerojellerin Genel Ozellikleri [13, 14]

Ozellik Degeri
Yogunluk ~0,003 g/cm®
Yiizey Alani 500-1000 m?/g
Gozeneklilik % 80-99,8
Gozenek Capi 20-150 nm
Primer pargacik capt  [2-5 nm

Isil iletkenlik 0,017-0,021 W/m.K
Is1l genlesme katsayisi 2.0-4.0*10°

Ses hizi 100 m/s

Dielektrik sabiti ~1,1

Kirilma indeksi 1-1,05

3.2.1. Yogunluk

Silika aerojellerin yogunlugu, aerojellerin hacmi ve aerojellerdeki hacim biiziilmesi
kullanilarak hesaplanabilmektedir. Silika aerojellerin karakterizasyonu icin yigin

yogunlugu ve iskelet yogunlugu adi verilen iki yogunluk terimi kullanilmaktadir.



Yigin yogunlugu aerojelin kiitlesinin hacmine orant olarak tanimlanmaktadir.
Aerojellerin  katt kisimlarinin  dokusunu ultra ince partikiiller olusturur. Bu
parcaciklarin iskelet yogunlugu kati yigma c¢ok yakindir. Bu degerler helyum
piknometresiyle olgtilmektedir [13]. Cizelge 3.1.’de goriildiigi gibi silika aerojellerin
yogunlugu ¢ok diisiiktiir (0,003 g/cm®).

3.2.2. Gozenek yapisi

IUPAC’1n gozenekli malzemeler icin yaptig1 siniflandirmaya gore; ortalama gozenek
capt 2 nm’den kiigiikse mikro, 2 ile 50 nm arasinda ise mezo, 50 nm’den biiyiikse
makro gozenek olarak adlandirilir. Silika aerojeller li¢ gdzenek boyutuna da sahip
olmakla birlikte daha ¢ok mezo gézenek yapidadirlar. Gozeneklilik % 80 - % 99,8

olmakla beraber bazi arastirmalarda % 99,8’in {izerine ¢ikabilmektedir.

Gozenekliligi belirleyen veriler kullanilarak gozenek boyutu tespit edilebilir.
Aerojeller alisilmadik  yiiksek gozeneklilik ve diisiik gozenek boyutu
kombinasyonuna sahip oldugu i¢in geleneksel olarak kullanilan civa porozimetresini
kullanmak zordur. Tim bu yontemler aerojel agindaki kilcal basing uygulamasina
dayandig1 i¢in, hacimsel sikismalara ve dolayisiyla gdzenek boyutu ve hacmi igin

yanlig degerler okunmasina neden olabilir [13].

Silika aerojellerin gozenekliligini belirlemek i¢in N, adsorpsiyon/desorpsiyon
yontemi ve Brunauer, Emmett, Teller (BET) teorisi en yaygm kullanilan

yontemlerdir. Bu yontemde adsorplanan gaz miktar dl¢iilmektedir.

3.2.3. Hidrofobiklik

Silika aerojeller sentezlenme kosullarina bagli olarak hidrofobik veya hidrofilik
ozellik gostermektedir. Aerojel yapisindaki silanol (Si-OH) polar grubu suyu
adsorplanmaya tesvik ettiginden hidrofiliklik kaynagidir. Genel olarak aerojellere

CO;, ile diisiik sicaklikta kurutma yapildiginda hidrofilik, yiiksek sicakliklarda siiper
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kritik kurutma yapildiginda hidrofobik o6zellik kazandirilmaktadir. Bu farklilik

kurutma prosesi esnasinda farkli yiizey gruplarinin olusmasindan kaynaklanmaktadir.

Genellikle ortam basincinda yapilan kurutma sirasinda veya jellesme esnasinda ajan
eklemek, kurutma isleminden sonra malzemeye yiizey modifikasyonu iglemi

uygulamak gibi ¢esitli islemlerle aerojelin hidrofobikligini artirmak amaglanir [13].

3.2.4. Termal iletkenlik

Silika aerojeller havadan daha diisiik termal iletkenlik katsayisina sahiptirler. Yiiksek
gbzenekliligi, nanometre Sl¢iisiindeki gézenek boyutu sayesinde ve kapali gozenekli
oldugunda, yaygin olarak yalitm maddesi olarak kullanilmaktadirlar. Silika
aerojeller cok diisiik kat1 silika miktarma sahiptir ve bu diisiik termal iletim
katsayisina ve dolayisiyla daha az bir termal enerji iletimine neden olur. Kistler,
cevre basincinda aerojelin 1sil iletkenligini yaklasik olarak 0,02 W/m.K olarak
bulmustur [13].

3.2.5. Optik ozellikler

Farkli baglangi¢ maddeleri kullanilarak elde edilebilen silika aerojeller, gozenekli
maddeler icin pek de alistk olunmayan seffaf bir oOzellige sahiptir. Birgok
uygulamada silika aerojellerin seffafligi 6nemli olmaktadir. Silika aerojelin seffaf
olma o6zelligi, yliksek enerji fizigiyle ugrasan bilim adamlar1 tarafindan Cherenkov
radyasyon dedektorlerinde yaygin olarak kullanilmaktadir. Bunun disinda
aerojellerin optik seffaflik ve cok yiiksek 1s1 yalitimi 6zelliginden dolay: ¢ift katmanh
cam yapiminda da kullanilmasi amaclanmaktadir. Aerojellerin mikro yapist 15181n
dalga boyuyla kiyaslandiginda daha kiigiik dalga boyuna sahip oldugu goériilmektedir
[13].
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3.3. Silika Aerojel Sentezi

Silika aerojeller sol-jel teknigi kullanilarak jel hazirlama, jelin yaslandirilmasi ve

kurutulmasi olmak tizere ii¢ asamada sentezlenmektedir [13].

3.3.1. Silika jelinin hazirlanmasi

Sol jel hazirlamadaki 6n iiriin uygun bir ¢6ziiciide ¢oziinen ya bir metal tuz/alkoksid
ya da olusmus solun kararli bir kolloidal siispansiyonu olabilir. Sol-jel metodunda,
ticari olarak yiiksek saflikta elde edilebilmeleri ve ¢ozelti kimyasinin iyi bilinmesi
sebebiyle metal alkoksitler genis kullanim alani1 bulmustur [15]. Alkoksitler korlige
neden olabilen zehirli ve pahali maddeler oldugundan alkoksitlerin bu
dezavantajlarin1  bertaraf etmek amaciyla son yillarda sagliga zararli etkisi

bulunmayan ve daha ucuz silika kaynagi olan sodyum silikat tercih edilmektedir.

Silika kaynagi olan ¢ozelti kullanilarak sol hazirlanmakta ve buna katalizor
eklendiginde jellesme meydana gelmektedir. Olusan jeller dagitict ara maddesine
gore hydrojel, aquajel, alcojel ve aerojel olarak adlandirilmaktadir. Katalizor
esliginde gergeklestirilen hidroliz esnasinda asit katalizorii, baz katalizorii veya iki
asamal1 asit-baz katalizori kullanilmaktadir. Yapilan arastirmalar neticesinde asit
katalizorti kullanildiginda genellikle hidroliz ve kondensasyon reaksiyonlarinin zayif
dallanmalara ve mikro gézeneklere neden oldugu ve lineer veya rastgele zincirlenmis
yapilar olustugu goriilmektedir. Asit katalizorlerine HC1, H,SO4, HNO3, HF, oksalik
asit, formik asit, asetik asit 6rnek olarak verilebilir. Baz katalizorii kullanildiginda sol
icerisinde uniform baglantilar (network) kurulmasi daha kolay gergeklesmektedir.
Baz katalizorlerine 6rnek olarak NaOH, NH3, NH;OH verilebilir. iki asamali asit—
baz katalizorii kullanildiginda ise olusan gapraz baglarin arttigi, mikro gozenekliligin
azaldig1 ve silika jel icerisinde daha yogun gozenek dagiliminin goézlendigi

belirlenmistir.

Silika aerojeller tetraetilortosilikat (TEOS), tetrametilortosilikat (TMOS),
Polietoksidisiloksan (PEDS) gibi farkli baslangi¢ maddeleri kullanilarak
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sentezlenebilmektedir. TEOS gibi su ile kolay karismayan maddeler kullanildiginda
karisimi homojenize etmek igin alkol, aseton, dioksan gibi farkli ¢oziiciiler
kullanilmaktadir [13]. Yapilan c¢alismalar neticesinde farkli baslangic maddeleri ve
farkli parametrelerle calisarak farkli Ozelliklerde silika aerojeller elde edildigi

gozlenmistir.

3.3.2. Jelin yaslandirilmasi

Yaslandirma islemi, silika agina yeni monomerlerin eklenmesi ve siloksanin ¢apraz
bag derecesinin artmasidir. Yaslanma sirasinda olusan aerojelin  katilik ve
mukavemet degeri artmakta ve jel baglari kuvvetlenmektedir. Yaslandirma siiresi

kuruma sirasinda biiziilmeler olmasin diye minimumda tutulmaya ¢aligilir.

Yaslandirma sirasinda sol’tin yap1 ve Ozelliklerini etkileyen iki farkli mekanizma

mevcuttur. Bu iki mekanizma ayn1 anda fakat farkli hizlarda olusabilir. Bunlar:

» (Cozilen silika partikiillerinin birleserek ¢okelmesiyle olusan biiylime

» Kiigiik partikiillerin daha biiyiik ¢okelti iizerine eklenmesiyle olusan biiyiime

Yaslandirma prosesi sliresince ¢oziiciiniin buharlagsmasi1 networkler arasinda kiiciik
¢okiintiiler olusmasina ve aerojelde biiziilmelere neden olmaktadir. Bu etkiyi
gidermek i¢in iyonik sivilar gibi diisiik buhar basincina sahip ¢oziiciiler kullanilmasi
gerekmektedir. Bu calisgmada yaslandirma islemi yapilirken etanol kullanilmistir.
H,O/EtOH icerisinde gerceklestirilen yaslandirma islemi sadece mekanik o6zellikleri
tyilestirmekle kalmaz ayn1 zamanda belirgin bir ¢okme olugmaksizin mikro

gozenekli yap1 olusumunu da azaltir [13].

3.3.3. Coziiciiniin uzaklastirilmasi (Kurutma)

Kurutma igleminin yapilmasindaki amag jel yapisinin yigilmasina engel olmak, jelin

iskelet yapisim1 korumak ve biizlilmeyi en aza indirgemektir. Bu amagla ¢oziiciiyii
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jelden uzaklastirmak gerekir. Kurutma, atmosfer basincinda yapilan kurutma ve

stiper kritik kurutma olmak iizere iki sekilde gerceklestirilir [13, 16].

Siiper kritik kurutma: Stperkritik sartlardaki madde (karbondioksit, metanol, etanol
vb.) ile ¢Oziicliniin yer degistirmesi islemidir [17]. Cogu organik ¢oziiciiler 300-600
°C arasindaki yiiksek kritik sicakliklarda, 50-100 atm arasindaki kritik basinglarda
tehlikeli, yanic1 ve patlayict 6zellik gosterir. Bu sebeplerle yiiksek sicaklikta
stiperkritik kurutma 6zel giivenlik 6nlemleri gerektirir [6]. Bu yontemde kurutma

sicaklig1 ve basinci ¢oziiciiniin kritik sicaklik ve basincindan yiiksek olmalidir [17].

Silika aerojellerde siiperkritik kurutma yapilmasinda karbondioksit ve metanol sik
stk ¢Oziicli olarak kullanilir. Metanol, metoksi gruplar1 olusturmak i¢in jelin kati
cercevesinin yiizey hidroksil gruplar ile reaksiyona girebilir. Bu metoksi gruplar,
acrojelleri kismen hidrofobik hale ve yiiksek sicaklikta siiperkritik olarak kuru silika

aerojelleri daha yiiksek kalitelere tasimaya yardimci olur [6].

Cevresel basingta kurutma: Aerojellerin stiper kritik sartlarda tiretiminin yiiksek
maliyetli olmasi ile yanici ve patlayict olmast gibi dezavantajlari mevcuttur. Hem
maliyeti azaltip, kullanimin1 daha giivenli hale getirmek hem de hacim biiziilmesini
minimuma indirmek amaciyla gevresel basingta kurutma islemi son yillarda yaygin

olarak kullanilmaya baslanmis ve basarili sonuglar elde edilmistir [13].

3.4. Silika Aerojelin Kullanim Alanlan

Silika aerojeller sira dist 6zellikleri sayesinde pek c¢ok farkli alanda kullanima sahip

nano yapili malzemelerdir. Bunlarin baslicalart;

v' Termal ve ses yalitim malzemesi
v" Vernik ve boyalar i¢in dolgu malzemesi
v" Kimya sektoriinde adsorban, katalizor tasiyicisi, enjeksiyon ajani

v' Katalizor destegi



N NN SR

14

Zehirli organik bilesiklerin adsorbenti

Ince filmler iizerinde nem sensérii

Eczacilik ve tarimda tasiyict malzeme

Akustik bariyer

Stiperkapasitor

Elektronikte izolator, sensor malzemeleri, pigment tasiyicilar, g¢erenkov
dedektorii, gerilim ayarlayicilar

Yiiksek basingta yapilan sok dalgalari ¢alismalar1 seklindedir [13, 18-20].
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4. SOL-JEL YONTEMI

Sol-jel islemi metal alkoksit ¢ozeltileri veya metal tuzlari; nitratlar, hidroksitler ve
oksitler gibi inorganik bilesiklerin belirli oranlarda su ve asitle birlestirilerek bir
sollisyon meydana getirilmesi ve bu sollisyonun belirli sicakliklarda karistirilmast
neticesinde soliisyon igerisinde birbirini izleyen bir dizi kimyasal reaksiyon ve
taneciklerin sahip oldugu yiizey yiiklerinin elektrokimyasal etkilesimleri ile bir ag
meydana gelmesi (jellesme) ve bu agin gitgide biiyiiylip sistem igerisindeki biitiin

noktalara ulasarak komple bir yap1 (jel) meydana getirmesidir.

Sol, siv1 igerisinde kolloidal kat1 taneciklerinin kararl bir siispansiyonudur. Bu kati
tanecikleri, yergekiminden daha biiyiikk dispersiyon kuvvetlerinden sorumlu
oldugundan yeterince kii¢iik olmalidir [21]. Boyu 1 nm ile 1 mikron arasi degisen
kat1 pargalarin bir s1v1 slispansiyonu olan sol, inorganik tuz ya da metal alkoksit gibi
hidroliz ve bir 6n tiriniin kismi kondenzasyonuyla elde edilebilir [22]. Kolloid olarak
tanimlanan tanecikler gozle goriilemeyecek kadar kiiciik, 500 nm ve daha altindaki
boyutlara sahip taneciklerdir. Bu tanecikler normal optik mikroskopla goriilemezler.

Ciinkii maksimum boyutlar1 15181n dalga boyuna esittir.

Jel, kolloidal pargaciklarin ¢oktiiriilmesiyle elde edilen ve bol miktarda su igeren
cokeleklere denir. Jel, kat1 ve s1v1 faz arasinda bir ara fazdir [21]. Sol partikiillerinin
lic boyutlu sebekeye daha fazla kondenzasyonu, ¢oziiciiyii kaplayan kat1 sayesinde
iki fazli materyal olan bir jel iiretmektedir. Bu durumda malzemeler; ¢6ziicii olarak
su kullanildiginda aquajel, alkol kullanildiginda ise alkojel diye adlandirilir. Su Sivi
icerikli olan jelden, gevresel sartlarda gerceklestirilen kurutma ile ya da siiper kritik
kurutma sayesinde ¢ikarilabilir. Ortaya ¢ikan kati diriinler, sirasiyla xaerojel ve
aerojel olarak bilinir [22].

4.1. Sol-jel Yonteminde Meydana Gelen Kimyasal Reaksiyonlar

Alkoksitler sol olusturmak igin baslangic maddesi olarak kullanilirlar. Sol-jel

yonteminin en O6nemli kisimlari siiphesiz ki alkoksit hidrolizi, yaslandirma ve
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kurutmadir. Hidroliz kismini temel olarak almak gerekirse; genel gosterimi M(OR)n
formiiliiyle ifade edilir. OR’deki alkil gruplarmi degistirmekle fiziksel 6zelliklerde
farkliliklar saglanmaktadir.

* M ; kaplanacak metal malzemeyi,
* R ; CH3 (metil), C;Hs (etil) gibi alkil grubunu,
* n ; metalin degerine gore degisen degerligini gosterir. igerdikleri yiiksek elektro

negatif OR grubu sebebiyle, metal alkoksitlerin reaksiyona katilimlar yiiksektir.

Normal olarak alkoksitler alkolde ¢6ziiniir ve asidik, bazik ya da notr sartlarda su ile
hidroliz olur. Su oran1 yiiksek oldugundan alkoksit tanecikleri, bol su iginde birbirleri
arasindaki mesafeyi agabilirler. Asit katalizorler, polimerleri hafif baglarla baglarken,
baz katalizorler kuvvetli baglarla baglarlar. Distile su ile sicak ortamda (>80 °C)

calisildiginda daha kararli bir kolloid yap1 olusturulur [23].

Hidroliz hizimt etkileyen faktorler: Su miktar1, katalizor tipi, ¢Oziicii derisimi ve

sicakliktir.

Hidroliz reaksiyonu su basamaklardan olusur;

M(OR), + H,0 <> HO-M(OR),.1 + R-OH (4.1)
HO-M(OR)y1 + Ho0 <> (HO),-M-(OR),.. + R—OH (4.2)
(HO)2-M-(OR)y.2 <> (HO)»-M (4.3)

Kondensasyon reaksiyonu ise 3 basamakta gerceklesir:

M-OR + H,0 <> M-OH + R-OH (4.4)
M-OH +HO-M < M-O-M + H,0 (4.5)
M-OH + RO-M <> M-O-M + R-OH (4.6)
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Diger onemli asama ise yaslandirmadir. Burada meydana gelen reaksiyonlar da su

sekildedir:

=Si-OH + HO-Si= - =Si-0-Si= + H,0 4.7
=Si-OR + H,0 — =Si-OH + ROH (4.8)
=Si-OH + ROH - =Si-OR + H,0 (4.9)

4.2. Sol-Jel Yontemi Basamaklari

Sol-jel yontemiyle bir 6n iriinii belirli bir {irin sekline sokmanin dort 6nemli adimi

vardir. Bunlar:

1. Jelin olusumu,
2. Jelin yaslandirilmasi,
3. Coziiciiniin uzaklastirilmasi (kurutma)

4. Isil islem

Cizelge 4.1.°de sol-jel yontemi uygulanirken meydana gelen adimlar ve bu adimlarda

etkili olan parametreler gosterilmistir.
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Adim Amag Onemli Parametreler
v" On iiriin cesidi
v' Cozelti gesidi
Kimyasal v pH
. Solun olusumu .
Cozelti v' Suigerigi
v" On iiriin konsantrasyonu
v Sicaklik
v’ Siire
Tel 6zellisini
ev(.)z‘e L8iin v Sicaklik
degisikliklere ) .
Yaslanma - .. v Sivi gézeneginin
ugramasina izin .
kompozisyonu
vermek
v" Yaslanma ortami
v' Kurutma y6ntemi
Jelden ¢oziiciiniin v Sicaklik ve 1s1tma hizi
Kurutma
uzaklagmasi v Basing ve basing tutma orani
v’ Siire
Kat
k_a i fiziksel v’ Sicaklik ve 1sitma zamani
Piroliz Imyasal/Tzikse v Siire
ozelliklerini
o v Gazli ortam
degistirme

4.3. Sol-Jel Prosesinin Avantajlar

Sol-jel prosesini diger yontemlerden iistiin kilan 6zellikleri sunlardir:

e Saf maddelerin sivi ¢ozeltileri kullaniimaktadir. Boylelikle homojenlesmenin

molekiiler seviyede kalmasi basarilmaktadir. Baslangi¢ maddelerinin basitge

saflagtirilmasindan sonra, iirlin biiyiik bir saflikta elde edilebilmektedir.

e Diisiik sicakligm kullanilmasi, yiiksek sicaklikta buharlasmadan dogacak

kayiplart 6nlemektedir. Diisiik sicaklik uygulamasi sayesinde organik molekiiller

ya da boyar maddeler kolaylikla oksit jel agina sokulabilmektedirler. Kullanilan

organik grup jellesmeden sonra degismeden kaldig1 i¢in, metal organik biriminin
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modifikasyonu sonucu essiz, ¢ok yeni polimerler elde edilebilmektedir.

Saf maddelerin s1v1 ¢6zeltileri kullanilarak homojenlesmenin molekiiler seviyede
saglanmasi basarilmaktadir. Baglangi¢ maddelerinin saflagtirilmasindan sonra,
iirlin biiyiik bir saflikta elde edilebilmektedir.

Cevre kirliligine sebep olmadan tiretim gerceklestirilir.

Calisma prosesi i¢in basit kaplar ve ortam igin atmosferik sartlar yeterli
olabilmektedir.

Atmosferik basingta da sentezlenebildigi icin iiretimi kolaydir ve maliyet de o
oranda diisiiriilmiis olur.

Organik ¢oziiciiler kullanilabilmektedir.

Iyi tanimlanmis gézenek hacim dagilimi ve yiiksek mekanik kararligma sahip
malzemeler tretilebilmektedir.

Yiiksek yiizey alania ve gozeneklilige sahip katalizor iiretme imkani saglar.
Desteklenmis metallerin termal kararliliginin gelistirilmesi miimkiindiir.

Sollerin viskozitelerinin diisiik olmasi ince kaplama filmlerinin hazirlanmasini
oldukea kolaylastirmaktadir.

Farkli fiziksel formlarda numuneleri tiretmeye olanak saglamaktadir [17, 24].

4.4. Sol-Jel Prosesinin Dezavantajlan

Bu kadar ¢ok avantajin yaninda, siiphesiz bu prosesin dezavantajlart da mevcuttur.

Ancak, bunlarin birgogu bertaraf edilebilmektedir. Bunlar;

Jellesme sirasinda ya da jellerin kurutulmas: sirasinda biiyilik bir biiziilmenin
meydana gelmesi,

Oksit aginda ¢ok fazla miktarda gozenegin bulunmasi, bunlarin kontrol
edilemedigi durumlarda problemlere sebep olabilmeleri,

Yiiksek verimle aerojel iiretilmek istendigi takdirde; yiiksek sicaklikta kurutma
yapilacagi icin maliyetin fazla olmasi ve yiiksek sicakliklarda ani patlamalar
veya alev almalarin goriilebilmesi,

Istenmeyen, fakat ortamda olusabilen hidroksil ve organik kalintilarin

ayrilmasinin zorlugudur [17, 24].
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4.5. Sol-Jel Yontemi Uygulamalari

Sol-jel prosesinin kuskusuz sayilamayacak kadar ¢ok uygulama alani mevcuttur.
Hava kirliligi kontroliinden, ayirma teknolojisinde ve mikro elektronikte kullanilan
monolitik saydam aliiminanin iiretimine, cam ve seramik yiizeylerin kaplanmasina
kadar pek ¢ok alanda basari ile uygulanmaktadir. Sol-jel uygulamalari ve iriinlerini

asagidaki gibi siralamak miimk{indiir.

Kaplamalar

Kimyasal koruma amacli, SiO, kaplamalar
Optik amagh; Ti0,, SiOz, S|02 —R203, Na,O- BzO3-SiOz kaplamalar

Tozlar

Tek boyutlu kiiresel sekilli diisiik sicakliklarda sinterlenebilen PoTiOs, ZnOy,

tozlarin iretimi.

Gozenekli camlar ve seramikler

Katalizor altliklarin

SiOz-A|203, SiOz-BzO3, SiOz-CaO ve SiOz-FGzOg gibi camlarin

Si0O,- Al,03-Ca0, Si0,-B,03-TiO,, Si0O,-Zr0O,-Nay0 gibi tiglii karigimlarin
SiO,- Al,O3-TiO,-Li,0 gibi ¢oklu karisimlarin sentezlenmesi

Fiberler

Optik fiber tiretimi
Al,O3- B,03- SiOs, fiber tiretimi



Sentetikler

ZrSi0Oq4, ThSiO4, NaBSi3;0g sentezi

Elektronik Seramikler

BaTiOs, SrZrO; sentezi

Monolitler

Diistik sicaklik ve yliksek saflikta silikalarin sentezi

Oyuk kiireler

Niikleer yakitlar i¢in 6zel uygulamalarda sol-jel yontemi kullanilmaktadir [25].

21
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5. LITERATUR ARASTIRMASI

Yapilan literatiir aragtirmasinda silika aerojel eldesinde farkli baslangi¢ maddeleri
(piring kabugu kiilii, sodyum silikat, TEOS, TMOS vb.) farkli kurutma sartlar1 ve
sicakliklari, farkli asit ve baz katalizorleri kullanilmis ve her bir ¢alismadan elde
edilen aerojellerin yiizey alanlar1 ve gozenek dagilimlar farklilik gostermistir. Bazi
caligmalarda ise hidrofobik yapida malzeme eldesi i¢in modifikasyon yapilmistir. Bu
boliimde anlatim siras1 daha ¢ok baslangic maddelerine gore diizenlenmis ve her bir

calismanin ¢aligma sartlari ile bulgular1 6zetlenmistir.

Gurav ve arkadaslar1 TEOS kullanarak cevresel kurutmayla hidrofobik ve diisiik
yogunluklu silika aerojel sentezlemislerdir. ilk olarak TEOS, metanol ile seyreltilerek
1,4 ml oksalik asit eklenip 1 saat karistirilmis ve su ile kismi hidroliz
gerceklestirilmistir. 12 saat sonra 0,4 ml NH,OH eklenmis ve kondenzasyon igin 5
dakika karistirilarak alkojel olusturulmustur. Alkojel, 1 saat 50 °C de yaslandirilmig
ve 50 °C’de 24 saat hekzan ile ¢oziicii degisimi gerceklestirilmistir. Alkojelin ylizey
modifikasyonu 24 saat 50 °C’de hekzametildisilan (HMDS) ile gerceklestirilmistir.
Cevresel basingta yapilan ¢alismalar sonucunda karigtirma zamaninin etkisi, asit
katalizoriiniin konsantrasyonu, baz katalizoriiniin konsantrasyonu gibi parametreler
incelenmigtir. Karigtirma zamanmin jellesmeye ve yigin yogunluga etkisine
bakilmistir. Karistirma zamani 15-90 dakika arasinda degistirilmistir. 15 dakika
yapilan karistirmada daha az gozenekli ve daha kii¢lik partikiil boyutlu silika aerojel
elde edilmistir. 90 dakikalik karigtirmada yogun silika ag yapist goriilmiis fakat
yogunluk yliksek bulunmustur. 60 dakikalik karistirmada ise daha iyi gozenekli ve
partikiil boyutlu, diisiik yogunluklu aerojel iiretilmistir. Bu sebeple karistirma zamani
60 dakikada sabitlenmistir. Asit katalizorliniin (oksalik asit) konsantrasyonu arttik¢a
jellesme stiresi 3 giinden 1 dakikaya kadar diismiistiir. Oksalik asit konsantrasyonu
arttiginda sol daha asidik hale gelmis ve kiiciik partikiil ve gézenek boyutuyla birlikte
kurutma sirasindaki jel biiziilmeleri artmistir. Ayrica jellesmenin hizli olmasindan
dolayi kiigiik yigilmalarla zayif zincirlerin olusmasi gdzlenmistir. Bunlarin sonucunda
asit katalizoriiniin konsantrasyonu 0,001 M’da sabitlenmistir. Baz katalizoriiniin

(NH4OH) molaritesi arttikca kondensasyon reaksiyonlarinin siiresi kisalmis fakat
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daha kiigiik partikiil boyut, daha fazla biiziilmeler ve daha yiiksek yogunluk elde

edilmistir. Baz katalizoriiniin optimum derisim degeri olarak da 1 M segilmistir [26].

Gurav ve arkadaglariin yaptig1 bu ¢alismada aerojeller tek adimli ve iki adimli sol jel
prosesi kullamilarak ¢evresel basingta kurutma ile iiretilmistir. Once TEOS ve metanol
(MeOH) oda sicakliginda karigtirilmistir. Tek adimli aerojel olusumunda karisima
NH;F  eklenmistir. NH4F konsantrasyonu 0,0005’ten 2 M’a getirilmis,
TEOS:MeOH:HMDS molar oranlar1 sirasiyla 1:16,5:0,41 seklinde belirlenmistir.
NHsF eklendiginde tek adimli sol jel prosesinde es zamanli olarak hidroliz ve
kondensasyon reaksiyonlar1 meydana gelmistir. iki adiml1 aerojel olusumunda oksalik
asit eklendikten 12 saat sonra sol olusumu i¢in NH4F ya da NH4F + NH,OH karigimi
eklenmis ve sol 1 saat karistirllmistir. Bu adimlardan sonra ag olusumu gézlenmistir.
Bu islemlerin ardindan malzemeye 1 saat 50 °C’de yaslandirma islemi yapilmis ve 50
%C’de 24 saat hekzan iginde jel yikanmistir. Yiizey modifikasyonu i¢in HMDS
kullanilmistir. Olusan hidrofilik ve hidrofobik jeller 50 %C’de 24 saat hekzan ile
yikanmistir. 50, 150 ve 200 %C’de 1 saat cevresel kurutma yapildiktan sonra
hidrofobik silika aerojeller iretilmistir. Ardindan aerojellerin Fourier Transform
Infrared Spektrumlari (FTIR) ve Transmission electron microscopy (TEM) analizleri
gergeklestirilmistir. TEOS/MeOH:Oksalik asit:NH4;F:NH,OH:HMDS molar oranlari
strastyla 1:16,5:0,81:0,62:0,63:0,41 olan NH4F + NH4OH karisiminin oxalic asitle
birlestirilmesiyle iiretilen silika aerojellerde diisiik yogunluk (0,065 g/cm?®), seffaflik
(% 95) ve hidrofobiklik (153 °C) gibi en iyi sonuglarin elde edildigi gdzlemlenmistir
[27].

Tamon ve arkadaslari TEOS’un sol-jel polimerizasyonuyla silika aerojel
sentezlemiglerdir. Sentezde, HCIl hidroliz katalizérii, NHjz ise kondenzasyon
katalizorii olarak kullanilmistir. Hidroliz zamaninin alkojel iizerine etkileri, kurutma
sartlarinin ve sol-jel sartlarmin silika aerojel ozelliklerine etkileri incelenmistir.
Yapilan c¢alismalar sonucunda jellesme zamaninin, HCI/TEOS oranlari ve hidroliz
siiresi artikca azaldigi goriilmiistiir. Hidroliz hiz1 giiclii asidik sartlarda daha iyi
gerceklesmistir. Hidrolizden sonra NHj; eklendiginde, jellesme daha hizli meydana

gelmistir. Ekstraksiyon sicakligi, ekstraksiyon siiresi gibi kurutma sartlarinin
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degisiminin gozenek Ozelliklerini etkilemedigi goriilmiistiir. HCl miktar1 ve hidroliz
stiresi gibi sol- jel polimerizasyon sartlarinin degismesi, gozenek Ozelliklerini
etkilesmistir. Hidroliz siiresi arttikca ylizey alaninin, yogunlugun ve gozenek

hacminin arttig1 belirlenmistir [28].

Hilonga ve arkadaglari, ¢evresel kurutmayla diisik yogunluklu TEOS’tan farkli
coziiciiler kullanarak silika aerojel sentezlemislerdir. Silika jeller iki asamada
hazirlanmistir. Ik asamada TEOS cesitli ¢oziiciilerle (metanol, etanol, biitanol veya
isopropanol) seyreltilmistir. Ardindan karisima oksalik asit eklenerek 30 dakika sabit
Karistirma hizinda karistirilmustir. Ikinci asamada, 24 saat sonra baz katalizorii
(NH;,OH) asitlestirilerek silika sole damla damla eklenmistir. TEOS:alkol:H,0O
(asidik):H,0O (bazik) molar oranlar1 sirasiyla 1:6,9:3,5:2,2 seklindedir. Oksalik asit ve
NH4OH konsantrasyonlar1 sirasiyla 0,01 ve 0,1°de sabit tutulmustur. 4 farkli solventle
(metanol, etanol, 1-biitanol ve isopropanol) 4 alkojel Ornegi hazirlanmistir.
Hazirlanan alkosoller, 50 ml’lik sikistirilmis hava icine dokiilerek jellesme i¢in oda
sicakliginda bekletilmistir. Sollerin jellesmesinden sonra az miktar alkol eklenmistir.
Kurutma sirasindaki biiziilmeleri en aza indirmek i¢in g¢evresel kurutmadan 6nce
alkol/trimetilklorosilan (TMCS)/perflorohekzan ¢ozeltisi ile ylizey modifikasyonu
yaptlmistir.  Yiizey modifikasyonundan sonra alkojeller perflorahekzan ile
yikanmistir. 50 C’de 12 saat kurutulmus, ardindan kuruma esnasinda olusacak fireyi
azaltmak i¢in 80 °C’de 2 saat daha kurutulmustur. Son olarak sivi gozeneklerin
tamamen buharlasmasi igin 200 °C’de 1 saat daha kurutma yapilmistir. Yapilan
caligmalar sonucunda 4 farkli solvent kullanilmasiyla yiizey alanlar1 900-1200 m?/g,
yogunluklar1 0,04-0,06, gozenek caplari 9-14 nm aralifinda degisim gostermistir.
Izopropanol kullanilarak sentezlenen aerojellerin yiizey alanlarinin ve gdzenek
caplarmin diger coziciilerle elde edilen aerojellerinkinden daha yiiksek,
yogunluklarinin daha diisiik oldugu gozlemlenmistir. Dort farkli ¢oziiciiyle
sentezlenen aerojellerin gbézenek c¢ap dagilimina bakildiginda hepsinin mezo
gozenekli yapida oldugu goriilmistiir. FTIR analizinde ise Si-O-Si pikleri 1060 cm’
Lde, Si-CH; pikleri 850-1260 cm™de elde edilmistir. Si-CHj pikleri de biitiin
aerojellerde ylizey modifikasyonun gergeklestigini gostermistir. En iyi ylizey

modifikasyonu da izopropanolde ger¢eklesmistir [29].
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Liu ve arkadaslar1 yapmis oldugu bu calismada siiperhidrofobik sartlarda sol jel
prosesini  kullanarak silika aerojel hazirlamiglardir. Molar oranlar1 sirasiyla
1:6:8:1.0%10%:1.1*10” olan TEOS, etanol, H,0, HCI ve NH,OH kullanarak, silika
alkojel sentezlemislerdir. Hazirlanan alkojeller % 30’luk H,O/EtOH ¢ozeltisi ile 60
OC’de 24 saat % 70’lik TEOS/EtOH c¢ozeltisi kullanarak 70 °C’de 16 saat
yasglandirilmislardir. Yaslandirilan alkojeller izopropil alkol (IPA)/TMCS/n-hexane
¢Ozeltisinde 60 %C’de 36 saat bekletilmistir. Molar oranlar1 sirasiyla
TMCS/H,0/IPA=0,4:1:0,4 ve n-hexane/TMCS=10 seklindedir. Modifikasyon
yapilmis jeller son olarak 60 °C’de 24 saat kurutulmustur. Hazirlanan silika
aerojellere yapilan analizler sonucunda yogunlugunun 0,2 g/cm® gibi oldukea diisiik,
minimum hacim diismesinin % 6 ve kontak agisinin da 178° oldugu belirlenmistir

[30].

Einarsrud ve arkadaglarinin yapmis oldugu bu calismada alkojel hazirlarken molar
oranlart sirasiyla 1:3.5:3.9:7.8*107*:5,7%10° olan TEOS, H,O, etanol, HCI ve
NH4OH kullanmiglardir. TEOS; H,0, etanol, HCI ¢ozeltileriyle 60 °C°de 90 dakika
hidroliz edilmistir. Cozelti 8,6 mm captaki bir tiipte NH,OH ve su ile karistirilmistir.
Tiip 40 °C’de 1 saat boyunca jellesmeye birakilmistir. TEOS/etanol jel cubuklart ilk
olarak hacmen % 20’lik Su/Etanol ile 60°C’de 24 saat, ardindan % 70’lik
TEOS/etanol ¢ozeltisi ile 70 °C’de 6 saatten 72 saate kadar yaslandirilmistir.
Yaslandirma sirasinda, 1slak jeller agirlik kazanmistir ve yogunluklart artmistir.
TEOS ile yaslandirma yapildiktan sonra jeller etanol ile yikanmis ve kiitlece
maksimum % 0,01 su igeren n-heptan ile 50 °C’de 24 saat icinde 4 defa yikanmustir.
Ardindan her biri ¢evresel sartlarda 70, 90, 120 ve 180 OC sicakliklarda 24 saat
kurutulmustur. Jeller daha az ¢atlamaya neden olmak i¢in n-heptan ile kurutulmustur.
Yapilan analizler sonucunda % 70 TEOS iceren aerojellerde yaslandirma siireleri
arttikca yogunluklarinin artip, caplar1 ve yiizey alanlarmin azaldigi ayrica kurutma

sicakligr arttikca yogunluklarinin arttigr gézlemlenmistir [31].

Li ve arkadaslar1 yapmis oldugu bu ¢alismada TEOS ve TMCS kullanarak, ortam
basincinda hidrofobik silika aerojel hazirlamiglardir. TEOS ve TMCS baslangig

malzemeleri olarak kullanilmistir. Sadece TEOS ile hazirlanan ile TEOS ve
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TMCS’nin birlikte kullanilarak hazirlandig1 aerojeller karsilastirildiginda, TEOS ve
TMCS’nin birlikte FTIR ve termogravimetrik analizleri (TGA) sonucu silikanin
yiizeyindeki hidrofobik grup, basarili bir sekilde olusmustur. Birden fazla kimyasal
modifikasyonun tersine, tek basamakla sentez i¢in prosediir basitlestirilmis ve islem

stiresi 2 haftadan 2 giine kadar azaltilmistir [32].

Sarawade ve arkadaglar1 yapmis olduklar1 bu ¢alismada sol jel prosesiyle atmosferik
sartlar altinda kurutma yaparak TEOS’tan yiiksek spesifik yiizey alanina ve yiiksek
gbzenek hacmine sahip silika aerojel sentezlemislerdir. Asit katalizorii olarak oksalik
asit, yiizey modifikasyonunda TMCS ve ¢ozici degisiminde n-hekzan
kullanmiglardir. Baz katalizoriiniin ekleme siiresinin degismesinin sentezlenen silika
aerojelin Ozelliklerine olan etkisi incelenmistir. Baz katalizoriiniin ekleme stiresi
arttikca yiizey alan1 819’dan 1108 m?/g’a, gozenek ¢apt 12°den 17 nm’ye ve gdzenek
hacmi 2,65’ten 4,7 cm®g’a yiikselmis, yogunluk ise 0,11°den 0,06 g/cm®e
diismiistiir. TG analizi sonucunda; aerojellerin 320 0C’ye kadar hidrofobik, 320
%C’nin iizerinde ise Si-CHs gruplar1 aerojelden uzaklastigi i¢in hidrofilik 6zellik
gosterdigi gozlemlenmistir. Ayrica FTIR analizi sonucunda; 850 ve 2965 cm™’de

goriilen Si-CHjs pikleri ylizey modifikasyonun gerceklestigini gostermistir [33].

Tadjarodi ve arkadaslari yapmis oldugu bu ¢aligmada sol jel metodunu kullanarak,
cevresel basingta kurutma ile silika aerojel sentezlemislerdir. Ilk olarak piring kabugu
600 °C’de yakilarak kiil haline getirilmis ve elde edilen piring kabugu kiiliine 1 M
NaOH cozeltisi eklenmistir. Ardindan karistm kaynama noktasinda 1,5 saat
karistirilmis ve filtre edilmistir. Filtre edilen sivi pH=7 olana kadar 1 M H,SO, ile
titre edilmis ve ¢ozeltiye TEOS eklenerek jellesme gozlemlenmistir. Hazirlanan jel
oda sicakliginda 24 saat yaslandirilmis ve yaslandirilan jel deiyonize su ile 3 kez
yikanmistir. Ardindan jele etanol ile ¢oziicii degisimi yapilarak elde edilen silika
aerojeller 40 °C’de 10 saat kurutulmustur. Sentezlenen silika aerojellere FTIR, BET,
SEM gibi Kkarakterizasyon c¢alismalar1 yapilmistir. Bu ¢alismalar sonucunda,
sentezlenen silika aerojelin gézenek hacmi 0,78 cm3/g, ortalama gbzenek boyutu 9,8
nm, yigin yogunlugu 0,32 g/cm® ve spesifik yiizey alani 315 m?g olarak elde
edilmistir [34].
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Yal¢in ve arkadaslarinin yaptigi bu ¢alismada oncelikle piring kabugu kiilii su ile
yikanmus, ardindan 110 °C’de 24 saat kurutulmustur. Yikanan ve kurutulan piring
kabuklarina farkli kimyasal islemler uygulanmistir. 50 g piring kabugu kiilii hacmen
% 3’lik HCI ve % 10’luk H,SO, ile 2 saat boyunca kaynatilmistir. Bazik % 3’liik
NaOH ¢ozeltisi kullanilarak, 50 g numune/1 g piring kabugu kiilii ile oda sicakliginda
24 saat ¢Ozdiiriilmiistir. Ardindan saf su ile yikanarak 110 °C’deki firinda
kurutulmustur. Temizlenen piring kabugu kiiliiniin yakma sicakligi olarak 600 °C
secilip 4 farkli metot uygulanmstir. Birincisi; piring kabugu porselen bir kap i¢inde 4
saat hava akimi ile yakilmistir. Ikincisi; 70 mm ¢apinda ve 160 mm uzunlugunda
paslanmaz gelikten yapilmis siirekli akish bir reaktdrden 1.5 It/dk hizli Ar gazi1 3 saat
ve 1 It/dk izl O, gaz1 3 saat boyunca gonderilerek yakilmistir. Ugiinciisii; benzer
reaktore 3 1t/dk hizli hava akimi gonderilerek yakilmistir. Dordiinciisii ise; 1 1t/dk
hizli1 oksijen 2 saat boyunca gonderilerek yakilmistir. Ardindan silika saf su ile
nemlendirilerek, 4 damla H,SO4 ve 10 ml Hidrojn Floriir (HF) eklenmistir. 1200
°C’de yakilmustir. X-ray diffractometry (XRD), Taramali elektron mikroskobu
(SEM), TEM ve BET analizleri yapilmstir.

Piring kabugu yakildigi zaman % 78 kiitle kaybindan sonra 500 °C’de agirhig:
sabitlenmistir. Yakildiktan sonra % 22’si silika ve metalik safsizliklar, % 78’inin de
su ve CO; oldugu gozlenmistir. Yogunluk dl¢timleri ve silika icerigi 500, 600, 700 ve
800 °C’de 4 saat igin Slgiilmiistiir. 200-400 °C aras1 agirlik kaybmin % 80’e ¢iktigi,
400 °C’den sonra sabit kaldig, sicaklik arttikga yogunlugun ve SiO; yiizdesinin artti31
goriilmiistiir. Islenmemis piring kabugunun silika icerigi % 25,81, 800 °C’de ise %
92,9 olarak belirlenmistir. 4 saat statik havada % 91,50 SiO,, 3 saat hava akisinda
85,06, 3 saat argon 1 saat oksijen akisinda 91,64 ve 2 saat oksijen akisinda en yiiksek
SiO, yiizdesi olan 98,32 degeri elde edilmistir. Farkli uygulamalar kullanilarak
numuneler hazirlanmis, hazirlanan numunelerin silika igerikleri incelenmistir. En iyi
silika ylizdesini yakmadan oOnce ve yakmadan sonra % 3’likk HCI ile yikama
vermigstir. Silika yilizdesi bu numunede % 99,66 olarak ol¢iilmiistiir. En diistik silika
yiizdesini ise % 39,80 ile NaOH vermistir. Hacmen % 3’liik HCI kullanildiginda en
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yikksek BET spesifik yiizey alan1 321 m?/g, toplam gozenek hacmi 4,7297 cm?/g,
ortalama gozenek hacmi 0,0045 pm olarak belirlenmistir [35].

J.P. Nayak ve arkadaslar1 yaptiklar1 ¢calismada hammadde olarak piring kabugu kiilii
kullanarak ¢evre basincinda kurutma prosesiyle silika aerojel hazirlamiglardir.
Temizlenmis celtik kabugu 700 °C’de 6 saat boyunca yakilarak kiil haline
getirilmistir. 5 gr kiil 50 ml 1M NaOH ¢ozeltisi ile karistirtlmistir. Karisim 1 saat
boyunca geri doniisiimlii olarak kaynatilmistir. Kiiliin biiylik bir kismi NaOH
¢oOzeltisi iginde ¢Oziinmiistiir. Cozelti, icerisinde bulunan ¢oziinmemis maddeleri
ayirmak igin filtre edilmistir. Sodyum silikat ¢ozeltisi 1 M HNOg3 ile pH=6 oluncaya
kadar notralize edilmistir. Hazirlanan jel oda sicakliginda kapali ortamda 24 saat
yaslandirilmistir. Yaglandirilmis jelde NaNOg3’ii uzaklagtirmak icin deiyonize su ile
yikanmistir. Kalan Na miktart EDS ile analiz edilmistir. Kuru jelin Na igerigi % 0,02
olarak bulunmustur. Ardindan, silika jel hacimce % 20’lik H,O/etanol ¢ozeltisi ile
24 saat boyunca 50 °C’de 1slatilmistir. Aym sartlar altinda etanol ile yaslandirilmstir.
Elde edilen jel hacimce % 70’lik TEOS/Etanol ¢ozeltisinde 70 °C’de 24 saat
yaslandirilmistir.  Jel n-heptan ile TEOS/Etanol ¢ozeltisi tamamen ayrilana kadar
defalarca yikanmistir.  Daha sonra 4 defa n-heptan ile 50 °C’de 24 saat
yaslandirilmistir.  Sonunda, jeller n-heptan icerisinde 24 saat oda sicakliginda
yaslandirilmistir ve hava ile kurutulmustur. Jel 24 saatlik periyodlar ile kapali bir
kapta 50, 90, 120 ve 150 °C’de kurutulmustur. Elde edilen jelin y1gin yogunlugu ve
gizli gozenekliligi kerosen kullanilarak Archimed prensibi ile belirlenmistir.
Yogunlugu 0,67 g/crn3 ve gozenekliligi ise % 80 olarak bulunmustur. Aerojelin
spesifik yiizey alan1 BET ile 273 m%g ve toplam gdzenek hacmi 3,1 cm®/g olarak
bulunmustur. Ayrica BET 0Olgiimleri sonucunda 4. tip adsorpsiyon izotermi elde

edilmistir. Bu izoterm aerojelin mezopor yapida oldugunu gostermektedir [36].

U. Kalapathy ve arkadaslar1 pirin¢g kabugu kiiliinden saf silika iiretmislerdir. Bu
yontemde 10 g piring kabugu kiilii 60 ml suda ¢oziinmiistiir. pH’1 1, 3, 5, 7’ye
ayarlanarak 2 saat karistirtlmistir. Filtre edilmis ve 100 ml su kullanilarak
yikanmistir. 60 ml 1IN NaOH’da c¢oziindiiriilmiis ve bir saat karigtirilarak

kaynatilmis, filtre edilmistir. 100 ml kaynamis su ile yikanmus, filtre edilen ve
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yikanan kisimlar alinarak sogutmaya birakilmigtir. 1IN HCI ile pH 7°de titre edilmis
ve jeller 18 saat boyunca yaslandirilmaya baslatilmistir. 100 ml su eklenmis ve jeller
ezilmistir, 2500 rpm’de 15 dakika santrifiijj edilmis ve su kismi atilarak tekrar
yikanmustir. Daha sonra 80 °C’de kurutulmus ve xerojel olusturulmus, kurutmadan
sonra tekrar yikanip tekrar kurutuldugunda ise saf silika iretilmistir. Bu iglemler
sonucunda % 93 silika ve % 2,7 su igeren xerojel liretilmistir. Piring kabugu kiiliiniin
asit ¢ozeltilerinin mineral icerigi; pH 5’te iken sodyum, kalsiyum, magnezyum ve
manganez igerigi diisiik, pH 7’de potasyum ve demir igeriginin diisiik oldugu
gbozlenmigtir.  Ayrica c¢alisma sonunda  silikadaki demir ve mangan
konsantrasyonunun yiizey alani, gozeneklilik ve parcacik boyutu gibi faktorleri
etkiledigi goriilmiistiir. Piring kabugu kiiliinde karbon igerigi % 39’dur. Yiiksek
bazik sartlar pirin¢ kabugu kiiliinden silika ekstraksiyonunu etkiledigi belirlenmistir.
10 g piring kabugu kiiliinden olusan silikanin ekstraksiyonu 0,1 N, 0,25 N, 0,5 N ve
IN NaOH ile yapildiginda silika yiizdesi en fazla IN NaOH kullanildiginda oldugu
goriilmiistiir. Aynm1 zamanda nem ve silika yiizdesi en fazla asitle yikama

yapildiginda oldugu gézlemlenmistir [37].

Qi Tang ve Tao Wang yapmis oldugu c¢alismada piring kabugu kiiliinden silika
aerojel elde etmislerdir. Pirin¢ kabugu 600 OC’de 4 saat yakilarak kiil elde edilmistir.
Kiilden 1,5 g alinarak 50 ml 1 M NaOH ile karistirilmistir. Karistim kaynama
noktasinda 1,5 saat karistirilmigtir. Daha sonra karisim ¢oziinmemis atiklardan
arindirilmak i¢in siizilmistiir. Elde edilen sivi 1 M H,SOy, ile pH=7 oluncaya kadar
notralize edilmistir ve jellesme meydana gelmistir. Jel oda sicakliginda 24 saatten
fazla yaslandirmaya birakilmistir. Jeldeki sodyum siilfatlar1 uzaklastirmak icin de
deiyonize su ile yitkanmustir. Silika jel i¢indeki su, susuz etanol ile yer degistirmis ve
silika jel kurumaya hazir hale getirilmistir. Kurutma islemi siiper kritik CO;
ekstraksiyonu ile gerceklesmistir. Elde edilen silika aerojelin BET ylizey alanina,
gozenek dagilimma, SEM ve TEM gorintilerine bakilmistir. BET analizleri
sonucunda spesifik yiizey alani 597,7 m2/g, toplam gbézenek hacmi 8,65 cm3/g,
gozenek caplari ise 10-60 nm arasinda bulunmustur. Ayrica TEOS ve piring kabugu
kiiliinden {iretilen silika aerojellerin karsilastirilmasi yapilmistir. Piring kabugu

kiiliinden iiretilen silika aerojelin yilizey alani, TEOS’tan iiretilen silika aerojelden
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daha kiiciik ¢ikmistir. Piring kabugu kiiliinden elde edilen aerojeller beyaz renkte,

TEOS’ tan elde edilenler ise saydam bir renkte oldugu gozlemlenmistir [14].

Lee ve arkadaglari yapmis olduu bu calismada, sol-jel prosesiyle 40 °C’de
atmosferik basincta silika aerojel iiretmislerdir. Oncelikle piring kabugu 600 °C’de
yakilarak kiil haline getirilmistir. Ardindan piring kabugu kiilii sodyum hidroksit
cozeltisiyle ekstrakte edilerek sodyum silikat ¢ozeltisi elde edilmis ve bu ¢ozelti
kaynama noktasinda 1,5 saat karistirilmistir. Karisim filtre kagidi ile siiziilmiis ve
stiziilen s1vi 1 M H,SQOy, ile pH=7 olana kadar titre edilmistir. Ardindan TEOS ilave
edilmis ve jellesme gozlemlenmistir. Jel oda sicakliginda 24 saat yaslandirilmistir.
Yaslandirma isleminin ardindan jel deiyonize su ile yikanmig ve jele etanol eklenerek
¢oziicli degisimi yapilmistir. Hazirlanan silika jel oda sartlarinda 10 saat kurutularak
silika aerojel elde edilmistir. Elde edilen silika aerojel birtakim analizlere tabii
tutulmustur. Bu analizler sonucunda hazirlanan silika aerojelin y18in yogunlugu 0,33
glem®, gozenekliligi % 87, toplam gozenek hacmi 3,31 cmg/g, ortalama gbzenek cap1

26,5 nm ve spesifik yiizey alan1 500 m%/g olarak bulunmustur [38].

Gao ve arkadaslar1 yapmis oldugu bu ¢alismada Oil Shale Ash (OSA) kullanarak
silika aerojel sentezlemislerdir. Parametre olarak atmosferik basingta akigskan yatakli
sistemde yapilan kurutma islemiyle, normal firinda yapilan kurutma isleminin silika
aerojelin yapusi iizerindeki etkileri incelenmistir. {1k olarak OSA 550 °C’de yakilarak
kiil haline getirilmis ve safsizliklar1 gidermek amaciyla kiitlece % 30’luk H,SOy ile
yikama iglemi gerceklestirilmistir. Ardindan ¢ozelti 100 0Cde 2 saat karistirilmis ve
filtre edilmistir. Karistma % 30’luk NaOH ¢ozeltisi eklenerek sodyum silikat
¢ozeltisi elde edilmis ve bu ¢ozelti 1 M H,SOy ile pH=7 olana kadar titre edilmistir.
Hazirlanan jel 24 saat yaslandirilmis ve ardindan birka¢ kez deiyonize su ile
yikanmistir. Yikanan jellere n-hekzan ile ¢oziicli degisimi yapilmisg, ardindan % 5’lik
HMDS ile 50 °C’de 24 saat yiizey modifikasyonu islemi gergeklestirilmistir. Elde
ettikleri 1slak jel iki parcaya bdliiniip birinci kisim akigkan teknigiyle kurutulurken,
diger kism1 80, 120 ve 180 °C’lik firinlarda 2 saat siireyle kurutulmustur. Akiskan
teknigi, 1slak jelden 180 °C’deki havanin 2 mm/s hizda gegirilmesiyle

gerceklestirilmistir. Akigkan yatakta ve firinda yapilan kurutma sonucu elde edilen
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aerojellerin ozellikleri incelendiginde akigkan yatakta gergeklestirilen kurutma ile
elde edilen silika aerojellerin yiizey alanmnimn (789 m?/s) firinda yapilan kurutma ile
elde edilen silika aerojelin yiizey alanindan (718 mz/s) yiikksek, yogunlugunun ve

gbzenek ¢apinin ise daha diisiik oldugu gézlenmistir [39].

Gurav ve arkadaslar1 yapmis olduklar1 bu ¢alismada sodyum silikat kullanarak sol jel
prosesiyle atmosferik sartlar altinda silika aerojel sentezlemislerdir. Ilk olarak
sodyum silikat saf su ile karistirilmis, tizerine 2,5 ml 2 N tartarik asit eklenmistir.
Elde edilen hidrojel 50 °C’de 1 saat yaslandirilmis ve ardindan yarim saat boyunca
jelden su buhari gegirilerek sodyum tuzlarinin uzaklagsmasi saglanmigtir. Sonraki
adim olarak 50 °C’de 24 saat metanol ile ¢Oziicli degisimi yapilmistir. Elde edilen
alkojellere MeOH:TMCS:Hekzan=1:1:1 hacimsel oranlarinda karistirilan ¢6zelti
ilave edilip, 50 °C’de 24 saat bekletilerek yiizey modifikasyonu gergeklestirilmistir.
Silikalasmus jel 24 saat oda sicakliginda bekletildikten sonra 1’er saat 50 °C ve 200
°C’de kurutulmustur. Boylece hidrofobik yapida silika aerojel elde edilmistir. Diger
parametreler sabit tutulup su buhar1 gecirme periyodu 0,5 saat ile 2 saat aralifinda
arttikca; aerojelin  yogunlugunun 0,066’dan 0,136 g/cm®e yiikseldigi fakat
gozenekliligin % 97°den % 90’a diistiigli gbzlemlenmistir. Yaslandirma siirelerinin
jel tizerindeki etkisini incelemek i¢in yaslandirma 50 %C’de 1 saatten 4 saate kadar
degisen periyotlarda yapilmistir. Yapilan analizler sonucunda yaglandirma siiresi
arttikca aerojellerin y1gin yogunlugunun 0,066’dan 0,088 g/cms’e yiikseldigi fakat

gozenekliligin azaldigi goriilmiistiir [40].

Kim ve arkadaslari, ¢evresel kurutmayla sodyum silikattan nanogdzenekli silika
acrojel sentezlemislerdir. % 8’lik sodyum silika ¢ozeltisine pH~2,7 olana kadar
silisik asit eklenmistir. Olusan sole % 0, 3, 4, 5’lik gliserol ve pH=4 olana kadar da
baz katalizorii (NH4,OH) ilave edilmistir. Cozelti jellesme i¢in 1 saat 50 °C’de firinda
bekletilmistir. Islanan jel, % 70°lik EtOH/ H,O ¢ozeltisiyle yikanmustir. Jel, % 10, 20
ve 30’luk TEOS/EtOH cézeltisiyle 70 °C de 20 saat yaslandirma yapilmustir. Coziicii
degisiminde n-hekzan kullanilmistir. Ardindan yiizey modifikasyonu yapilmistir.
Elde edilen silika aerojele 75 9C’de kurutma islemi uygulanmistir. Yapilan ¢aligmalar

sonucunda aerojelin y1gin yogunlugu ve gozeneklilik analizleri yapilmistir. Gliserol
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eklenmeyen aerojelin yogunlugu 0,104 g/em® ve gdzenekliligi % 96,1 olarak
bulunmustur. Gliserol eklenerek elde edilen aerojellerin yogunluklar1 gliserolsiiz
aerojellerin yogunluguna benzer ¢ikmistir. Diger taraftan EtOH/TEOS ¢o6zeltisiyle
yapilan yaglandirmada yogunluk artmis, gozeneklilik azalmistir. Yogunluk
cozeltideki TEOS orani arttikga yiikselmistir. FTIR analizinde % 0, 3, 4, 5’lik
gliserol eklenerek sentezlenen aerojellerin 6lgiimleri yapilmistir. 1100-1220 cm™de
goriilen giiclii pikler ve 800 cm™de goriilen zayif pikler Si-O-Si asimetrik ve
simetrik baglarindan kaynaklanmistir. Bu da tipik silika aerojel ag yapisim
gostermektedir. BET yiizey alan1 analizinde sole farkli oranlarda gliserol
eklenmesiyle ve yaslandirma sirasinda farkli yiizdelerde TEOS/ EtOH ¢ozeltisinin
kullanilmast karsilagtirilmistir. Bunun sonucunda yaslandirma sirasinda TEOS/
EtOH ¢ozeltisinin kullanilmasi yiizey alaninda azalmalara neden olmustur. Sole
eklenen gliserol de daha yiiksek yiizey alani elde edilmistir. Bu da sole gliserol

eklenerek aerojel sentezlenebilecegini gostermistir [41].

B. C. Dunn ve arkadaslarinin yaptiklar1 calismada kobalt (Co) katalizor destegi,
bilinen silika aerojel hazirlama yontemlerinin modifikasyonu yapilarak sol-jel
metodu ile hazirlanmistir. TMOS ve metanol homojen bir karisim olana kadar
kanistirllmistir. Metan, su ve NH4OH ¢ozeltisi TMOS ve metanol karisimi iizerine
eklenmigtir.  Elde edilen karisim homojen oluncaya kadar karigtirtlmigtir. Sol
silindirik, propilen kalip ve kapali bir ‘seal view’ filmi icerisinde sekillendirilmistir.
Her bir kalip 10 ml sol icermektedir. Jellesme yaklasik olarak 5 dakika sonra
baslamistir. Olusan jeller i¢inde bulunduklar1 kalipta 14 giin ortam sartlarinda
yaslandirilmistir. Yar1 kat1 haldeki jel kaliptan ¢ikartilmistir ve 50 ml etanol ile jel
yapisinda bulunan metanol ve su yer degistirmistir. Yer degistirme islemi her 4 saatte
bir gergeklestirilmistir. Toplamda 4 defa yer degistirme yapilmistir. Fisher ¢ozeltisi
ile etanol yer degisimi sirasinda jele Co yiiklemesi yapilmistir. Co(NOg):
konsantrasyonu, Co konsantrasyonu olarak hesaplanmistir. ~ Aerojel katalizorii
icerisinde agirlikca % 2, 6 veya 10 Co icermektedir. Aerojel yapisi etanoliin
stiperkritik sartlarda kurutulmasindan sonra olusmustur. Co igeren jel yeteri kadar
Co(NOs), ¢ozeltisi ile birlikte otoklava koyulmustur. Katalizér testi laboratuar

6l¢ekli dolgulu kolon reaktérde degerlendirilmistir. Reaktdr 240 mg katalizor ile
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yiikklenmistir. Silindirik reaktor 1sitma telleri ile sarilmistir ve sicaklik kontrolii igin
katalizor yatagina sicaklik sensorii koyulmustur. Reaktant gazlari H, ve CO reaktor
icine gonderilmistir. Boylece 3 farkli kiitlesel akis kontrolii yapilmistir. H»:CO orani
2:1°dir ve gazin uzay hiz1 yaklasik 500 h™''tir. CO, Fe(CO)s ve diger safsizliklardan
arinmak i¢in PbO,/Al,O3 igeren bir tiip ile gegmektedir. Reaktoriin i¢ basinct 100 Psi

olmalidir.

Yapilan ¢alismalarin sonucunda % 2, 6 ve 10’luk Co igeren katalizér destekli silika
aerojel yapilariin TEM goriintiileri ¢ekilmistir. Fotograflarda goriilen koyu noktalar
diisiik Co yiiklemesinde goriilen Co’lardir. Diisiik optik yogunluklu madde ise silika
aerojel destegidir. Co pargaciklari silika yapisi igerisinde iyi bir dagilim yapmistir ve
homojen bir yapidadir. Co pargaciklari aerojel yapisina girmeden 6nce boyle bir yapi
gostermemektedir. Bu homojen yapi beklenmeyen bir durumdur. Elde edilen
sekillere gore % 2’lik Co yiiklemesinde Co’in pargacik boyutu 50 nm civarinda, %
6’lik Co yiiklemesinde ise 70 nm civarindadir. TEM fotograflarinda ag yapisinda
silika pargaciklarinin yogunlugunu gérmek yeterli olmamistir. Ancak diger dlgiimler
ile silika alaninin 5 ve 10 nm arasinda oldugu anlasilmaktadir. Co pargaciklari aerojel
yapisinin mezo gozeneklerinden daha genis oldugu goriilmiistiir. Bu yilizden Co
yiiksek sicaklikta sinterlesmede kullanilmamalidir. % 10 Co igeren silika aerojel
goriiniimii  digerlerinden daha farkli ¢ikmistir. Co farkli pargacik yapisinda
bulunmamustir. Ancak Co kristal igneler seklindedir. Igne yapisinin olusmasi
katalizoriin kalsinasyonundan ziyade, aerojel siiper kritik kurutma igin 300°C’ye
isit1ldigr zaman olusmustur. Kurutmadan sonra, kalsinasyon sicakliginda silika
aerojel yapisinda bulunan Co parcaciklart hareketsizdir. % 10’luk Co katalizériiniin
konsantrasyonu kurutma sirasinda kristal olusturabilecek kadar fazla olmalidir. Co
konsantrasyonunun kritik degeri, doygun ¢ozelti degerine benzer, % 6-10 arasinda
olmalidir. % 6-10’dan daha diisiik bir deger ise kiigiik, kiiresel pargaciklar olusur,
daha fazla ise genis igne yapisinda bir forma doniisiir. Yapilan incelemede en genis
yiizey alan1 ve gozenek hacmi % 6 Co katalizérli yliklendigi zaman elde edilmistir.
Bu degerler sirasiyla 798 m2/g ve 4,69 Cm3/g’d1r. Sonug olarak her ii¢ katalizor
yiiklemesinde de Fisher Tropsch sentezine kars1 katalitik aktivite gostermektedir. Co

miktar1 arttik¢a Co doniisiim hizi1 artmaktadir [42].
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Rao ve arkadaslari yapmis oldugu bu g¢alismada Metil trimetoksisilan (MTMS)
kullanarak stiper kritik sartlarda gergeklestirilen kurutmayla silika aerojel
sentezlemiglerdir. Tek asamali ve iki asamali sol jel yontemiyle elde edilen
aerojellerin Ozellikleri incelenmistir. Tek asamali proses ile elde edilen aerojellerin
stirekli yapida olmayip daha az esnek oldugu ve yogunlasma reaksiyonlarimin hidroliz
tamamlanmadan Once olustugu goriilmustiir. Diger yandan iki asamali proseste asidik
kosullarda hidroliz tamamlanmis, 24 saat sonra baz katalizorii eklenerek yogunlagma
reaksiyonundan sonra siirekli yapida oldukca esnek aerojeller elde edilmistir.
Bunlarin disinda MeOH/MTMS mol oranmin arttirtlmasiyla jellesme siiresinin 2
saatten 16 saate ¢iktig1, biiziilme hacminin % 28’den % 7’ye ve yogunlugun 100
kg/m® ‘ten 40 kg/m3’e distiigii goriilmiistiir. Kullanilan bir diger parametre de
kullanilan baz katalizoriinlin derisiminin etkisidir. Yapilan analizler sonucunda
kullanilan baz konsantrasyonu 10 M’dan az oldugunda baz katalizorii yetersiz geldigi
icin yogunlagma reaksiyonunun tamamlanamadigi ve ¢okelmeler oldugundan jelin
elde edilemedigi gozlemlenmistir. Ancak baz konsantrsayonu 10 M’dan fazla
oldugunda hacim biiziilmesinin % 20’den % 30’a ve yogunlugun 45 kg/m3’den 63
kg/m®e ¢iktig1 belirlenmistir [43].

Giiler’in yapmis oldugu bu calismada baslangic malzemesi olarak silis kumu ve
feldspat kullanilarak sol-jel teknigi ile silika aerojel sentezlenmistir. Kullanilan
baslangic malzemeleri dogal malzemeler oldugu i¢in ilk 6nce HCI ile saflastirma
1slemi gergeklestirilmis daha sonra sodyum silikat ¢ozeltisi elde etmek i¢in NaOH ile
karigtirma iglemi yapilmistir. 10 g baslangic maddesi (silis kumu ve feldspat) 60 ml
saf su ile karistitlip pH degeri 1 oluncaya kadar 1 M HCI ilave edilmistir. Daha
sonra karigimlar 2 saat sabit karistirma hizinda karistirilip siyah bant silizge¢ kagidi
ile sliziilmistiir. Ardindan silizge¢ kagidinda kalan katilar 100 ml saf su ile
yikanmistir. Yikanan katilar 60 °Cde 1 giin kurumaya birakilmistir. Yikanmis ve
kurutulmus katilara 60 ml 1 M NaOH ilave edilmis ve karisimlar 150 °C sabit
karistirma hizinda 1 saat, 2 saat ve 3 saat karistirma siirelerinde karistirilarak sodyum
silikat ¢ozeltisi elde edilmistir. Olusturulan sodyum silikat ¢o6zeltileri oda
sicakliginda sogumaya birakilmis ve soguyan c¢ozeltilerin 1 M HCI ile pH

degerlerinin 7 olmasi saglanmistir. Olusan jeller 60 °C’de 2 giin etiivde



35

bekletilmistir. 2 giin sonunda etlivden ¢ikarilan numuneler yaslandirma iglemine tabii
tutulmuslardir. Yaslandirma islemi, aerojeldeki suyu uzaklastirmak tizere 3 giin
boyunca her giin 4’er ml etanol 30, 40, 50, 60 ve 80 °C sicakliklarda
gergeklestirilmistir. Yaslandirmadan sonra 60 °C’de 5 giin kurutma yapilmistir.
Sentezlenen silika aerojellere yapilan BET ve FTIR analizleri neticesinde 1, 2 ve 3
saat yapilan karistirmalar sonucunda silis kumu ve feldspat i¢in en iyi sonuglarin 2
saat karistirmayla elde edildigi gériilmiistiir. Yaslandirma sicakliklar1 degistirilerek
sentezlenen silika aerojellere de yapilan analizler neticesinde en iyi sonucun 60 °C’de
gerceklestirilen yasglandirma ile elde edildigi goriilmiistiir. Bu sicakliklarla yiizey
alaninin ve gdzenek capinin nasil degistigi incelenmis ve sicaklik artiginin yiizey
alanin1 olumsuz etkiledigi sonucuna varilmistir. Ortalama gozenek cap1 degerleri
mezo gozenek aralifinda elde edilmis, SEM goriintiilerinde de gdzenekli yap1 ¢ok
net sekilde goriilmiistiir. Bunlarin diginda silis kumu ve feldspatla ilgili yapilan diger
bir deneysel calisma ise yiizey modifikasyonu deneyidir. Bu g¢aligmada asit ile
yikama ve silika ekstraksiyonu basamaklar1 diger deneylerle ayni yapilmistir sadece
yaslandirma basamag farklidir. Yaslandirma isleminde jel ilk olarak etanol ile 50 °C’
de 24 saat yaslandirilmistir. Daha sonra jel hacimce % 70’lik TEOS/Etanol
¢ozeltisinde 70 °C’de 24 saat yaslandirilmistir. Jel n-heptan ile TEOS/Etanol ¢ozeltisi
tamamen ayrilana kadar defalarca yikanmustir. Ardindan 4 defa n-heptan ile 50 °C’de
24 saat yaslandirilmistir. Yaslandirmadan sonra 60 °C’de 5 giin kurutma yapilmstir.
Daha sonra aerojellerdeki sodyum tuzlarmi gidermek i¢in diger numunelere
uygulandigi gibi saf su ile yikanmis ve 60 °C° de 1 giin kurutulmustur. Elde edilen bu
silika aerojellere yapilan karakterizasyon caligmalar1 neticesinde modifikasyon
yapilmayan numunelere gore ylizey alanlarinin arttigi ve numunelerin kismen daha

hidrofobik yapiya sahip olduklari gériilmektedir [44].

Silika aerojellerin sik gozenekli yapiya sahip olmasi ve gecirgenliginin ¢ok diisiik
olmasindan dolay1 kolonlardaki ¢aligmalarda yiiksek basing diislisiine neden
olmaktadir. Son yillarda bu sorunu asmak i¢in arastirmacilar silindirik ve daha genis
gozenekleri sayesinde yiliksek monolitik silika {iretimi {izerine arastirmalara
yogunlagmislardir. Bu c¢aligmada monolitik silika iiretimi de yapildigindan bu

konudaki arastirmalara da yer verilmistir.
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Ishizuka ve arkadaslari yaptigi bu ¢alismada TMOS kullanarak monolitik yapida
silika aerojel sentezlemislerdir. Silika aerojel silika kaynagt TMOS kullanilarak
monolitik silika kolonu, hidroliz ve alkoksilanin polikondenzasyonu ile
hazirlanmistir. Bu calismada porojen madde olarak polietilen oksit (PEO) ve
katalizor olarak asetik asit kullanilmistir. Deneysel ¢aligmada oncelikle 10 ml 0,010
M asetik asit ve 1,06 g polietilen oksit ile hazirlanan ¢ozelti icerisine 4 ml TMOS
eklenerek, karisim 0 °C’de 45 dakika karistirilmistir. Karistm 100 um ¢apinda ve
33,5 cm uzunlukta olan kapiler tiipe dokiilerek 40 °C’de gece boyunca reaksiyon
vermesi i¢in bekletilmistir. Tiip 40 “C’de 3 saat siireyle 1 M NaOH ile isleme tabi
tutulmus ve su ile yikanan monolitik silika kolonu 120 °C’de 3 saat 0,01 M NH,OH
ile islem yapilarak etanolle tekrar yikama islemi gergeklestirilmistir. Son 1s1l islem
olarak 330 °C’de 24 saat bekletilmistir. Ardindan, toluen igerisindeki
oktadesildimetil-N,N-dietilaminsilan ile 50 °C’de 2 saat reaksiyona sokularak
monolit hazirlanmisgtir. 100 pm kapilerde hazirlanan monolitik silikanin SEM
goriintiilerinde kiiresel silika tanecikleri gozlenmektedir. Silika kapilerinin 1 M
NaOH ile muamelesi sonucunda silika iskeletinin duvarlara daha iyi ve etkin bir
sekilde baglandig1 gozlenmistir. Dokular arasindaki genis bosluklar tiipteki duvarlara
bagl silikanin ¢ekmesinin engellenemedigi her bir ug¢ hari¢ silikanin monolitik
yapisinda gozlenmemistir. Ayrica silindirik gézeneklerin iskelet boyutlarina orani 3—

5 arasinda oldugu gézlenmistir [45].

Allen ve arkadaslar1 yapmis olduklar1 bu ¢alismada kalin duvarli ve genis gozenekli
monolitik silika kolonu hazirlamayr amaglamiglardir. Bdylece hem gecirgenligi
arttirip basing diisiisiinii azaltmak hem de mukavemeti arttirmak istemislerdir. Boyle
bir monolitin hazirlanmasi icin ilk olarak istenilen uzunlukta ve 100 pum ¢apinda
silika kapileri, hidrotermal isleme tabi tutulmustur. Kapiler once deiyonize suya
batirilmis, ardindan her iki ucu yakilarak kapatilmistir. Daha sonra, 40 “C’de 60
dakika tutulacak olan 250 °C sicakliga 1 °C/dk. hizla c¢ikarilmis ve islem
tamamlandiktan sonra yakilan uglar kesilmistir. 0,1325 g PEG ve 0,010 M asetik
asitin 0 "C’de 45 dakika karistirilarak hazirlanan ¢ozelti i¢erisine 0,5 ml TMOS un
eklenmesiyle hazirlanan karigim kapilere ¢ekilmistir. Kapiler 40 °C’de reaksiyona

girmek lizere bekletilmis ve ardindan elde edilen kati monolitik silika, 0,010 M
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amonyum hidroksit ¢ozeltisine batirildiktan sonra 60 dakika 120 °C’de 1sitilmastir.
Bu islem ii¢c kez tekrarlanmistir. Daha sonra kapiler, saf etanol igerisine
daldirilmistir. Bu islemden sonra da kapiler iizerinden 60 dakikada 160 psi basingta
He gaz1 gegirilerek kurutma gergeklestirilmistir. Son islem, firinda 30 °C’den (2
dakika bekletildikten sonra) 180 “C’ye (60 dakika beklemek iizere) 2.5 *C/dk. hizla
isitilarak gergeklestirilmistir. Daha sonra yine ayni hizla isitilarak 21 saat beklemek
tizere sicaklik 330 °C’ye ¢ikarilmistir. Boylece duragan faz 0,3 ml
dimetiloktadesilklorosilan (DMODSC) ve 0,2 ml 2,6-lutidin igeren ¢ozeltiyle
doldurularak ve 1 saat 50 °C’de 1sitilarak silika iskeletiyle birlestirilmistir. Bu iglem
dort defa tekrarlanmig ve 27 cm uzunlugunda serbest bosluklari olan kolonlar,
orijinal kapilerden kesilerek cikartilmistir. Kolonlar suya daldirilmis ve polimid
kaplamas1 kaldirilana kadar dumanli siilfiirik asit icerisindeki kapiler kismin
yerlestirilmesiyle 7 cm’lik pencereler olusturulmustur. Ardindan asetonitril ve suya
daldirilarak monolitik silika olusturulmustur. Coziicii degisimi, pH’1 8 olan ve
mikrogdzenekleri mezogdzeneklere doniistiiren c¢ozeltilerle yapilabilmektedir.

Gozenek tutturma i¢in 0.010 M NH4OH kullanilmistir.

NH4OH’in monolitlerin kapiler elektrokromotogrofi o6zellikleri iizerine etkisini
incelemek i¢in bes ayn1 monolitik silika kolonu hazirlanmis ve 0,010 M NH,OH ile
0, 90, 180, 270 ve 360 dakika isleme tabi tutulmustur. Daha sonra bes monolitin
hepsi 2,6-Iutidin varliginda DMODCS ile 4 saat siireyle reaksiyona sokulmustur. Bu
caligmanin sonucunda NH4OH’in goézenek tutturma zamam {izerine etkisi
incelenmistir. NH,OH islem basamaginda suyla yer degistirdiginde ¢ok az bir
birikim gozlenmistir. Bu sirada heniiz gozenekler diizenli bir sekilde gelisimini
tamamlamadig1 i¢in monolitin yiizey alani oldukc¢a diisiik bulunmus ve amil benzen
faz oraninin 0,47°den 3,63’e ciktig1 goriilmiistiir. Ayrica 90 ve 270 dakika arasinda

kolonlarin faz oranlarindaki azalmanin minimum % 9 oldugu tespit edilmistir [46].

Motokawa ve arkadaslar1 yaptiklar: bu calismada, etki alani boyutu yaklasik 10 pm
ya da daha kiictik olan silika kolonlar1 gelistirmis ve 50 um ¢apindan daha genis ¢apa
sahip kilcalli monolitik silika hazirlamiglardir. Buradaki etki alan1i boyutundan,

iskelet boyutu ile gozeneklerin birlesimi ya da sol karisimi i¢inde faz ayrilmasindan
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sonra ag yapisinin birim biiylkligi anlagilmaktadir. TMOS ile hazirlanan
numunelerde polietilenglikol (PEG) miktar1 ve reaksiyon sicakligi etki alani
boyutunu etkilenmektedir. Daha genis i¢ ¢apli kilcallarla kolonlarin olusturulmasi
silika iskeletindeki ¢okmelerden dolay1 zor olmustur. Reaksiyon karigimindaki PEG
miktariin arttirilmasi, monolitik silikanin daha kiiciik etki alanina ait bir forma
girmesine neden olmustur. Ayni sonuglar TMOS ve MTMS karigimiyla hazirlanan
monolitlerde de goézlenmistir. Ayrica 100-200 um’lik kilcalli monolit

hazirlanmasinin da miimkiin oldugunu ortaya koymustur [47].
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6. DENEYSEL YONTEM

Bu calismada, farkli baslangi¢ maddeleri ve farkli parametreler kullanilarak sol-jel
yontemiyle silika aerojel sentezlenmistir. Yapilan ilk calismada baslangic maddesi
olarak silis kumu ve feldspat kullanilarak sodyum silikat ¢6zeltisi hazirlanmig ve sol-
jel teknigi ile hazirlanan sodyum silikat ¢ozeltisinden silika aerojel sentezlenmistir.
Sentezde farkli parametrelerin etkileri incelenmistir. Sentez sirasinda degistirilen
parametreler sunlardir: Sodyum silikat hazirlama asamasindan sonra jellesme
basamaginda farkli derisimlerdeki asit katalizorleri (HCI ve H2SO,) kullanimi, farkl
pH degerleri ve kurutma basamaginda farkli kurutma sicakliklaridir. Yapilan bir
diger calismada ise silika kaynagi olarak TEOS, HNO; asit katalizorii, PEG ve
mezogdzenekli yapr yoOnetimini saglayan iire kullanilarak ve iire kullanilmadan
monolitik silika aerojel sentezlenmistir. Ureli ve iiresiz monolitik silika aerojel
sentezinde HNOj3 katalizorlerinin farkli miktarlarda kullaniminin yiizey alani ve
gozenek capimna etkisi incelenmistir. Farkli parametreler uygulanarak sentezlenen
silika aerojellere ve monolitik silika aerojellere cesitli karakterizasyon ¢alismalari
yapilarak, uygulanan parametrelerin sentezlenen aerojellerin yiizey alanina ve

gozenek capina etkisi incelenmistir.

6.1. Kullanilan Baslangic Malzemeleri

Silika aerojel tiretiminde kullanilan malzemeler silis kumu, feldspat, deiyonize su,
hidroklorik asit, stlfiirik asit, nitrik asit, sodyum hidroksit, etanol, TEOS ve PEG’dir.

Kullanilan malzemelerin 6zellikleri asagida verilmistir:

Silis kumu: Diizce Cam San. ve Tic. A. S.’den temin edilen ve Cizelge 6.1.’de
belirtilen 6zelliklerde silis kumu kullanilmigtir. Silis kumunun FTIR analizi yapilmis

olup Sekil 6.1.’de gosterilmektedir.

Feldspat: Diizce Cam San. ve Tic. A. S.’den temin edilen ve Cizelge 6.1.’de
belirtilen 6zelliklerde feldspat kullanilmigtir. Feldspatin FTIR analizi yapilmis olup
Sekil 6.2.”de gosterilmektedir.
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Cizelge 6.1. Silis kumu ve feldspatin kimyasal kompozisyonu

Bilesik
%Aglrllk SIOZ A|203 Fe, O3 TIOZ CaO MgO Na,O | K,0 | K.K

Silis
kumu [99,35( 0,19 | 0,114 0,026 0,02 [ 0,05 | 0,02 [ 0,04 | 0,2

Feldspat | 70,04 | 18,25 | 0,06 |0,258 0,61 | 0,06 |10,02]0,21]0,34
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Hidroklorik Asit (HCI): Silika aerojelin {iretiminde asit katalizorii olarak Merck
marka 1 M derisimde HCI kullanilmistir.

Stilfiirik Asit (H,SOy): Silika aerojelin iiretiminde asit katalizorii olarak Merck marka

0,5M, 1M, 2 M ve 3M derisimde H,SO, kullanilmustir.

Nitrik Asit (HNOs3): Silika aerojelin iiretiminde asit katalizorii olarak Merck marka
HNO; kullanilmustir.

Sodyum Hidroksit (NaOH): Silis kumu ve feldspatin jellesme asamasinda Merck
marka 1 M NaOH kullanilmistir.

Etanol (C,HsOH): Silika aerojel iiretiminde yaslandirma basamaginda aerojelin

yapisindaki suyun uzaklastirilmasi amaciyla Merck marka saf etanol kullanilmistir.

TEOS (Si(OC;Hs)4): Silika aerojelin modifikasyonunda Fluka marka % 98 saflikta
TEOS kullanilmistir.

Polietilenglikol (PEG): Merck marka 6000 g/mol molekiil agirligina sahip PEG

kullanilmistir.

6.2. Silika Aerojel Sentezi
Cesitli baslangic maddeleri kullanilarak sol-jel yontemiyle silika aerojel

sentezlenmektedir. Sentez esnasinda degisik parametrelerle ¢alismak ve farkhi

ozelliklere sahip silika aerojeller sentezlemek miimkiindiir.

6.2.1. Silis kumu ve feldspattan silika aerojel sentezi

Asit ile ytkama: Silis kumu ve feldspattaki safsizliklar1 gidermek amaciyla 6ncelikli

olarak her iki baslangi¢c maddesi i¢in de ayn1 sekilde asit ile yikama islemi yapilir. 10
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g baslangic maddesi 60 ml saf su ile karistirilip, pH degeri 1 oluncaya kadar HCI
ilave edilmistir. Bu asamada HCI katalizorii yerine farkli bir asit ile denemek yapmak
tizere kullanilan H,SOy ilavesi yapilmis ve yine ayni sekilde ¢ozeltinin pH degeri 1’e
ayarlanmistir. Daha sonra karisim kaynama noktasinda (100 °C) 2 saat sabit
karistirma hizinda karistirllmistir. Ardindan ¢ozelti siyah bant siizge¢ kagidi ile
stiziilmiistiir. Stizgec kagidinda kalan kat1 100 ml deiyonize su ile yikanmis, yikanan

kat1 60 °C’de 1 giin kurumaya birakilmistir.

Sodyum silikat olusumu: Yikanmis ve kurutulmus katiya 60 ml 1 M NaOH eklenmis,
ardindan karigim 150 °C’de ve sabit karistirma hizinda 2 saat karistirilarak sodyum
silikat ¢ozeltisi elde edilmistir. Cozelti slizge¢ kagidinda siiziilerek oda sicakliginda
sogumaya birakilmistir. Soguyan sodyum silikat ¢ozeltisine asit katalizorii olarak 1
M HCI eklenerek ¢ozeltinin pH degerinin 2, 4, 5, 6 ve 7 olmasi saglanmistir. Bir
baska parametre olarak farkli katalizor ¢alismasi gergeklestirilmistir. Bu ¢alismada
H,SO, katalizoriinden farkli konsantrasyonlarda 30’ar ml eklenerek jellesme

gbzlenmistir. Olusan jeller 60 °Cde 2 giin etlivde bekletilmistir. Resim 7.1 de silika

ekstraksiyonu agsamalar1 gosterilmektedir.

Resim 6.1. Silis kumundan ve feldspattan iiretilen silika aerojellerin iiretimindeki
asamalar a) karistirma islemi b) slizme islemi ve c) jellesme
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Yaslandirma: Yaslandirma islemi, aerojeldeki suyu uzaklastirmak tizere 3 giin
boyunca her giin 4’er ml etanol eklenerek gerceklestirilmistir. Yaslandirma sicakligi

60 °C olarak belirlenmistir. Resim 6.2.’de yaslandirilma asamasi gosterilmektedir.

Resim 6.2. Silika aerojelin yaslandirilma asamasi

Kurutma: Yaslandirmadan sonra 50, 60, 70, 90, 110 ve 130 °C’de 5 giin kurutma
yapilmistir. Elde edilen aerojellerde bulunan tuzlar1 uzaklastirmak igin silika aerojel

numuneleri saf su ile yikanmis ve 60 °C’de 1 giin kurutulmustur.

Silis kumundan ve feldspattan farkli kurutma sicakliklarinda silika aerojel tiretimi

Sodyum silikat ¢ozeltisi olusturulmasindan sonra meydana gelen jellesme
basamaginda tek bir pH degerinde (pH=7) olusturulan ¢ozeltiden yola ¢ikarak elde
edilen iriiniin farkli sicakliklarda kurutmalar1 yapilarak incelemeye alinmistir. Bu
amagla kullanilan kurutma sicakligi ve numune isimleri Cizelge 6.2.’de verilmistir.
Numunelerde adlandirma yapilirken silis kumu i¢in ‘S’, feldspat i¢in ‘F’ sembolii

kullanilmistir.



Cizelge 6.2. Silis kumu ve feldspat i¢in kurutma sicakliklar

Numune
Silis Kumu Feldspat Kurutma Sicakhig (°C)
S1 F1 50
S2 F2 60
S3 F3 70
S4 F4 90
S5 F5 110
S6 F6 130

Silis kumundan ve feldspattan farkli pH’larda silika aerojel uretimi

Kurutma sicakligi etkisi incelendikten sonra sodyum silikat ¢ozeltisi hazirlandiktan
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sonra jellesme asamasindaki ortamin pH degerinin etkisi gézlenmek tlizere farkli

pH’larda ¢alisilmistir. Farkli pH degerlerinde elde edilen ¢ozeltiden silika aerojeller

olusturulmustur. Bu numuneler bir

onceki

basamaktaki kurutma sicaklig

calismasindan en 1yi sonucu veren 110 OC’deki sicaklikta kurutulmustur. Cizelge

6.3’te farkli pH degerlerinde sentezlenen numune adi ve pH degerleri gosterilmistir.



Cizelge 6.3. Silis kumu ve feldspat i¢in pH dereceleri

Numune
Silis Kumu Feldspat Kullanilan pH'lar
S7 F7 2
S8 F8 4
S9 F9 5
S10 F10 6
S11 F11 7
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Silis kumundan ve feldspattan farkli derisimlerdeki asit katalizorii (HpSO4)

kullanilarak silika aerojel liretimi

Gerek silis kumu gerek feldspat numunelerinin saflagtirilmasi isleminde daha 6nceki
calismalarda HCI kullanilmistir. Bu ¢alismada saflastirma basamaginda 1 M H»SO4
kullanilmistir. Ayrica yeni hazirlanan sodyum silikat ¢dzeltisinin jellesmesi igin
katalizor olarak 30 ml H,SO4 kullanilmis ve bu katalizoriin derisimi parametre olarak

secilmigtir. Cizelge 6.4.’te belirlenen H,SO,4 degerleri ve numune adlari verilmistir.

Cizelge 6.4. Silis kumu ve feldspat i¢in silika aerojel tiretiminde kullanilan H,SO4

derisimleri
Numune
Silis Kumu Feldspat H,SO,4 Derisimleri
S12 F12 0,5M
S13 F13 1M
S14 F14 2M
S15 F15 3M
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6.2.2. Mezogozenekli monolitik silika aerojel sentezi

Bu arastirmada silika aerojel eldesi disinda monolitik silika sentezi de yapilmistir.
Monolitik silika aerojel sentezinde TEOS baslangic maddesi ile birlikte {ire
kullanarak ve kullanilmayarak ayrica farkli katalizér (HNO3) miktarlarinda deneyler
yapilmistir. Ure kullanilarak ve kullanilmayarak yapilan deneylerdeki farklilik
sadece baslangigta numunelerin karistirilmasi esnasinda karisimin igine iire eklenmis
veya eklenmemis olmasidir. Geri kalan diger basamaklar aynidir. Ureli ve iiresiz

monolitik silika aerojel liretimindeki deneysel prosediir su sekildedir:

0,5 g PEG, 2,5 g saf su ile birlikte 20 ml’lik plastik kapakli sise icerinde
¢dzdiiriilmiistiir. Ure kullanilarak gerceklestirilen sentezde ise ¢ozelti icine 0,5 g iire
ilave edilmistir. Bu sekilde hazirlanan her bir numune, farkli katalizér (HNO3)
miktarlarinda calisilmak tizere 6 siseye konulmustur. 6 sisenin her birinin i¢ine 0,2,
0,4,0,60,8, 1,0 ve 1,2 ml 0,01 M HNO3 eklenerek ¢ozeltiler bir behere konmus ve
sicakhign 0 °C’de tutabilmek igin beherlerin igerisine buzlu su ilave edilmistir.
Zamanla buz takviyesi yapilarak ¢ozeltinin sicakligi 0 °C’de tutulmustur. 20 dakika
boyunca Resim 6.3.’te gosterildigi gibi balikli manyetik karistirict yardimiyla

karigtirma iglemi gergeklestirilmis ve bu siire sonunda siselerin her birinin igerisine

I’er ml TEOS eklenmistir.

Resim 6.3. Manyetik karistirici iizerindeki numuneler
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Daha sonra 0 °C'de 25 dakika daha karistirmaya devam edilmistir. Karistirma islemi
tamamlandiktan sonra sivi haldeki karisim, jellesme islemi igin plastik kapiler bir
kalip (ucu yakilarak kapatilmis 2 cc’lik bir enjektdr) igerisine huni yardimiyla
alinmistir. Resim 6.4.’teki gibi enjektorlerin agzi hava almayacak sekilde bantla

sikica kapatilmistir.

el

@
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Resim 6.4. Jellesme i¢in hazirlanan numuneler

Hazirlanan ve kaliplara konulan bu numuneler jellesme islemi igin 40 °C’deki etiivde
2-3 giin bekletilmistir. Jellesme siiresi farkli katalizor miktarlarinda farklilik
gostermistir. Eger kalip igerisinde hi¢ sivi yoksa jellesmenin tamamlanmis oldugu
kabul edilir. Eger jel ile enjektor arasinda sivi gozleniyorsa jellesme igin daha
beklenilmesi gerektigine karar verilir. Jellesmenin tamamlandigi numuneler Resim

6.5.’te gosterilmektedir.



48

Resim 6.5. Jellesmesi tamamlanmis numuneler

Jellesme islemi tamamlandiktan sonra kat1 iirlinler kaliptan ¢ikarilarak 20 ml’lik agz1
kapakli, basinca dayanikli siselere alinmis ve lstlerini kaplayacak sekilde saf suyla
doldurulmustur. Deneyin bu kisminda su igerisindeki numunenin kaynayan su
icerisinde kalmasi ve bu suyun ve buharinin tiim yiizeyle etkin bir sekilde temas
etmesi gerekmektedir. Bu islem gozeneklerin agilmasi ve yiizeyde kalan polimer
kalintilarinin uzaklasmasi igin gereklidir. Bu sekilde numuneler 120 °C’de 3 saat
etlivde bekletilmistir. 3 saatin sonunda etiivden ¢ikarilan numuneler saat caminda
50:50 etanol/su ¢ozeltisiyle yikanmistir. Yikama islemi her bir numune i¢in 3 defa
tekrarlanmistir. Yikama isleminden sonra numuneler 50 °C’deki etiivde 24 saat
boyunca kurutulmustur. Kurutmadan sonra meydana gelen hacimdeki kiigiilme

Resim 6.6.’da goriildiigii gibi kolayca fark edilebilmektedir.

Resim 6.6. Kurutmanin gézenek boyutu tizerindeki farki
(a) Kurutmadan 6nce (b) Kurutmadan sonra
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Kurutma isleminden sonra silika aerojel numuneleri kalsinasyon islemi igin 4 saat
boyunca 550 °C’deki firinda bekletilmistir. Bu boliimde sentezlenen numunelerin
isimleri ve {iretim asamasinda kullanilan madde miktarlarnt Cizelge 6.5°te
ozetlenmistir. ‘MSU” isimlendirilmesi iire ile sentezlenen monolitik silika ‘MS’ ise

tire kullanilmadan sentezlenen monolitik silikay1 temsil etmektedir.

Cizelge 6.5. Mezogozenekli monolitik silika aerojel tiretiminde kullanilan madde

miktarlar
PEG )
TEOS | (Mw,6000) Ure Su % 63 HNO3
Numuneler (9) (9) (9) (9 (mL)
MSUI 1 0,5 0,5 2,5 0,2
MSU2 1 0,5 0,5 2,5 0,4
MSU3 1 0,5 0,5 2,5 0,6
MSU4 1 0,5 0,5 2,5 0,8
MSUS5 1 0,5 0,5 2,5 1
MSU6 1 0,5 0,5 2,5 1,2
MS1 1 0,5 - 2,5 0,2
MS2 1 0,5 - 2,5 0,4
MS3 1 0,5 - 2,5 0,6
MS4 1 0,5 - 2,5 0,8
MS5 1 0,5 - 2,5 1
MS6 1 0,5 - 2,5 1,2

6.2.3. Silis kumu ve feldspat kullanilarak mezogozenekli monolitik silika aerojel

sentezi

Elde edilen monolitik silika numunelerinin i¢inde en yiiksek yiizey alani, 0,6 ml
HNO; asit katalizorliigiinde ve iire kullanilmadan gercgeklestirilen calismada
gozlenmistir. Bu caligmada ise feldspat ve silis kumundan elde edilen sodyum silikat

cozeltisinden ilave ederek benzer prosediir ile monolitik silika aerojel elde edilmesi
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hedeflenmistir. Bu asamada asagida anlatilan prosediir ile silis kumu ve feldspat

kullanilarak mezogdzenekli monolitik silika aerojel sentezi gerceklestirilmigtir.

[k asamada 5’er g silis kumu ve feldspat ayr1 kaplarda 30’ar ml saf su ile karistirilip
tizerine pH degeri 1 oluncaya kadar 1 M HCI ilave edilmistir. Daha sonra karigimlar
2 saat sabit karigtirma hizinda karistirilmistir. Ardindan olusan ¢ozeltiler siyah bant
stizge¢ kagidi ile siizlilmiis ve siizge¢ kagidinda kalan kati 50 ml saf su ile
yikanmistir.  Yikanan kat1 60 OC deki etiivde 1 giin kurumaya birakilmistir. Silis
kumu ve feldspattan elde edilen yikanmis ve kurutulmus katilara 30 ml 1 M NaOH
eklenmis ve karisimlar 150 °C’de 2 saat karistirilarak sodyum silikat ¢ozeltileri elde
edilmistir. Oda sicakliginda sogutulan ¢ozeltilerin 1 M HCI ile pH degerlerinin 7
olmasi saglanmis ve jellesme meydana gelmistir. Bu esnada iki farkli beherde 0,5 g
PEG ve 0,6 ml HNOs, 2,5 g saf su ile 0 °C'deki balikli manyetik karistirict
yardimiyla 20 dakika boyunca karistirtlmistir. 20 dakika sonunda sivi haldeki
karisimlar 2 cc'lik enjektorlere alinmis ve agizlart siki bir sekilde kapatilip 40
°C’deki etiive konarak jellesmeleri i¢in beklenmistir. Hazirlanan karisimlardan her
birine 0,5’er ml TEOS ve her birine 1’er ml baslangi¢ maddesi olan feldspattan ve
silis kumundan hazirlanan jellerden ilave edilmistir. Ancak Resim 6.7.’de gorildigi

lizere tam anlamiyla jellesme saglanamamistir. Bu sebeple deneyler kesilmistir.

Resim 6.7. Jellesme gozlenemeyen numuneler
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6.3. Silika Aerojelin Karakterizasyon Calismalari

Sentezlenen silika aerojellerin  ve monolitik silikanin yapisal &zelliklerini
belirleyebilmek igin bazi karakterizasyon ¢alismalar1 yapilmustir. Silika aerojeldeki
yiizey alan1 degerleri, ortalama gbézenek capt ve gozenek dagiliminin belirlenmesi
icin N, adsorpsiyon analizi, igerdigi bilesikleri tanimlamak i¢in FTIR analizi,
yapisindaki elementleri belirlemek i¢cin EDS analizi ve gozenek yapisinin

belirlenmesi i¢in SEM incelemesi yapilmustir.

6.3.1. N, adsorpsiyon analizi

Sentezlenen silika aerojellerin N, adsorpsiyon analizi, Nova 2200 yiizey alani ve
gozenek capi belirleme cihazi ile yapilmigtir. N, adsorpsiyon analizinde en ¢ok

kullanilan yontem BET metodudur.

BET Metodu: Bu metot katilarin yiizey alanlarinin 6lglilmesinde yaygin kullanilan
bir metot oldugu igin tercih edilmistir. Olgiim, kati maddelerin yiizey enerjileri
nedeni ile atmosferdeki gaz molekiillerini adsorplama prensibi lizerine kuruludur.
Cihaz, numune yiizeyini tek bir molekiiler tabaka ile kaplamak igin gerekli gaz
miktarimni tayin etmekte ve Brunauer, Emmett ve Teller (BET) teorisini kullanarak

yiizey alanini hesaplamaktadir [48].

Burada kullanilan formiil ise asagidaki gibidir.

1 __1 c-ifp
W(R/P)-1) W,C W, C\PR (6.1)

Po/P: Nispi basing

W: Kati kiitlesi

W Tek tabaka kaplanan adsorbant kiitlesi
C: BET sabiti olarak ifade edilir.
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Analiz: Oncelikle analizi yapilacak numunelerin agirhigi belirlenir. Ardindan
numuneler cihazin degaz haznelerine yerlestirilir ve 3 saat boyunca degaz islemine
tabi tutulur. Degaz isleminin ardindan tekrar tartilan numuneler cihazin analiz
boliimiine yerlestirilir. Analizde kullanilan programa (software) gerekli parametreler
(hiicre tipi, analiz noktalari, numune agirligi ve yogunlugu) girilir ve numunelerin
analizi yapilir. Analiz sonucunda numunelerin yiizey alanlari, gézenek cap ve

dagilim degerleri elde edilir. Bu analizde kullanilan Nova marka N, adsorpsiyon

cihazi Resim 6.8’de goriildiigi gibidir.

Resim 6.8. N, adsorpsiyon analiz cihazi

Gozenek caplarinin smiflandiriimasi daha 6nce bahsedildigi gibi, 20 A’dan kiigiikse
mikro gdzenekli, 20 — 500 A arasinda ise mezo gdzenekli, 500 A’dan biiyiikse makro
gbzenekli seklindedir.

6.3.2. FTIR analizi

Sentezlenen silika aerojellerin yapisinda bulunan kimyasal baglarn tespiti i¢in FTIR
analizi yapilmistir. Analiz edilecek numuneler kati oldugu i¢in referans madde olarak
potasyum bromiir (KBr) kullanilmigtir. KBr’nin infrared bolgesinde absorpsiyonu
olmadig1 i¢in tercih edilmistir. Kullanilan KBr nem i¢ermemelidir, ¢ilinkii igerdigi

nem IR spektrumda hatali bantlarin gozlenmesine neden olur. Analiz asamasindan
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once katt maddeler KBr ile karigtirtlip toz haline getirilmistir. Homojen hale
getirilen karigim 7 tonluk pres ile dairesel pellet haline getirilmistir. Elde edilen
pelletler cihaza yerlestirilmis ve analiz islemi gergeklestirilmistir. FTIR analizi i¢in

Resim 6.9.’da goriilen JASCO marka FTIR-480 Plus cihaz1 kullanilmistir.

Resim 6.9. JASCO marka FTIR cihazi

6.3.3. SEM analizi

Numunelerin mikro yapisal ozelliklerinin analizi icin yiiksek c¢oziiniirliige sahip
Resim 6.10.’da gorillen ZEISS marka SUPRA 40VP model SEM cihazi
kullanilmistir. Olgek olarak 10000 kat biiyiitme alinmistir. Bu yolla, numunelerin
yiizey yapisi, tane boyutlari, geometrisi hakkinda bilgi edinilmistir. Ayrica silika

aerojeldeki elementlerin yiizdelerini tayin edebilmek i¢in EDS analize de yapilmustir.

Elektron mikroskobu yiiksek voltaj altinda hizlandirilmis elektronlarin malzeme
yiizeyine carptirilip yansima prensibine dayanir. Bu yansiyan elektronlar ve buna
bagli olarak x-1ginlar1 kullanilarak degisik analizler yapilip yilizeyin topografisi elde

edilir.



Resim 6.10. SEM cihazi
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7. DENEYSEL BULGULAR

7.1. Silika Aerojel Sentezine Kurutma Sicakhiginin Etkisi

Bu ¢aligmada baslangi¢ maddesi olarak silis kumu ve feldspattan yararlanilarak
hazirlanan sodyum silikat ¢ozeltisi kullanilarak sol-jel metoduyla silika aerojel
sentezlenmistir. Parametre olarak farkli kurutma sicakliklari segilmis ve bu
belirlenen sicakliklarin sentezlenen silika aerojelin yiizey alanina ve ortalama

gbzenek capina etkisi incelenmistir.
7.1.1. Silis kumundan elde edilen silika aerojellere kurutma sicakhiginin etkisi

Sol jel yontemini kullanarak silis kumundan silika aerojel sentezlenmistir. Silis
kumundaki safsizliklar1 gidermek i¢in asit ile yikama, sodyum silikat ¢ozeltisi elde
etmek i¢in ise NaOH ile karigtirma islemi gergeklestirilmistir. Jellesme basamaginda
1 M HCI katalizor olarak kullanilmis ve ortam pH’inin 7 olmasi saglanmistir.
Yaslandirma basamagimnin ardindan farkli kurutma sicakliklarinda ¢alisilarak silika
aerojel sentezlenmistir. Aerojeldeki kimyasal gruplarin varligini gostermek icin Sekil
7.1.de gosterildigi gibi FTIR analizi yapilmistir. Sekil 6.1.’de de saf silis kumunun
FTIR spektrum grafigi verilmistir. Her iki grafik karsilastirilirsa yepyeni bir
malzemenin {iretildigi acikca gozlenmektedir. Olgiilen band degerleri de Cizelge

7.1.”de gosterilmistir.

Si-O-Si Band

—OH EBEand:y

Abs 2

)
4000 2000 2000 1000 400
Ywavenumber [cm-1]

Sekil 7.1. Silis kumundan kurutma sicakligi degistirilerek elde edilen silika
aerojellerin FTIR spektrumlari
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Cizelge 7.1. Silis kumundan kurutma sicakliklar1 degistirilerek elde edilen silika
aerojellerin FTIR spektrum degerleri

Bandlar S1 S2 S3 S4 S5 S6
Si-O-Si
Asimetrik
Bandi 1091 1103 1087 1056 1083 1079
Si-O-Si
Simetrik
Bandi 794 802 798 782 794 796
Si-O-Si Ag
Bandi 412 466 466 458 489 466
-OH
Absorpsiyon | 3467/ 3451/ 3432/ 3455/ 3459/ 3451/
Bandi 1643 1646 1639 1639 1643 1635

Cizelge 7.1.’de silis kumundan elde edilen silika aerojelin FTIR spektrum degerleri
verilmistir. Literatiirde benzer sartlarda sentezlenen silika aerojelin  FTIR
spektrumlarina bakildiginda ise Si-O-Si asimetrik bandi 1098, Si-O-Si simetrik bandi
804, Si-O-Si ag bandi 471 ve —OH absorpsiyon bandinin 3440/1630 oldugu
goriilmektedir [44]. FTIR analizinde elde edilen veriler ile literatiirdeki veriler
karsilagtirildiginda oldukca benzerlik gosterdigi goriilmektedir. Bu da bize bu

caligmada silika aerojelin sentezlendigini gdstermektedir.

Kurutma sicakhigindaki degisimlerin yiizey alanina etkisini belirlemek ve daha
sonraki parametrelerimizde kullanacagimiz kurutma sicakligina karar vermek icin
ylizey alani analizi yapilmistir. Elde edilen aerojellerin N2 gazi adsorpsiyon izoterm
grafikleri Ek-1°de verilmistir. Bu béliimde sadece érnek olarak 50 °C sicakliginda
elde edilen numune icin izoterm grafigi (Sekil 7.2.) verilmistir. Bu izoterm grafikleri
kullanilarak BET metodu ile yiizey alan1 ve ortalama gozenek cap degerleri (cihazin
paket programi yardimiyla) belirlenmistir. Yiizey alan1 ve ortalama gdzenek cap

degerleri Cizelge 7.2.°de belirtilmistir. Yaslandirma sicakliginin artmasiyla ylizey
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alaninin ve ortalama godzenek c¢apmin degisimi Sekil 7.3. ve Sekil 7.4.°de

gosterilmistir.

0.00

G0z feD: te-01 701 301 dedl  fedl e

Kismi Basin¢ (P/Po)

Sekil 7.2. Silis kumundan sentezlenen kurutma sicakligi 50 °C olan S1 numunesinin
izoterm egrisi

Cizelge 7.2. Silis kumundan kurutma sicakliklar1 degistirilerek elde edilen silika
acrojellerin BET yiizey alanlar ve ortalama gozenek ¢ap1 degerleri

Numuneler BET Yiizey Alam1 (m°/g) | Ortalama Gozenek Capi (A)
Silis Kumu 172,394 30,486

S1 208,661 31,158

S2 336,204 37,562

S3 596,298 30,362

S4 409,066 34,096

S5 603,898 31,316

S6 478,624 30,242

Sekil 7.3.’de verildigi gibi kurutma sicakliklarina karsi elde edilen yiizey alani
sonuclarina bakildiginda sicaklik artisiyla yiizey alaninin once arttigi sonra azalip
tekrar arttig1 goriilmektedir. En yliksek ylizey alani, kurutma sicakliginin 110 °C

oldugu numunede elde edilmistir. Hem FTIR hem de yiizey alani sonuglarma
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bakilarak silis kumu ile iretilecek silika aerojelde kurutma sicakligi 110 °C

oldugunda en iyi degerlerin elde edildigi tespit edilmistir.
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Sekil 7.3. Silis kumundan sentezlenen silika aerojelde kurutma sicakliginin
artmastyla yiizey alaninin degisimi
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Sekil 7.4. Silis kumundan sentezlenen silika aerojelde kurutma sicakliginin
artmasiyla ortalama gézenek ¢ap degisimi

Ortalama gdzenek caplarina bakildiginda ise ¢ap degerlerinin 30-38 A arasinda
degistigi goriilmiis ve tretilen silika aerojellerin mezo gozenekli bir yapiya sahip
oldugu anlagilmistir. Literatiire baktigimizda Tang ve Wang piring kiiliinden
sentezledikleri silika aerojelin yiizey alam1 597,7 mz/g olarak bulmuslardir [14]. 110

°C’de silis kumundan {irettigimiz silika aerojelin yiizey alani degeri ise 603,9
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m2/g’d1r. Bu degerler karsilastirildiginda, 110 °C’de silis kumundan {iretilen silika

aerojelin daha yliksek degere sahip oldugu goriilmektedir.

Ayrica aerojellerin gézenek yapisini daha iyi gorebilmek i¢in SEM incelemesi
yapilmis ve malzemenin igerdigi elementleri belirlemek ig¢in EDS analizi
gerceklestirilmistir. En yiiksek ylizey alanina sahip olan 110 °C’deki kurutma ile
sentezlenen silika aerojel numunesinin (S5) 10000 biyiitmedeki SEM goriintiisii
Resim 7.1.’de verilmistir. Ayn1 numunenin EDS sonuglar1 ile 20000 biiyiitme

yapilarak elde edilen SEM goriintiileri Ek-2°de yer almaktadir.

Mag= 10.00 K X =140 mm Signal A = SE2 Date :5 Jul 2013 Time :13:08:26
SUPRA 40VP-41 ne Int. Done  Ch us =

Resim 7.1. Silis kumundan sentezlenen S5 numunesinin SEM goriintiisii

7.1.2. Feldspattan elde edilen silika aerojele kurutma sicakhiginin etkisi

Feldspattan da silis kumundan oldugu gibi sol jel teknigi kullanilarak silika aerojel
elde edilmistir. HCI katalizorii ile ¢ozeltinin pH degeri 7°ye ayarlanarak yine ayni
sekilde yaslandirma basamaginin ardindan farkli kurutma sicakliklarinda ¢alisilarak
silika aerojeller sentezlenmis ve elde edilen aerojellere FTIR analizi yapilarak
aerojellerin yapilarindaki kimyasal gruplarin varligi tespit edilmistir. Sekil 7.5.’te
goriildiigli gibi feldspattan sentezlenen silika aerojellerin FTIR spektrumlart Sekil

6.2.’de verilen saf feldspat icin FTIR sonuglari ile karsilastirildiginda ¢ok farklilik



60

gosterdigi goriilmektedir. Cizelge 7.3.’te elde edilen piklerin dalga boylar1 ve buna

karsilik gelen bag yapilar1 6zetlenmistir.

0.4
4003.5 3000 2000 1000 397.264
Wavenumber [cm-1]

Sekil 7.5. Feldspattan kurutma sicakliklar1 degistirilerek elde edilen silika
aerojellerin FTIR spektrumlari

Cizelge 7.3. Feldspattan kurutma sicakliklari degistirilerek elde edilen silika
aerojellerin FTIR spektrum degerleri

Bandlar F1 F2 F3 F4 F5 F6
Si-O-Si
Asimetrik
Bandi 1056 1037 1052 997 991 1041
Si-O-Si Ag
Bandi 439 439 416 435 439 439
-OH
Absorpsiyon | 3471/ | 3451/ 3471/ | 3459/ | 3455/ 3467/
Bandi 1643 1646 1646 1646 1646 1639

Nayak ve arkadaslarinin benzer sartlarda sentezledigi silika aerojelin FTIR
spektrumlarina bakildiginda, Si-O-Si ag bandi1 47, Si-O-Si asimetrik band1 1098 ve -
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OH absorpsiyon bandinin 3440/1630 oldugu goriilmektedir [36]. Literatiirde benzer
sartlarda sentezlenenler ile feldspattan kurutma sicakliklart degistirilerek
sentezledigimiz silika aerojellerin  FTIR analizinde elde edilen veriler

karsilastirildiginda benzerlik gosterdigi goriilmektedir.

Silis kumundan ve feldspattan elde edilen silika aerojellerin FTIR spektrumlari
incelendiginde malzemelerin ag yapisinda 110 °C’den sonra bozulma meydana

geldigi gozlenmektedir.

Silis kumundan elde edilen silika aerojellerde oldugu gibi feldspattan da elde edilen
aerojellerde kurutma sicakliginin de§ismesinin yiizey alanina ve ortalama gozenek
capina etkisini incelemek icin BET ylizey alani analizi yapilmis ve izoterm grafikleri
elde edilmistir. Ornek olarak kurutma sicaklig1 50 °C olan numunenin izoterm grafigi
Sekil 7.6.’da verilmistir. Diger ilgili grafikler ise Ek-1’de yer almaktadir. Analiz
sonuclar1 Cizelge 7.4.°te verilmistir. Yiizey alanmin ve ortalama gézenek ¢apinin

sicaklikla degisimi Sekil 7.7. ve Sekil 7.8.’de goriilmektedir.

"~
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Sekil 7.6. Feldspattan sentezlenen kurutma sicakligi 50 °C olan F1 numunesinin
izoterm egrisi
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Cizelge 7.4. Feldspattan kurutma sicakliklart degistirilerek elde edilen silika
aerojellerin BET yiizey alan1 ve ortalama gozenek ¢ap degerleri

Numuneler BET Yiizey Alam1 (m%/g) | Ortalama Gozenek Capi (R)
F1 443,312 31,492
F2 253,116 34,166
F3 244,014 35,142
F4 436,068 32,158
F5 548,266 36,588
F6 448,412 35,098

Sekil 7.7.’de verildigi gibi feldspattan sentezlenen silika aerojellerin ylizey alanlari
244-549 mz/g arasinda degismis ve en yliksek yiizey alani kurutma sicakligr 110 °C
olan silika aerojel numunesinde gozlenmistir. Silis kumunda oldugu gibi kurutma
sicakliginin arttirilmasi feldspattan elde edilen silika aerojellerin ylizey alanlarini

belli bir degere kadar artirmis, ardindan azalmasina sebep olmustur.

600 1
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400 -

300 A

200 A
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Sekil 7.7. Feldspattan sentezlenen silika aerojelde kurutma sicakliginin artmasiyla
yiizey alaninin degisimi



63

Ortalama gdzenek cap ise 31-37 A arasinda degisim gostermistir (Sekil 7.8.) Biitiin
kurutma sicakliklarinda sentezlenen aerojellerin mezo goézenekli yapida oldugu
goriilmistiir. En 1yi yiizey alaninin en yiiksek ortalama gozenek c¢apinin oldugu
numunede (110 °C) elde edilmesine gozenek sayisinin fazla olmasi neden olmus

olabilir.

37 1
36

35 1
34 4
33 1
32 4
31 ¢
30 ¢
29 4
50 60 70 90 110 130

28

Ortalama Gézenek Capi (A)

Kurutma Sicakhg (°C)

Sekil 7.8. Feldspattan sentezlenen silika aerojelde kurutma sicakliginin artmasiyla
gozenek cap degisimi

Resim 7.2.°de gosterilen 110 °C’de kurutma yapilarak sentezlenen silika aerojel
numunesinin (F5) 10000 biiyiitme yapilarak elde edilen SEM goriintiilerinde
numunelerin gézenekli yapisi daha iyi gozlenmistir. Silika aerojellerin igerdigi
elementleri gormek i¢in EDS analizi yapilmistir. Ek-2’de bu numunenin EDS analiz

sonucu ile 30000 biiyiitme yapilarak elde edilen SEM goriintiisii gosterilmistir.
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2um
SUPRA 40VP-41-14 ——

Resim 7.2. Feldspattan sentezlenen F5 numunesinin SEM goriintiisii

7.2. Silika Aerojele pH Degisiminin EtKisi

Bu ¢alismada baslangi¢c maddesi olarak silis kumu ve feldspat kullanilmis ve sol-jel
metodu uygulanarak pH degerlerinin yiizey alanina ve ortalama gézenek ¢apina

etkisi incelenmistir.

7.2.1. Silis kumundan elde edilen silika aerojele pH degisiminin etkisi

Silis kumundan sol jel teknigi kullanilarak silika aerojel sentezlenmistir. Yine ayni
sekilde sodyum silikat ¢ozeltisi elde edildikten sonra katalizor olarak kullanilan 1 M
HCI ile c¢ozeltilerin pH degerlerinin 2-7 olmasi saglanmig, 60 °C’de yaslandirma
yapildiktan sonra en iyi sonucu veren 110 ‘C’de kurutma islemi gergeklestirilerek
silika aerojeller sentezlenmistir. Elde edilen aerojellere Sekil 7.9.’da gosterildigi gibi

FTIR analizi yapilarak yapilarindaki kimyasal gruplarin varlig: tespit edilmistir.
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Sekil 7.9. Silis kumundan pH degistirilerek elde edilen silika aerojellerinin FTIR

spektrumlari

Cizelge 7.5.°te de goriildigi lzere Si-O-Si asimetrik, simetrik ve ag bantlarin

bulunmasi silika aerojel sentezlendiginin kanitidir. Elde edilen sonuglar literatiir

degerleriyle karsilastirildiginda sonuclarin benzerlik gosterdigi goriilmektedir [44].

Cizelge 7.5. Silis kumundan pH degerleri degistirilerek elde edilen silika aerojellerin

FTIR spektrum degerleri

Bandlar S7 S8 S9 S10 S11
Si-O-Si
Asimetrik
Bandi 1087 1083 1087 1076 1083
Si-O-Si
Simetrik
Bandi 804 786 802 790 796
Si-O-Si Ag
Bandi 458 455 458 458 466
-OH
Absorpsiyon 3475/ 3471/ 3417/ 3471/ 3459/
Bandi 1635 1639 1623 1639 1643
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Bu calisma setinde elde edilen silika aerojel numunesinin (S7) N, adsorpsiyon
izoterm egrisi Sekil 7.10.‘da verilmis olup diger numunelerin izoterm egrileri Ek-
1°de gosterilmektedir. Izoterm egrilerinin analizinden birim gram basina diisen yiizey

alan1 ve ortalama gbzenek ¢ap degerleri Cizelge 7.6.’da verilmektedir.

T
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Sekil 7.10. Silis kumundan pH=2"de sentezlenen S7 numunesinin izoterm egrisi

Cizelge 7.6. ve Sekil 7.11.’de gosterildigi gibi silis kumu ile sentezlenen silika
aerojellerin yiizey alanlar1 154-755 m%/g arasinda degismis ve en yiiksek yiizey alam

pH’1 6 olan silika aerojel numunesinde gozlenmistir.

Cizelge 7.6. Silis kumundan pH degerleri degistirilerek elde edilen silika aerojellerin
BET ylizey alan1 ve ortalama gdzenek ¢ap degerleri

Numuneler | BET Yiizey Alam1 (m*/g) | Ortalama Gozenek Capi (A)

S7 550,269 30,952
S8 154,028 32,722
S9 184,084 34,556
S10 754,278 31,084

S11 478,624 30,242
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Sekil 7.11. Silis kumundan sentezlenen silika aerojelde pH degerlerinin artmasiyla
yiizey alaninin degisimi

Ortalama gdzenek capr Sekil 7.12.°de gosterildigi gibi 30-35 A arasinda degisim
gostermistir. pPH degerinin artmasi ortalama gozenek ¢apini dnce artirmis ardindan
azalmasina neden olmustur. Biitiin pH’larda sentezlenen aerojellerin mezo gozenekli

yapida oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 7.12. Silis kumundan sentezlenen silika aerojelde pH degerlerinin artmasiyla
ortalama gozenek ¢ap degisimi

En yiiksek ylizey alanina sahip silika aerojel numunesinin (S10) mikro yapisal

ozelliklerinin analizi belirlemek i¢in SEM ve EDS analizleri gergeklestirilmistir.
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10000 biiyiitme yapilarak elde edilen SEM goriintlisii Resim 7.3.’de gosterilmistir.
Ayni numunenin EDS analiz sonucu ile 20000 biiylitmede elde edilen SEM

gorlntiisii Ek-2°de yer almaktadir.

- KX 1pm
RA 40VP-41-14 ——1

Resim 7.3. Silis kumundan sentezlenen S10 numunesinin SEM goriintiisii

7.2.2. Feldspattan iiretilen silika aerojellerde pH degisiminin etKisi

Feldspattan elde edilen sodyum silikat ¢ozeltisine 1 M HCI katalizoriiniin farkli
miktarlarda eklenmesi ile ortamin pH degeri ayarlanmis ve jellesme saglanmistir.
Farkli pH degerlerinde elde edilen jellerin kurutulmas: i¢in 110 °C degeri
benimsenmistir. pH degisiminin yiizey alanina ve gézeneklilige etkisi incelenmeden
once yapisal analizi i¢in FTIR cihazi ile analiz gergeklestirilmis ve Sekil 7.12.’de
gosterildigi gibi dalga boyuna karsi absorbans degerleri gosterilmistir. Ayrica her bir
numune i¢in band degerleri Cizelge 7.7.’de verilmistir. Daha 6nce yapilan yorumlara
benzer sekilde literatlir degerleri ile uyum gosterdigi ve silika aerojel sentezinin

gerceklestigi sdylenebilir.
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Sekil 7.13. Feldspattan pH degistirilerek elde edilen silika aerojelin FTIR
spektrumlari

Cizelge 7.7. Feldspattan pH degerleri degistirilerck elde edilen silika aerojellerin
FTIR spektrum degerleri

Bandlar F7 F8 F9 F10 F11
Si-O-Si
Asimetrik
Bandi 1038 1041 1037 1041 1035
Si-O-Si
Ag Bandi 424 424 426 424 434
-OH
Absorpsiy| 3417/ 3475/ 3475/ 3417/ 3455/
on Bandi 1627 1635 1631 1623 1646

Silis kumundan elde edilen silika aerojellerde oldugu gibi feldspattan da elde edilen
aerojellerde pH degismesinin yiizey alanina ve ortalama gozenek c¢apina etkisini
incelemek igin BET analizi yapilmis ve izoterm grafikleri elde edilmistir. Ornek
olarak feldspattan pH=2 ortaminda sentezlenen F7 numunesinin izoterm grafigi Sekil
7.13.’te gosterilmistir. Diger izoterm grafikleri Ek-1’de yer almaktadir. Yiizey alani

ve otalama gozenek ¢ap degerleri tablo halinde Cizelge 7.8.’de verilmistir. Yiizey
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alanmin ve ortalama gozenek ¢apinin pH ile degisim grafikleri ise Sekil 7.15. ve

Sekil 7.16.’da goriilmektedir.
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Sekil 7.14. Feldspattan pH=2"de sentezlenen S7 numunesinin izoterm egrisi

Cizelge 7.8. Feldspattan pH degerleri degistirilereck elde edilen silika aerojellerin
BET yiizey alan1 ve ortalama gdzenek ¢ap degerleri

Numuneler | BET Yiizey Alami1 (m?/g) | Ortalama Gozenek Capi (&)
F7 796,154 31,374
F8 184,547 31,452
F9 296,303 32,192
F10 802,001 37,096
F11 448,412 35,098

Sekil 7.15.°te gosterildigi gibi feldspat ile sentezlenen silika aerojellerin yiizey
alanlar1 184-803 m?/g arasinda degismis ve en yiiksek yiizey alam pH’1 6 olan silika
aerojel numunesinde gozlenmistir. pH’in artmasi silis kumunda oldugu gibi yiizey

alaninda Once bir azalisa ardindan artisa neden olmustur.



71

900 -
800 -
700 -
600 -
500 -

400 -
300 -
200 -
100 - .
0 T T T T
2 4 5 6 7

pH Degerleri

Yiizey Alani (m?/g)

Sekil 7.15. Feldspattan sentezlenen silika aerojellerde pH degerlerinin artmasiyla
yiizey alaninin degisimi

Ortalama gozenek ¢ap1 ise Sekil 7.16°da verildigi gibi 31-38 A arasinda degisim
gostermistir. pH artmasi ortalama gozenek ¢apini dnce belli bir degere kadar artirmis
ardindan azalmasina neden olmustur. Biitiin pH’larda sentezlenen aerojellerin mezo

gozenekli yapida oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 7.16. Feldspattan sentezlenen silika aerojelde pH degerlerinin artmasiyla
ortalama gozenek ¢ap degisimi

Resim 7.4’te en iyi yiizey alant sonucunu veren FI10 numunesinin 10000

biiyiitmedeki SEM goriintiisii verilmektedir. SEM goriintiisii sayesinde malzemenin
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gozenekli yapist acikca gorlilmektedir. F10 numunesinin EDS analiz sonucu ve

20000 biiyiitmede elde edilen SEM fotografi Ek-2’de verilmistir.

Mag= 1000KX 1p
SUPRA 40VP-41-14 —

Resim 7.4. Feldspattan sentezlenen F10 numunesinin SEM goriintiisii

7.3. HySO, Kullanilarak Olusturulan Sodyum Silikat Cozeltisinden Farkh
Derisimlerde H,SO, Katalizoriiniin Kullanilmasiyla Uretilen Silika

Aerojeller

Silis kumu ve feldspattaki safsizliklart gidermek i¢in diger ¢alismalarda oldugu gibi
asit ile yikama islemi yapilmaktadir. Ancak burada asit katalizorii olarak 1 M HCI
degil farkli derisimlerde H,SO, kullanilmigtir. Saflagtirmadan sonra elde edilen
sodyum silikat ¢ozeltisinin jellesme asamasinda HCl yerine 0,5, 1, 2 ve 3 M
derisimlerindeki HpSOs’ten 30’ar ml kullanilarak silika aerojeller sentezlenmis ve

analizler neticesinde farkliliklar g6zlendigi tespit edilmistir.

7.3.1. Silis kumundan sentezlenen silika aerojellere H,SO, asit katalizor

derisimlerinin etkisi

Farkli derisimlerdeki H,SO, katalizoriiniin kullanilmasi ile elde edilen silika aerojel
(S12-S15) numunelerinin FTIR analizleri yapilmis ve sonuglart Sekil 7.17. ve

Cizelge 7.9.°da verilmistir. Ayrica N, gazi ile yapilan adsorpsiyon ¢aligmalarindan
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elde edilen izoterm grafigi S12 numunesi i¢in Sekil 7.18.’de gosterilmistir. Diger
numunelerin izoterm grafikleri ise Ek-1’de sunulmustur.
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Sekil 7.17. Silis kumundan asit katalizorii olarak H,SO,4 kullanimiyla elde edilen
silika aerojellerin FTIR spektrumlari

Cizelge 7.9. Silis kumundan H,SO, katalizoriiniin derisimleri degistirilerek elde
edilen silika aerojellerin FTIR spektrum degerleri

Bandlar S12 S13 S14 S15
Si-O-Si
Asimetrik
Bandi 1126 1122 1126 1153
Si-O-Si Ag
Bandi 617 624 617 617
-OH
Absorpsiyon
Bandi 3467/1627 3417/1612 3421/1616 3417/1612




Hacim (cm/g)
g

240.00

160.00
120.00
8.0

0.00

T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
000 004 O0DE QM2 098 020 024 028 03 0% 040 044 04 OR 0% 080 064 08 0Tz 076 080 084 0B 0% 0%

Kismi Basin¢ (P/Po)

74

Sekil 7.18. 0,5 M HySO, katalizorliiglinde silis kumundan sentezlenen S12
numunesinin izoterm egrisi

Izoterm grafiklerinden yararlanarak elde edilen yiizey alani ve ortalama gozenek capi

degerleri Cizelge 7.10.’da verilmistir.

Cizelge 7.10. Silis kumundan H,SO, katalizoriiniin derisimleri degistirilerek elde
edilen silika aerojellerin BET yiizey alan1 ve ortalama gozenek cap

degerleri
Numuneler | BET Yiizey Alam (m%/g) | Ortalama Gozenek Capi (A)
S12 235,112 31,374
S13 485,176 34,452
S14 365,254 32,192
S15 294,282 35,096




75

Sekil 7.19.°da gosterildigi gibi silis kumundan sentezlenen silika aerojellerin yiizey
alanlar1 235-486 m?/g arasinda degismis ve en yiiksek yiizey alam 1 M H,SO,
katalizorii kullanilarak sentezlenen silika aerojel numunesinde gozlenmistir. ASit
derisiminin artmas1 elde edilen silika aerojellerin yiizey alanlarinda 6nce artmaya,

ardindan azalmaya neden olmustur.
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Sekil 7.19. Silis kumundan sentezlenen silika aerojellerde kullanilan asit derisiminin
artmastyla yiizey alani1 degisimi

Silis kumundan farkli pH ortamlarinda sentezlenen numunelerin ortalama gézenek
cap1 Sekil 7.20.’de gosterildigi gibi 31-36 A arasinda degisim gostermistir. Ayrica

sentezlenen bu silika aerojellerin mezo gozenekli yapida oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 7.20. Silis kumundan sentezlenen silika aerojellerde kullanilan asit derisiminin
artmasiyla ortalama gézenek ¢ap degisimi

Numunelerin  mikro  yapisal  Ozelliklerinin  analizi igin SEM  analizi
gerceklestirilmistir. Resim 7.5.’te en iyi yiizey alan1 sonucunun elde edildigi S13
numunesinin 20000 biiyiitmedeki SEM goriintiisii  verilmistir. Silis kumundan
sentezledigimiz S13 numunesinin SEM goriintiisii ile (Resim 7.5.) Tadjarodi ve
arkadaslarinin piring kabugu kiiliinden cevresel kurutma yapilarak sentezledikleri
silika aerojelin SEM goriintiisii (Resim 7.6.) ile benzerlik gostermektedir. EDS analiz

sonucu ile 50000 biiyiitme yapilarak elde edilen SEM goriintiisii EK-2’de verilmistir.

Resim 7.5. Silis kumundan sentezlenen S13 numunesinin SEM goriintiisii
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900 nm 17.0 kv 1.0 30000x SE

Resim 7.6. Literatiirden alinan SEM goriintiisti [34]

7.3.2. Feldspattan iiretilen silika aerojellere H,SO, asit katalizor derisimlerinin
etkisi

Silis kumunda anlatildig1 gibi feldspat ile de farkli derisimlerde kullanilan H,SO4
katalizoriiniin etkisini gérmek i¢in her bir numunenin (F12-F15) FTIR analizleri
yapilmistir. Analizlerin sonuglart Sekil 7.21. ve Cizelge 7.11.’de verilmistir. Bu

sonuglara bakildiginda silika aerojel iiretiminin gerceklestigi goriilmektedir.
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Sekil 7.21. Feldspattan H,SO, kullanimiyla elde edilen silika aerojellerin FTIR

spektrumlari

Cizelge 7.11. Feldspattan H,SO4 kullanimiyla elde edilen silika aerojellerin FTIR
spektrum degerleri

Bandlar

F12

F13

F14

F15

Si-O-Si
Asimetrik
Bandi

1137

1118

1126

1126

Si-O-Si Ag
Bandi

620

624

617

617

-OH
Absorpsiyon
Bandi

3417/1612

3413/1608

3421/1623

3417/1616

Ayrica her bir numunenin yiizey alanimi ve ortalama gozenek cap degerlerini

belirlemek i¢cin N, gazi adsorpsiyon calismalart yapilmistir. N, gazi adsorpsiyon

izoterm grafigi Sekil 7.22.°de gosterildigi gibi sadece tek bir numune (F12) icin

verilmistir. Diger numunelerin izoterm grafikleri ise Ek-1’de gosterilmektedir. Bu

grafiklerin analizinden belirlenen ve yiizey alani degerleri ve ortalama gdzenek ¢ap

degerleri Cizelge 7.12.’de gosterilmektedir.
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Sekil 7.22. 0,5 M H,SO, katalizorliigiinde feldspattan sentezlenen F12 numunesinin
izoterm egrisi

Cizelge 7.12. Feldspattan H,SO4 kullanimiyla elde edilen silika aerojellerin BET
yiizey alan1 ve ortalama gozenek ¢ap degerleri

Numuneler | BET Yiizey Alami1 (m%/g) | Ortalama Gézenek Capi (A)
F12 227,833 32,176
F13 505,584 35,268
F14 398,856 34,588
F15 215,155 31,284

Sekil 7.23.°de gosterildigi gibi feldspattan sentezlenen silika aerojellerin ylizey

alanlar1 215-506 m%g arasinda degisim gostermistir. Silis kumunda oldugu gibi

feldspatta da en yiiksek yiizey alan1 1 M H,SO, katalizorii kullanilarak sentezlenen

silika aerojel numunesinde gozlenmis ve asit derisiminin artmasi elde edilen silika

aerojellerin yiizey alanlarinda 6nce artisa, ardindan azalisa neden olmustur.
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Sekil 7.23. Feldspattan sentezlenen silika aerojelde kullanilan H,SO4 derisiminin
artmastyla yiizey alaninin degisimi

Feldspattan sentezlenen silika aerojellere yapilan analiz sonucunda ortalama gézenek
capmin 31-36 A arasinda degisim gosterdigi goriilmiistiir (Sekil 7.24.) pH degerinin
artmasi ortalama gozenek cap degerlerinin Once artisina neden olmus ardindan ise
azaldigi gozlemlenmistir. Biitiin pH’larda sentezlenen aerojellerin mezo gozenekli

yapida oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 7.24. Feldspattan sentezlenen silika aerojelde kullanilan H,SO4 derisiminin
artmasiyla ortalama gézenek ¢ap degisimi
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Numunelerin yiizey yapisi, tane boyutlari, geometrisi hakkinda bilgi edinebilmek
amacityla SEM analizi gerceklestirilmistir. Ayrica silika aerojeldeki elementlerin
yiizdelerini tayin edebilmek i¢in EDS analize de yapilmistir. Yiizey alan1 sonucunun
en iyi oldugu numune olan F13 numunesinin 10000 biiylitmedeki SEM goriintiisii
Resim 7.7.’de gosterilmistir. Ayrica EDS analiz sonucu Ek-2’de yer almaktadir.
Literatiirde Sarawade ve arkadaslariin TEOS’ tan iki basamakl asit-baz katalizorii
kullanarak sol-jel polimerizasyonuyla elde ettikleri silika aerojelin SEM goriintiisii

(Resim 7.8.) ile feldspattan sentezlenen F13 numunesinin SEM goriintiisii (Resim

7.7.) benzerlik gostermektedir.

Resim 7.7. Feldspattan sentezlenen F13 numunesinin SEM goriintiisii

Resim 7.8. Literatiirden alinan SEM goriintiisti [33]
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7.4. Sentezlenen Monolitik Silika Aerojeller

Bu ¢alismada silika aerojellerin liretiminde farkli parametrelerin etkisi arastirilmakla
beraber kimya sektoriinde katalizor olarak kullanilacak olan silika aerojeller basing
diisiistine neden olacagindan son yillarda monolitik silika aerojel {retimi
gerceklestirilmistir. Monolitik silika aerojel iiretiminde baslangic maddesi olarak
TEOS seg¢ilmistir. Silika kaynagi olarak TEOS, PEG ve iire (veya iire olmaksizin)
kullanilarak asit katalizorliigiinde sol-jel yontemiyle monolitik silikalar elde
edilmistir. Hem iire varliginda hem de iiresiz gerceklestirilen deneylerde parametre
olarak, kullanilan asit katalizoriiniin (HNOj3) miktarlar se¢ilmis ve monolitik silika
aerojel yapisinda meydana gelen degisiklikler gézlemlenmistir. Her iki durumda da
(iireli ve tiresiz) elde edilen monolitik silika aerojellerin FTIR analizleri yapilmis ve
analiz sonuclar1 Sekil 7.25. ve Sekil 7.26’da gosterilmistir. Ayrica elde edilen
sonuglar tablo halinde Cizelge 7.13. ve Cizelge 7.14’de de 6zetlenmistir. Elde edilen

bu sonuglar bize silika aerojel sentezlendigini gdstermektedir.

Si-0-5i Bandi

 12ulENO;
. . .

4000 3000 2000 1000 400
Wavenumber [cm-1]

Sekil 7.25. Ure varliginda sentezlenen mezogdzenekli monolitik silika aerojellerin
FTIR spektrumlari
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4 .

-OH Bandi

4000 2000 2000 1000 400
Wavenumber [cm-1]

Sekil 7.26. Ure kullanimi olmadan sentezlenen mezogdzenekli monolitik silika
aerojellerin FTIR spektrum degerleri

Cizelge 7.13. Ure kullanilarak sentezlenen monolitik silika aerojellerin FTIR
spektrum degerleri

Bandlar MSU1 | MSU2 | MSU3 | MSU4 | MSU5 MSU6
Si-O-Si

Asimetrik

Bandi 1087 1091 1087 1103 1079 1083
Si-O-Si

Simetrik

Bandi 802 798 782 796 798 796
Si-O-Si Ag

Bandi 466 458 486 412 466 458
-OH 3451/ | 3451/

Absorpsiyon 3455/ 3459/ 3451/ 3467/
Bandi 1646 1643 1635 1643 1646 1635
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Cizelge 7.14. Ure kullanim1 olmadan sentezlenen monolitik silika aerojellerin FTIR
spektrum degerleri

Bandlar MSLI | MS2 | MS3 | MS4 | MSs MS6
Si-O-Si
Asimetrik
Band1 1052 | 1087 | 1079 | 1041 | 1083 1103
Si-O-Si
Simetrik
Band: 798 796 802 796 794 802
Si-O-Si Ag
Bandi 416 466 458 412 489 466
-OH
Absorpsiyon | 3471/ | 3451/ | 3455/ | 3455/ | 3459/ | 3451/
Band: 1639 | 1646 | 1639 | 1635 | 1646 1639

Ureli ve iiresiz olarak elde edilen farkli katalizér derisimlerindeki numunelerin
MSU1 ve MS1 igin N, adsorpsiyon grafikleri siras1 ile Sekil 7.27. ve Sekil 7.28."de
verilmigtir. Bu grafikler kullanilarak elde edilen birim gramin ylizey alani ve

ortalama gozenek ¢ap degerleri Cizelge 7.15.’te verilmistir.

1460 |

1200 |

.00

Hacim (cm/g)

4.00

0.00

fe-02 Be-01

Kismi Basing (P/Po)

Sekil 7.27. Ureli ortamda 0,2 ml HNOj3 kullanilarak sentezlenen MSU1 numunesinin
izoterm egrisi
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Sekil 7.28. Uresiz ortamda 0,2 ml HNO3 kullanilarak sentezlenen MS1 numunesinin
izoterm egrisi

Cizelge 7.15.°te gosterildigi gibi iire kullanilarak ve iire kullanimi olmadan

sentezlenen monolitik silika aerojellerin yiizey alanlar1 ve ortalama goézenek cap

degerleri verilmistir.
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Cizelge 7.15. Sentezlenen mezogdzenekli monolitik silika aerojellerin yiizey alani ve
ortalama gozenek cap degerleri

Numuneler BET Yiizey Alam1 (m*/g) | Ortalama Gézenek Capi (A)
MSU1 341,369 40,362
MSU2 599,701 30,514
MSU3 645,062 34,476
MSU4 928,052 31,228
MSU5 643,333 31,054
MSU6 402,072 34,286

MS1 400,505 31,274
MS2 459,821 30,514
MS3 1200,172 34,216
MS4 1056,517 36,578
MS5 607,461 35,054
MS6 458,856 32,286

Sekil 7.29.°da gosterildigi gibi iire varhiginda sentezlenen monolitik silika

aerojellerin ylizey alanlar1 341-929 m2/g arasinda degismis ve en yiiksek ylizey alanmi

0,8 ml HNO; kullanilarak sentezlenen silika aerojel numunesinde gdzlenmistir.

Kullanilan HNO; miktarindaki artig elde edilen silika aerojellerin yiizey alanlarinda

once belli bir degere kadar artmaya neden olmus, ardindan azaldig1 goriilmiistiir.
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Sekil 7.29. Ure varliginda sentezlenen mezogdzenekli monolitik silika aerojellerde
kullanilan nitrik asit miktariin artmasiyla yiizey alani degisimi

Ure varliginda sentezlenen monolitik silika aerojellerin ortalama gdzenek cap1 Sekil
7.30.’da gosterildigi gibi 30-41 A arasinda degisim gdstermis ve hepsinin mezo
gbzenekli yapida oldugu goriilmistiir. Kullanilan HNO3; miktar1 arttikca ortalama

gozenek capinda Once artis ardindan azalis oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 7.30. Ure varliginda sentezlenen mezogdzenekli monolitik silika aerojellerde
kullanilan nitrik asit miktarinin artmasiyla ortalama gbézenek c¢ap
degisimi
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Ure kullamlmadan sentezlenen monolitik silika aerojellerin yiizey alanlari iire
varliginda sentezlenenlere gore daha yiliksek olmakla birlikte Sekil 7.31.°de
gosterildigi gibi 400-1201 mz/g arasinda degismis ve en yiiksek yiizey alan1 0,6 ml
HNO3 kullanilarak sentezlenen silika aerojel numunesinde gozlenmistir. Kullanilan
HNO; miktarindaki artis iire kullanimiyla sentezlenen monolitik silika
aerojellerdekine paralel olarak silika aerojellerin yiizey alanlarinda 6nce belli bir

degere kadar artisa sebep olurken ardindan azaldig1 goriilmistiir.
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Sekil 7.31. Sentezlenen mezogdzenekli monolitik silika aerojellerde kullanilan nitrik
asit miktarinin artmasiyla yiizey alani degisimi

Sentezlenen monolitik silika aerojellerin ortalama gozenek c¢ap1 Sekil 7.32.°de
gosterildigi gibi 30-37 A arasinda degisim gostermis ve sentezlenen biitiin
numunelerin mezo gozenekli yapida oldugu goriilmiistiir. Kullanilan HNO3 miktart
arttikca ortalama gozenek capinda sirasiyla azalis, artis ardindan tekrar azalig

gorilmiistiir.
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Sekil 7.32. Sentezlenen mezogdzenekli monolitik silika aerojellerde kullanilan nitrik
asit miktarinin artmasiyla ortalama gézenek cap degisimi

Sentezlenen silika aerojellerin gézenek yapisini daha iyi gorebilmek icin SEM
analizi gergeklestirilmistir. En iyi yiizey alam1 sonuglarinin elde edildigi MSU4 ve
MS3 numunelerinin SEM goriintiileri sirastyla Resim 7.9. ve Resim 7.10.°da
gosterilmigtir. Numunelerin igerdigi elementleri belirlemek amaciyla yapilan EDS

analiz sonuglar1 ise Ek-2’de verilmistir.

Resim 7.9. Ureli ortamda sentezlenen MSU4 numunesinin SEM goriintiisii



Resim 7.10. Uresiz ortamda sentezlenen MS3 numunesinin SEM gériintiisii

90
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8. SONUCLAR ve ONERILER

Yapilan ilk deneysel ¢alismada baslangic maddesi olarak silis kumu ve feldspat
kullanilip farkli parametrelerde sol-jel yontemiyle silika aerojel sentezlenmistir.
Diger ¢alismada ise silika kaynag1 olarak TEOS, PEG ve HNOj; katalizori ile tire
kullanilarak ve iire kullanimi1 olmadan monolitik silika aerojel sentezlenmistir. Silis
kumu ve feldspattan silika aerojel sentezlerken safsizliklar1 gidermek amaciyla ilk
olarak asit ile yikama yapilmis, ardindan silika ekstraksiyonu, yaslandirma ve

kurutma islemleri gerceklestirilmistir.

Feldspat ve silis kumundan hazirlanan silika aerojellerde kurutma sicakliklari 50, 60,
70, 90, 110 ve 130 °C olarak belirlenmis ve maksimum yiizey alaninin silis kumu ve
feldspat i¢in 110 "C’de kurutma yapilan silika aerojel numunelerinde elde edildigi
gozlenmistir. Ayrica silis kumundan elde edilen silika aerojellerin ortalama gézenek

capmnin 30-39 A, feldspattan elde edilenin ise 31-37 A arasinda degistigi yani

sentezlenen tiim numunelerin mezogdzenekli yapiya sahip oldugu gozlemlenmistir.

Silis kumu ve feldspattan sodyum silikat ¢ozeltisi hazirlandiktan sonra jellesme
asamasinda HCI asit katalizorii yardimiyla ¢ozeltilerin pH degerleri 2, 4, 5, 6 ve 7’ye
ayarlanmig, yaslandirma isleminin ardindan en yiiksek yilizey alani sonucunun elde
edildigi 110 ‘C’de kurutma islemi gerceklestirilmistir. Elde edilen silika aerojel
numunelerine yapilan yiizey alani analizine gore en yiiksek yiizey alani silis kumu ve
feldspat i¢in pH’1 6 olan numunede elde edilmistir. Ortalama gozenek ¢api ise silis
kumundan elde edilen numunelerde 30-35 A, feldspattan elde edilen numunelerde ise
31-38 A arasinda degisim gostermistir. Biitiin pH’larda sentezlenen silika aerojellerin
mezo gozenekli yapida oldugu tespit edilmis ve SEM goriintiilerine bakildiginda

gozenekli yap1 ¢ok net bir sekilde goriilmiistiir.

Bir diger parametre, kullanilan asit katalizoriini ve katalizor derisimlerini
degistirmektir. [lk asamada silis kumu ve feldspattaki safsizliklar1 gidermek amaciyla
diger parametrelerden farkli olarak 1 M HCI yerine 1 M H,SO, asit katalizorii

kullanilmis ve sodyum silikat ¢ozeltisi elde etme asamasinda 30’ar ml 0,5, 1, 2 ve 3
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M H,SO, ilave edilmistir. Her iki baslangic maddesi i¢in de en iyi ylizey alani
sonuclarinin elde edildigi pH=6 ortaminda c¢alisilmis ve 110 "C’de kurutma islemi
gerceklestirilmistir. Elde edilen silika aerojellere ¢esitli karakterizasyon caligmalari
yapilmistir. Yapilan yiizey alani analizi sonucunda en yiiksek yiizey alaninin silis
kumu ve feldspat igin 1 M derisime sahip H,SO, katalizorii kullanildiginda elde
edildigi goriilmiistiir. Ancak diger parametrelerle ¢aligmalarda asit katalizorii olarak
kullanilan HCI ile sentezlenen silika aerojellerin ylizey alanlarinin ¢ok daha yiiksek
oldugu goriilmiistiir. HoSO, ile sentezlenen numunelerin hepsinin mezo gozenekli
yapida oldugu ve silis kumu ve feldspattan sentezlenen numunelerin ortalama

gozenek caplar1 31-36 A arasinda degisim gosterdigi belirlenmistir.

Degistirilen parametreler neticesinde sentezlenen silika aerojel numunelerine ¢esitli
karakterizasyon caligsmalar1 yapilmistir. Gergeklestirilen bu ¢aligmalar neticesinde
pH degeri 6 olan hem silis kumundan hem de feldspattan elde edilen sodyum silikat
cozeltileri, jellesme basamaginda HCI katalizorii kullanimi sonrasi elde edilen
jellerin 110 °C’de kurutulmasiyla sentezlenen silika aerojellerin yiizey alani

sonuglarinin en yiiksek degerlere ulastigi goriilmiistiir.

Yapilan bir diger calismada da TEOS, porojen madde olan PEG, katalizor olarak
HNO; ve mezogdzenekli yap1 yoOnetimini saglayan iire kullaniminda ve iire
kullanilmadan mezogdzenekli monolitik silika aerojeller sentezlenmis ve sentezlenen
monolitik silika aerojellere karakterizasyon c¢alismalar1 yapilmistir. Yapilan bu
caligmalarda asit miktarinin gozenek ¢ap1 ve spesifik ylizey alanina etkisi
incelenmistir. Deneysel bulgulardan da anlasilacag: iizere iire kullanildiginda 0,8 ml,
ire kullanilmadiginda ise 0,6 ml HNO; varliginda malzemelerde en iyi sonuglarin
elde edildigi ve iire kullanilmadan sentezlenen monolitik silika aerojellerin yiizey
alanlarmin iire varligindakilere kiyasla daha yiiksek oldugu gdzlemlenmistir. Ure
varhginda sentezlenen silika aerojellerin ortalama gdzenek gapt 30-41 A arasinda
degisim gosterirken, iire kullanilmadan elde edilen silika aerojellerin ortalama
gozenek caplar1 ise 30-37 A arasinda degismistir. Asit miktarinin gdzenek ¢api
tizerindeki etkisi ise degiskendir. Bunun nedeni, bilesenlerin safsizliklarinin ortam

sartlar1 nedeniyle degismesi ya da deneysel hatalar olabilir. Sentezlenen monolitik
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silika aerojellerin sert ve kararli olmasi da c¢apraz baglarin iyi olustugunun

gostergesidir.

Elde edilen silika aerojellerin igerdikleri kimyasal gruplarin varhigini tespit etmek
amaciyla FTIR analizi yapilmistir. Bu analizler sonucunda elde edilen spektrumlara
bakildiginda silika aerojel sentezlendigi goriilmiistiir. Biitiin numunelerde silika

aerojelin ana band1 olan SI-O-Si asimetrik bandi ve -OH bantlar1 da tespit edilmistir.

Sentezlenen silika aerojellerin mikro yapisal 6zelliklerini analiz etmek; ylizey yapisi,
tane boyutlari, geometrisi hakkinda bilgi edinebilmek amaciyla SEM analizi ve
icerdigi elementlerin ylizdelerini tayin edebilmek i¢in EDS analizi yapilmistir. SEM
fotograflar1 incelendiginde sentezlenen silika aerojellerin gézenek yapisi net bir

sekilde goriilmektedir.

Baslangic maddesi olarak silis kumu ve feldspat kullanilmasi silika aerojel
tiretiminin  hem daha ekonomik hale gelmesini saglamis hem de alkoksit

kullaniminin sagliga zararl etkilerini ortadan kaldirmigtir.

Bu ¢alismaya ek olarak farkli ¢oziiciilerin kullanilmasi1 parametre olarak secilebilir.
Ayrica tretilen numunelere ylizey modifikasyonlar1 yapilarak silika aerojellerin
ylizey alanlar1 ve gozenekliligi arttirilabilir. Yapilan bu modifikasyonla aerojellerin
hidrofobik 6zellik kazanip kazanmadigina bakilabilir. Bunun disinda monolitik silika
aerojel tiretiminde TEOS yerine TMOS kullanilmasinin sentezlenen silika aerojelin

yiizey alanlarina ve gbzenek c¢apina nasil etki edecegi de incelenebilir.
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Sekil E1.2. Kurutma sicakligi 70 °C olan silis kumundan sentezlenen S3
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Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri
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Sekil E1.3. Kurutma sicakligt 90 °C olan silis kumundan sentezlenen S4
numunesinin izoterm egrisi

Kismi Basing (P/Po)

Sekil E1.4. Kurutma sicakligt 110 °C olan silis kumundan sentezlenen S5
numunesinin izoterm egrisi
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Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri
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Sekil E1.5. Kurutma sicakligt 130 °C olan silis kumundan sentezlenen S6
numunesinin izoterm egrisi
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Sekil E1.7. Kurutma sicakligi 60 °C olan feldspattan sentezlenen F2 numunesinin

izoterm egrisi



103

Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri

G
E
o
£
(&)
©
I
Kismi Basing (P/Po)
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Sekil E1.9. Kurutma sicakligir 90 °C olan feldspattan sentezlenen F4 numunesinin
izoterm egrisi
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Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri
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Sekil E1.10. Kurutma sicakligi 110 °C olan feldspattan sentezlenen F5 numunesinin
izoterm egrisi
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Sekil E1.12. Kurutma sicakligi 130 °C olan feldspattan sentezlenen F6 numunesinin
izoterm egrisi
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Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri
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Sekil E1.14. ph=4’de silis kumundan sentezlenen S8 numunesinin izoterm egrisi
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Sekil E1.15. ph=5’de silis kumundan sentezlenen S9 numunesinin izoterm egrisi



106

Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri
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Sekil E1.17. ph=7"de silis kumundan sentezlenen S11 numunesinin izoterm egrisi
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Sekil E1.20. ph=5’de feldspattan sentezlenen F9 numunesinin izoterm egrisi



108

Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri

=
e
)
£
(&)
I
I
Kismi Basing (P/Po)
Sekil E1.20. ph=6da feldspattan sentezlenen F10 numunesinin izoterm egrisi
2
e
K
£
[&]
I
I

Kismi Basing (P/Po)

Sekil E1.22. ph=7"de feldspattan sentezlenen F11 numunesinin izoterm egrisi



Hacim (cm®/g)

Hacim (cm®/q)

109

Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri

Kismi Basing (P/Po)

Sekil E1.25. 1 M H,SO, katalizorliigiinde silis kumundan sentezlenen S13
numunesinin izoterm egrisi

Kismi Basing (P/Po)

Sekil E1.25. 2 M H,SO, katalizorliigiinde silis kumundan sentezlenen S14
numunesinin izoterm egrisi
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Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri
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Sekil E1.26. 3 M H,SO, katalizorliigiinde silis kumundan sentezlenen S15
numunesinin izoterm egrisi
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Sekil E1.29. 1 M H,SO, katalizorliigiinde silis kumundan sentezlenen F13
numunesinin izoterm egrisi
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Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri
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Sekil E1.29. 2 M H,SO, Kkatalizorliiglinde silis kumundan sentezlenen F14

numunesinin izoterm egrisi
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Sekil E1.30. 3 M H,SO, Kkatalizorliigiinde silis kumundan sentezlenen F15

numunesinin izoterm egrisi
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Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri
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Sekil E1.31. Ure varhginda 0,4 ml HNOs; kullanilarak sentezlenen MSU2
numunesinin izoterm egrisi
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Sekil E1.32. Ure varhginda 0,6 ml HNO; kullanilarak sentezlenen MSU3
numunesinin izoterm egrisi
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Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri
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Sekil E1.32. Ure varhiginda 0,8 ml HNOs; kullanilarak sentezlenen MSU4
numunesinin izoterm egrisi
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Sekil E1.32. Ure varliginda 1,0 ml HNOj; kullanilarak sentezlenen MSU5
numunesinin izoterm egrisi
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Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri

Kismi Basing (P/Po)

Sekil E1.32. Ure varliginda 1,2 ml HNO;z kullanilarak sentezlenen MSU6
numunesinin izoterm egrisi

Kismi Basin¢ (P/Po)

Sekil E1.32. Uresiz ortamda 0,4 ml HNOsz kullanilarak sentezlenen MS2
numunesinin izoterm egrisi
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Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri

Kismi Basing (P/Po)

Sekil E1.32. Uresiz ortamda 0,6 ml HNOs; kullanilarak sentezlenen MS3
numunesinin izoterm egrisi
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Sekil E1.32. Uresiz ortamda 0,8 ml HNO; kullanilarak sentezlenen MS4
numunesinin izoterm egrisi
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Ek-1 (Devam) izoterm Grafikleri
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Sekil E1.32. Uresiz ortamda 1,0 ml HNO; kullanilarak sentezlenen MS5
numunesinin izoterm egrisi

Kismi Basin¢ (P/Po)

Sekil E1.32. Uresiz ortamda 1,2 ml HNO; kullanilarak sentezlenen MS6
numunesinin izoterm egrisi
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EK-2. Sentezlenen Silika Aerojellerin SEM Goriintiileri ve EDS Sonuglari

A Jul 2013 Time :13:09:38

Resim E2.1. Silis kumundan sentezlenen S5 numunesinin 20000 kat biiylitme 6l¢ekli
SEM goriintiisii

cps/ev

Sekil E2.1. Silis kumundan sentezlenen S5 numunesinin EDS sonucu
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EK-2 (Devam) Sentezlenen Silika Aerojellerin SEM Goriintiileri ve EDS Sonuglari

Element Series wunn. C norm. C Atom. C Error (1 Sigma)

[wt.%] [wt.%] [at.%] [wt.%]
Silicon K-series 1.54 7.48 11.68 0.10
Magnesium K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Aluminium K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Sodium K-series 3.41 16.64 18.15 0.25
Chlorine K-series 8.60 41.91 24.65 0.32
Iron K-series 0.04 0.17 0.08 0.03
Zinc K-series 1.31 6.37 2.44 0.14
Oxygen K-series 5.63 27.43 43.00 1.05

Total: 20.52 100.00 100.00

Tablo E2.1. Silis kumundan sentezlenen S5 numunesinin EDS sonucu

Jul 2013 Time :12:28:31

Resim E2.2. Feldspattan sentezlenen F5 numunesinin 30000 kat biiyiitme olgekli
SEM gortintiisii
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EK-2 (Devam) Sentezlenen Silika Aerojellerin SEM Goriintiileri ve EDS Sonuglari

cps/eV.

4.0—

Fe Na

C Atom. C

Error

19.65

45.72

11.12

14.82

58.13

14.26

.57

.43

.03

.00

.13

.62

.05

Element unn. C norm.
[wt.%]

Silicon K-series 7.82
Aluminium K-series 11.42
Oxygen K-series 26.57
Iron K-series 0.01
Zinc K-series 0.00
Chlorine K-series 2.62
Sodium K-series 9.36
Magnesium K-series 0.31
Total: 58.11

100.00

100.00

Tablo E2.2. Feldspattan sentezlenen F5 numunesinin EDS sonucu
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EK-2 (Devam) Sentezlenen Silika Aerojellerin SEM Goriintiileri ve EDS Sonuglari

Mag= 2000 KX  1pm
SUPRA 40VP-41-14 |
TR e - T R A el

Resim E2.3. Silis kumundan sentezlenen S10 numunesinin 20000 kat biiyiitme
olgekli SEM goriintiisii

fe §Mg Si cl Fe In

keV

Sekil E2.3. Silis kumundan sentezlenen S10 numunesinin EDS sonucu
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EK-2 (Devam) Sentezlenen Silika Aerojellerin SEM Goriintiileri ve EDS Sonuglari

Element Series wunn. C norm. C Atom. C Error (1 Sigma)

[wt.%] [wt.%] [at.%] [wt.%]
Silicon K-series 12.33 17.76 18.07 0.56
Magnesium K-series 0.17 0.25 0.23 0.05
Aluminium K-series 0.80 1.15 0.95 0.08
Sodium K-series 15.59 22.45 17.73 1.02
Chlorine K-series 16.05 23.12 14.51 0.59
Iron K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Zinc K-series 0.38 0.55 0.19 0.11
Oxygen K-series 24.12 34.74 48.32 3.65

Total: 69.44 100.00 100.00

Tablo E2.3. Silis kumundan sentezlenen S10 numunesinin EDS sonucu

Resim E2.4. Feldspattan sentezlenen F10 numunesinin SEM goriintiisii



122

EK-2 (Devam) Sentezlenen Silika Aerojellerin SEM Goriintiileri ve EDS Sonuglari

cpsfeV

2]
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] In
8 Na Al I
-

Fe
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] T I T T T
2 4

keV

[
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Sekil E2.4. Feldspattan sentezlenen F10 numunesinin EDS sonucu

Element Series

unn.

[wt.

C Error

(1 Sigma)

[wt.

Silicon K-series
Magnesium K-series

Aluminium K-series

Sodium K-series
Chlorine K-series
Iron K-series
Zinc K-series
Oxygen K-series

.03

.53

.40

.33

.05

.10

.69

Total:

66.

C norm. C Atom.
1 [wt.%] [at.%]
.60 14.46 15.87
.06 0.09 0.07
.80 16.28 7.73
.93 8.93 8.20
.02 13.60 8.09
.21 0.32 0.12
.79 1.19 0.38
.95 45.13 59.53
35 100.00 100.00

Tablo E2.4. Feldspattan sentezlenen F10 numunesinin EDS sonucu
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EK-2 (Devam) Sentezlenen Silika Aerojellerin SEM Goriintiileri ve EDS Sonuglari

EHT = 10.00 kv ig Date :5 Jul 2013 Time :14:40:22
Noist duction = Line Int. Done  Chamb atus = mping (HV)

Resim E2.5. Silis kumundan sentezlenen S12 numunesinin 50000 kat biiyiitme
Olcekli SEM goriintiisii

35
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Sekil E2.5. Silis kumundan sentezlenen S12 numunesinin EDS sonucu
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EK-2 (Devam) Sentezlenen Silika Aerojellerin SEM Goriintiileri ve EDS Sonuglari

Element Series wunn. C norm. C Atom. C Error (1 Sigma)

[wt.%] [wt.%] [at.%] [wt.%]
O 8 K-series 11.34 43.42 56.88 1.93
Silicon K-series 6.37 24.38 21.19 0.31
Na 11 K-series 4.07 15.57 11.19 0.31
S 16 K-series 3.26 12.47 8.15 0.16
Cl 17 K-series 0.91 3.46 2.05 0.08
Al 13 K-series 0.18 0.69 0.54 0.04
Mg 12 K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Fe 26 K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Zn 30 K-series 0.00 0.00 0.00 0.00

Total: 26.13 100.00 100.00

Tablo E2.5. Silis kumundan sentezlenen S12 numunesinin EDS sonucu

sfey

Fe Mg Si S Fe In

kev

Sekil E2.6. Feldspattan sentezlenen F12 numunesinin EDS sonucu
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EK-2 (Devam) Sentezlenen Silika Aerojellerin SEM Goriintiileri ve EDS Sonuglari

Element Series wunn. C norm. C Atom. C Error (1 Sigma)

[wt.%] [wt.%] [at.%] [wt.%]
Silicon K-series 20.16 20.78 18.24 0.98
Magnesium K-series 0.99 1.02 0.80 0.14
Aluminium K-series 2.43 2.51 1.79 0.22
Sodium K-series 12.72 13.11 10.97 0.96
Chlorine K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Iron K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Zinc K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Oxygen K-series 55.75 57.45 65.11 9.06
Sulfur K-series 4.99 5.14 3.09 0.30

Total: 97.04 100.00 100.00

Sekil E2.6. Feldspattan sentezlenen F12 numunesinin EDS sonucu

_oslel

| L L L L L L I f"‘x‘ |
4 5 6 7 8 9 10
keV

Sekil E2.7. Ureli ortamda sentezlenen MSU4 numunesinin EDS sonucu
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EK-2 (Devam) Sentezlenen Silika Aerojellerin SEM Goriintiileri ve EDS Sonuglari

El1 AN Series wunn. C norm. C Atom. C Error (1 Sigma)

[wt.%] [wt.%] [at.%] [wt.%]
Si 14 K-series 27.30 56.04 42.19 1.18
O 8 K-series 21.25 43.01 57.65 3.26
Zzn 30 K-series 0.12 0.25 0.08 0.07
Al 13 K-series 0.05 0.10 0.08 0.03
Mg 12 K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Na 11 K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Cl 17 K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Fe 26 K-series 0.00 0.00 0.00 0.00

Total: 48.72 100.00 100.00

Tablo E2.7. Ureli ortamda sentezlenen MSU4 numunesinin EDS sonucu

8 n
1 0 N M

keV

Sekil E2.8. Uresiz ortamda sentezlenen MS3 numunesinin EDS sonucu
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EK-2 (Devam) Sentezlenen Silika Aerojellerin SEM Goriintiileri ve EDS Sonuglari

El1 AN Series wunn. C norm. C Atom. C Error (1 Sigma)

[wt.%] [wt.%] [at.%] [wt.%]
O 8 K-series 36.71 52.81 66.37 5.16
Si 14 K-series 32.36 46.57 33.34 1.40
Zn 30 K-series 0.21 0.31 0.09 0.09
Cl 17 K-series 0.12 0.17 0.09 0.04
Al 13 K-series 0.10 0.14 0.11 0.04
Mg 12 K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Na 11 K-series 0.00 0.00 0.00 0.00
Fe 26 K-series 0.00 0.00 0.00 0.00

Total: 69.50 100.00 100.00

Tablo E2.8. Uresiz ortamda sentezlenen MS3 numunesinin EDS sonucu
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