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Bu tez c¢alismasinda son {iriinde yabanci bir faz olusumuna neden olmadan
jeopolimer 6zelliklerini gelistirmek hedeflenmistir. Calismanin birinci asamasinda
400 °C sicaklikta uygulanan 1s1l islem ile boyutsal kararlilik kazandirilmis ti¢ farkli
tane boyut dagilimindaki polisialat silokso (PSS) tipi jeopolimer tozlar iiretilmis ve
dolgusuz olarak iiretilen jeopolimer ozelliklerine olan etkisi ilk defa incelenmistir.
Bu amagla farkli oranlarda su iceren iki jeopolimer re¢inesine %10—40 oranlarinda
des) degerleri 34-824 um boyutlarinda olan PSS tozlar ilave edilerek numuneler
elde edilmistir. Calisma sonucunda PSS tozu katkisinin tane boyut dagilimi ile
bagintili olarak numunelerin basma dayanimint uygun katki oranlarinda
gelistirebildigi tespit edilmistir. En yiiksek basma dayanimi ince olarak kodlanmis
tane boyut dagilimindaki PSS tozlarmin (d(o 5= 33,96 pm) %10 oranindaki katkisi ile

elde edilmistir. ince tane boyut dagilimindaki tozlarmn katkist numunelerin kurutma



catlamalara olan direncini artirmistir. Reginedeki artan su orani ile bu etki daha
fazla belirgin olmustur. Ince tozlarin yiiksek su icerigine sahip recineye katkilanmasi
ile 400 °C sicakliginda uygulanan 1si1l isleme ragmen mineral v.b. dolgular
icermedigi halde kurutma gatlaklar1 gozlenmeyen monofaz yapidaki jeopolimerler ilk

defa elde edilmistir.

Calismanin ikinci asamasinda jeopolimerler i¢in alisilagelmisten daha yiiksek su
igerigine sahip olarak hazirlanan regineye agirlikga 1:1 oraninda ince alumina
tozlarmin karistirilmasi ile yiiksek oranda alumina tozu dolgulu olmasina ragmen
dokiim yontemi ile verimli olarak sekillendirilebilen Na-Metakaolin esash
jeopolimerler {retilmis ve karakterize edilmistir. Mikroyap: incelemeleri ve
jeopolimerlerin termal kiigiilme degerlerinin incelenmesi sonucu, 750-1000 °C
sicakliklar1 araliginda karakteristik olarak jeopolimerlerde go6zlenen viskoz
sinterleme bolgesinin, bu g¢alismada ftretilen numunelerde yiiksek orandaki ince
alumina tozlarinin refrakterik etkisi nedeni ile 1000-1250 °C gibi daha yiiksek

sicaklik araliklarina 6telendigi goriilmiistiir.

Uretilen gelismis refrakterik 6zellikteki jeopolimere gliserin (%0,1-1,5), polietilen
glikol (PEG) (%0,1-1,5) ve PSS tozu (%0,625-5) katkisinin etkisi sicaklik ile
bagintili olarak incelenmistir. Gliserin katkist numunelerin termal kiiglilme
degerlerini belirgin olarak diislirmiistiir. Numunelerde artan gliserin katki orani ile
beraber basma dayanimi diismiistiir. PEG katkis1 numunelerin basma dayanimini 750
°C sicakligina maruz kalana kadar gelistirmistir. En yiiksek basma dayanimi
kazanimi %0,5 katki oraninda saglanmistir. PSS tozlarmin %1,25 oranindaki katkisi
ile numunelerin basma dayanimi 1000 °C sicakliga kadar uygulanan 1s1l islemlerin
ardindan 1s1l iglem sicakliklarindan bagimsiz olarak gelismistir. %1,25 orani
tizerindeki PSS tozu katkisi ise numunelerde asir1 gézenekler iceren bir mikroyapinin
gelismesine neden oldugu i¢in basma dayanimimi diistirmiistiir. Calismada etkisi

incelenen tim katkilar numunelerin faz yapisi gelisimine etki etmemistir.

Anahtar Sozciikler : Jeopolimer, metakaolin, termal kararlilik, yapisal biitiinsellik.

Bilim Kodu :915.1.122
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In this study, improving the properties of geopolymer without causing an external
phase in the final product is aimed. In the first section of the study polysialate siloxo
(PSS) type geopolymer powders which were dimensionally stabilized by the heat
treatments applied at 400 °C with the three different particle size distribution were
produced and the effects of these on the properties of filler-free geopolymers, never
previously been studied, were examined in this study. For this aim, samples were
produced with 10-40 wt. % PSS powders addition which have ds) values 34-824
um to two geopolymer resins with various amounts of water. At the end of the study,
it was found that PSS powder addition can enhance the compressive strength of the
samples with proper addition amounts related with particle size distribution. The
highest compressive strength value was achieved with 10 wt. % addition of PSS

powders with fine (d.s) =33.96 um) coded. Addition of powders in fine particle size

Vi



distribution increased the resistance of samples against drying cracks. This effect was
more evident with the increasing amounts of water in the resin. With the addition of
fine powders to resin with high amounts of water, monophase geopolymers without
drying cracks despite the heat treatment applied at 400 °C and absence of fillers such

as minerals were produced for the first time in this study.

In the second section of the study, 1:1 ratio fine alumina powders were mixed with
resin prepared with higher amounts of water than the usual, by this way Na-
Metakaolin based geopolymers, which can be shaped productively with casting
method although it includes high amounts of alumina powder filling, were produced
and characterized. From the results of analyses of microstructure and thermal
shrinkage values, it was observed that the viscous sintering region in geopolymers
that observed characteristically between 750-1000 °C temperatures shifted to higher
temperatures such as 1000-1250 °C by the refractory effect of fine alumina powders

in high amounts in the samples produced.

The effect of glycerine (0.1-1.5 wt. %), polyethylene glycol (PEG) (%0.1-1.5 wt. %)
and PSS powders (0.625-5 wt. %) addition to the produced geopolymer with
enhanced refractoriness was examined related with temperature. Glycerine addition
significantly decreased the thermal shrinkage values of the samples. Compressive
strength decreased with the increase in glycerine addition in the samples. PEG
addition increased the compressive strength of the samples until they were exposed
to 750 °C. Improvement of the highest compressive strength was achieved in 0.5 wt.
% addition. With the addition of 1.25 wt. % PSS powders compressive strength of
the samples increased independently from the heat treatment temperatures up to 1000
°C. Further addition than the 1.25 wt. % PSS powder decreased the compressive
strength because it caused a microstructure which has excessive pores in the samples.
All the additives studied in this study did not affect the phase structure of the

samples.

Key Words : Geopolymer, metakaolin, thermal stability, structural integrity.
Science Code : 915.1.122
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BOLUM 1

GIRIS

Jeopolimerler diisiik sicakliklarda basit yontemler ile sekillendirilerek iiretilebilen
diisiik yogunluga, iyi mekanik 6zelliklere ve yanma dayanimina sahip olan amorf
yapidaki inorganik malzemelerdir [1]. Bu malzemeler otomotiv, havacilik, metal
dokiimleri, teknik seramik ve yapi1 malzemeleri lretimi gibi ¢esitli alanlarda
uygulamalar bulabilmektedir [2-3]. Uretimleri genellikle metakaolin veya ugucu
kiillerin belirli molar oranlar1 saglayacak miktarda alkali ¢6zeltilerle karistirilmasi ile
elde edilen reginenin oda sicakligina yakin sicakliklarda kiir edilmesi ile yapilir [4-
5]. Metakaolinler yiiksek tepkime kabiliyeti ve safsizlik icermemesi nedeni ile
polisialat silokso (PSS) tipi olarak da bilinen yiiksek safliktaki jeopolimerlerin elde
edilmesinde tercih edilirler [4]. Endiistriyel bir atik olan ve gesitli seviyelerde
safsizliklar iceren wugucu kiiller ise herhangi bir 1s1l islem uygulanmadan

kullanilabildiginden ¢evre dostu jeopolimer ¢imentolarin iiretiminde tercih edilirler

[5].

Kiir edilmis jeopolimerlerin biinyelerinde fiziksel suyun yam sira 100-370 °C
sicakliklar arasinda tersinmez olarak uzaklasan zeolitik ve yapisal sular mevcuttur
[3,4,6]. Yapidaki sularin ¢ikisi esnasinda meydana gelen tersinmez asir1 kiigiilmeler
jeopolimerlerin ¢atlamasina neden olarak uygulama alanlarmi kisitlayici bir yapisal
biitiinsellik sorunu dogurmaktadir [3,6]. Son iriinde kurutma catlaklarinin oniine
gecilebilmesi i¢in jeopolimerin mutlaka boyutsal kararlilig1 olan bir dolgu katkisi ile

tiretilmesi gerekmektedir [3,4].

Dolgulara ilaveten jeopolimer kompozisyonlari iiretim siire¢lerinin ve son iiriin
Ozelliklerinin  gelistirilmesi amaciyla g¢esitli katkilar da igerebilmektedir [7].
Jeopolimerleri gelistirici katkilar iizerine yapilan calismalar, ciliruflar, mineraller,

seramik partikiiller ve organik regineler lizerine yogunlasmistir [7-10]. Dolgusuz



olarak iiretilen metakaolin esasli jeopolimerlerin 6giitiilmesi ile PSS tipi jeopolimer
tozlari elde edilebilmektedir [11]. Bu tozlar su ile karistirildiginda jeopolimerlesme
tepkimelerine devam ederek monolitik yapilar meydana getirebilmektedirler [11].
Susuzlastirilarak boyutsal kararlilik kazandirilmis PSS tozlar1 jeopolimerin mekanik
Ozelliklerini ve kurutma gatlamalarina karsi olan direncini gelistirme potansiyeli
tagimaktadir. Mineral dolgular ve diger katkilarin aksine son iiriinde safsizliga,
termal genlesme uyumsuzluklarina, yanma dayanimi kaybma ve asir1 yogunluk
artisina  neden olmayacagi oOngoriilebilen PSS tozlarinin nihai jeopolimer

Ozelliklerine olan etkisi bilinmemektedir.

Jeopolimerlere yapilan organik katkilar ile inorganik-organik karma malzemelerin
tiretimi bilimsel agidan ilgi ¢ekici olan bir diger konudur [10,12]. Organik katkilar
jeopolimerlerin kiir 6ncesi reolojik 6zelliklerine ve son {iriin mekanik 6zelliklerine
etki edebilmektedir [12]. Jeopolimerlere yapilan organik katkilar alanindaki bilimsel
calismalar genellikle dolgusuz olarak iiretilen ve sicaklifa maruz kalmayan
jeopolimerlerin ~ 6zellikleri  {lizerine  yapilmistir [12]. Kurutma esnasinda
catladiklarindan dolay1 uygulamaya yonelik jeopolimerlerin mutlaka dolgulu olarak
tiretilmesi gerekmektedir [3,4]. Bununla birlikte artan sicaklik ile organik katkilar
bozunma potansiyeli tagimaktadir. Dolgulu olarak {iiretilen jeopolimerlere yapilan
organik katkilarin jeopolimer oda sicaklig1 veya yiiksek sicakliklara maruz kaldiktan

sonraki 0zelliklerine olan etkisi hakkinda yeterli calisma bulunmamaktadir.

Jeopolimerler iizerinde yapilan ¢alismalarda diisiik maliyeti nedeni ile dolgu olarak
silika kumunun kullanimi {izerine yogunlagilmigtir [3,13]. Artan sicaklik ile beraber
alfa kuvarstan - beta kuvarsa polimorfik doniisimii kuvarsit partikiillerinde
jeopolimer matris ile uyumlu olmayan hacimsel genlesmeye neden olmaktadir [3,14].
Bu nedenle kuvarsit dolgusu jeopolimerlerin faydali kullanim sicakligini polimorfik
dontigimiin  gercgeklestigi 574 °C sicaklik civarinda smirlamaktadir [14]. 700 °C
sicaklik tlizerine 1sitildiklarinda meydana gelen sivi faz olusumu kaynakli viskoz
sinterlemenin neden oldugu asir1 deformasyon ise jeopolimerlerin kullanim {ist
sicakligini sinirlayan bir bagka etkendir [15,16]. Bahsedilen limitlerin agilabilmesi ve
jeopolimerlerin portland ¢imentosu esasli iirlinlere temel istiinliiklerinden biri olan

termal 6zelliklerinin 6n plana ¢ikabilmesi i¢in jeopolimerlerde termal agidan kararli



dolgular tercih edilmeli ve yiiksek sicakliklarda jeopolimer biinyesinde meydana
gelen sivi faz minimize edilmelidir [16]. Alternatif dolgular iizerine yapilan
caligmalar jeopolimerlere yapilan alumina tozlari katkisinin sadece su ¢ikis1 kaynakli
catlamalar1 engellemedigini bununla birlikte refrakterik etkisi ile yiiksek
sicakliklarda meydana gelen sivi faz olusumunu azaltarak jeopolimerlerde boyutsal
kararlilig1 iyilestirdigini ortaya c¢ikartmistir [16]. K-Metakaolin ve ugucu kiil esasl
jeopolimerler iizerine yapilan galismalar jeopolimerlere ince tane boyutlu alumina
tozu katkilamanin yliksek sicaklik uygulamalarina uygun iriinler gelistirmek igin
etkili bir strateji oldugunu net olarak gostermektedir [9,16]. Jeopolimerlerin yiiksek
sicaklik uygulamalariin artirilabilmesi i¢in alumina katkili jeopolimerler iizerine
yapilan ¢aligmalar énem tasimaktadir. Ince alumina tozlarinin diisiik tane boyutu
nedeni ile karisim viskozitesini asir1 olarak yiikseltmesinden ve alumina tozlarinin
recinedeki bir miktar suyu ylizeylerinde tutmasindan dolay1 nispeten diisiik oranda
alumina tozu igeren jeopolimerler karakterize edilmistir [9,16]. Na-Metakaolin
alumina ikili sistemi veya kiitlece %75 oranindan daha fazla alumina tozu katkisi
iceren dolgulu jeopolimerlerin termal gelisimi iizerine yapilacak yeni calismalara

ihtiyag vardir.

Bu c¢aligmada alumina tozlarmin refrakterik etkisinden en yiikksek oranda
faydalanabilmek amaciyla kimyasal ag¢idan uygun limitler icerisinde yliksek su
igerigine sahip bir jeopolimer re¢ine kompozisyonu tasarlanmistir. Bu sayede yiiksek
oranda (%100) ince alumina tozlari igermesine ragmen dokiim yontemi ile kolaylikla
sekillendirilebilen jeopolimerler elde edilmis ve karakterize edilmistir. Karakterize
edilen refrakterik jeopolimere dolgusuz jeopolimerlerde oda sicakligi mekanik
ozelliklerini gelistirdigi ve reolojik 6zelliklerine etki ettigi bilinen poli etilen glikol
katkisinin (PEG) [12], jeopolimerde mekanik 6zelliklere etkisi bilinmeyen gliserin
katkisinin ve 400 °C sicaklikta 1s1l islem uygulanarak boyutsal kararlik kazandirilmig
Polisialat silokso (PSS) tipi jeopolimer tozlarinin katkisinin etkisi sicaklik ile
baglantili olarak incelenmistir. Calismada ayrica PSS tozu katkisi ile kurutma
catlamalaria direncli mineral dolgusuz jeopolimerlerin elde edilebilme potansiyeli
oldugu diistintilmustiir. Bu nedenle PSS tozlar1 katkisinin dolgusuz olarak {iretilen saf

jeopolimerlere olan etkisi de ilk defa bu ¢alismada sistematik olarak incelenmistir.



BOLUM 2

JEOPOLIMERLERIN TANIMI, iICYAPISI VE OZELLIKLERI

Jeopolimerler uygun alumina silikat kaynaklarinin belirli molekiiler oranlari
saglayacak sekilde alkali aktivasyonunu takiben kiir edilmesi ile iiretilen inorganik
malzemelerdir [1,4]. Jeopolimerler aluminyum ve silisyum tetrahedralarinin
kondensasyon tepkimeleri ile birbirine baglanmasi sonucunda oksijen atomlarini
ortak kullanmasi ile meydana gelen ii¢ boyutlu molekiiler sebekeye sahiptir [1,4].
Dortlii kordinasyondaki aluminyum atomlarinin baglanmasi esnasinda tetrahedral
kafesteki bosluklara alkali katyonlar girerek iic boyutlu sebekedeki elektriksel ytikii
dengelemektedir [4]. Bu nedenle jeopolimerler Na*, K™ ve Ca™" gibi katyonlar1 da
icermektedir [4]. Jeopolimerlerin FTIR analizlerinde Si-O, Al-O, Si-OH, Al-OH ve
Si-O-Al baglarina isaret eden titresimler gozlenmektedir [17]. Bazi jeopolimerlerde
kompozisyon ile bagintili olarak ya da hidrotermal kiir sartlarinda zeolitik kristalin
fazlar olusabilmekte ise de oda sicakligina yakin sicakliklarda kiir edilen
jeopolimerler ¢ogunlukla amorf yapidadir [1]. Jeopolimerlerin XRD analizinde 27-29
derece araliginda kamburluk gosteren ve amorf yapiya isaret eden bir patern

gozlenmektedir [1].

Jeopolimerler siirekli nano gbzenekli bir yapiya sahiptir [17]. Bu goézeneklerin
boyutlart ve orami baslangic malzemeleri ve siire¢ sartlar1 ile baglantili olarak
farkliliklar gostermektedir [18]. Jeopolimerlerin gézenek yapisi igerisinde tepkimeye
girmeden kalan az miktardaki baslangic malzemelerine ait bilesenleri i¢eren sulu bir
gozenek c¢ozeltisi bulunmaktadir [4]. Jeopolimerlerden suyun buharlasarak
uzaklagmasi ile gozenek ¢ozeltisindeki bilesenler yiizeye tasinarak ¢igceklenme olarak
bilinen yiizey tabakasini meydana getirebilmektedir [4]. Barbosa vd. jeopolimerlerin
tetrahedral birimlerin haricinde diizensizlikler de icerdigini belirtmis ve

jeopolimerler igin Sekil 2.1°de verilen yapisal modeli 6nermistir [19].



O
AN
OH O
Al | 0-0 | o-0
P i, \/ V
of <|>\\ O/fl_\o I S'Q\oio/i\o-{ié/—l—lo
| -Si $iZl st | [sK] Dar?
0L /O\\ l |\O o/s'\ / So—F—0
|/ + Al [ Al 1/ H0
wola , (OH0 ZH,0  He0 2 Hp0 OH Sl HO (20
/\ 210 2| H20Na°H20c|) H20Na°H20 A0 0\2
Si si\ ™ /Si H2 O S
7Ny o — A ZEN ‘ | Al
: e <—O:Si /-
O Al Dal | AT oosa R
20 0—0—0",__ o [AU/\Si
\si/ \st Q=— So—o \|
8 ' LA -

Sekil 2.1. Na-Polisialat jeopolimerler i¢in Onerilen yapisal model X=SiQ4(3Al),
*=SiQ4(2Al) [19].

Jeopolimerleri olusturan ve kompozisyondaki Si/Al molar oranina goére degisen
inorganik monomerler Sekil 2.2°de verilmistir. Davidovits ¢alismalarinda jeopolimer
yapisini olusturan bu monomerlerin kondensasyon tepkimeleri ile adim adim
kovalent baglar kurarak jeopolimerleri olusturdugu sonucuna ulagmistir [17].
Poli(sialat) jeopolimerler genellikle kalsine edilmemis kaolinlerin alkali hidroksit
cozeltileri ile, poli (sialat-silokso) jeopolimerler metakaolinlerin alkali silikat
cozeltileri ile, poli (sialat-disilokso) jeopolimerler ise metakolinlerin alkali silikat ve
nano silika igeren ¢ozeltiler ile aktive edilmesi ile elde edilmektedir [17]. Genellikle
alkali hidroksit olarak NaOH ve KOH, alkali silikat ¢ozeltisi olarak ise Na-silikat ve
K-silikat ¢ozeltileri tercih edilmektedir [17]. Kaolinler alkali ortamda etkin olarak
¢oziinemediginden sadece metakaolinler ile baslangi¢c malzemesinin biiyiik oranda

jeopolimerlesme doniisiimii ger¢eklesmis son tirtinler elde edilebilmektedir [17].

Jeopolimerlerin mikroyapisinda 3—10 nm boyutlarinda olan gozeneklerle ayrilmis ve
jeopolimerik misel olarak tanimlanan 5-15 nm boyutlarindaki nano partikiillerden
olusan bir yap1 gozlenmektedir [17]. Jeopolimer mikroyapilarinda esas homojen
yapinin yani sira ¢ogunlukla iri gézenekler, mikro catlaklar ve inert dolgu olarak

ilave edilen ikincil fazlar da gozlenmektedir [13].

Dolgusuz olarak elde edilen jeopolimerlerin yogunluk degerleri Si/Al orani ile

bagintili olarak ~0,9-1,8 gr/ml arasinda degismektedir [17]. Kompozisyonlardaki



artan Si/Al orani ile jeopolimerlerin yogunlugu yiikselmektedir [17]. Metakaolin
esasl jeopolimerler %15-30 arasinda gozeneklilige sahiptir [17]. Jeopolimerlesme

tepkimeleri ile metakaolin esasli jeopolimerlerde %0,2-0,4 arasinda kiigiilme

gozlenmektedir [17].
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Sekil 2.2. Jeopolimer monomerleri [2].

Jeopolimerlesme tepkimeleri kati alumina silikat kaynagmin sulu alkali silikat
¢ozeltisinde ¢oziinmeye baslamasi ile beraber baslamaktadir [20]. Alumina silikat
kaynagindan alkali ortamda ¢oziinen aluminat ve silikat bilesenleri ¢ozelti igerisinde
sentetik alkali alumina silikat jeopolimer baslangic monomerlerini meydana
getirmektedir [20]. Coziinen aluminatlar, silikatlar ve heniiz ¢6zlinmemis alumina
silikatlara ilaveten alkali silikat ¢ozeltisi igerisindeki silikat bilesenlerini de iceren
karmasik karigim belirli bir doygunluga ulasinca jellesmeler baslamaktadir [20].
Kondensasyon tepkimeleri ile baglantilari kurulan jeller ti¢ boyutlu jeopolimer

sebekesini olusturmakta ve karigim katilagmaktadir [20].

2.1. JEOPOLIMERLERIN MEKANIK OZELLIiKLERI

Jeopolimerler seramiklere benzer olarak diisiik plastik deformasyon gosteren, diisiik
tokluga ve yiiksek basma dayanimina sahip malzemelerdir [17]. Davidovits
metakaolin esasli jeopolimer reg¢inelerinden elde edilen katkisiz olarak iiretilmis
jeopolimerlerin 3—4 mohs sertliginde oldugunu belirtmistir [17]. Nispeten yumusak
olan jeopolimer malzemeye yapilan inorganik mineral katkilari ile jeopolimerlerin

sertlikleri artmakta ve 3—6 mohs degerlerine ulagabilmektedir [4].



Kuvarsit katkili metakaolin esasli jeopolimerlerin vickers sertlik degerleri katkilanan
toz boyutu ile bagintili olarak 20-80 HV degerleri arasindadir [3]. Kuenzel vd. Na-
Metakaolin esasli PSS tipi dolgusuz olarak iiretilen jeopolimerde 32,7 MPa basma
dayanimi ve 7,3 MPa egme dayanimu tespit etmislerdir [3]. Jeopolimerlerin mekanik
ozellikleri, kompozisyondaki ve iiretim parametrelerindeki farkliliklar ile biiyiik
oranda degisim gosterebilmektedir [21]. Lizcano vd. Si/Al orani 1,25-2,5 arasinda
degisen, Na veya K alkali katyonlarini ihtiva eden aktivator ¢ozeltilerle aktive
edilerek iiretilen metakaolin esasli jeopolimerlerin mekanik 6zelliklerini incelemistir.
Numunelerde ~2,5-5 GPa arasinda degisen young modiilii degerleri tespit edilmistir.
Si/Al orant 1,5 olan numuneler hari¢ potasyum ile aktive edilmis jeopolimerler daha
yiiksek young modiilii gostermistir. Bu durumun potasyum igeren jeopolimerlerin
daha gozeneksiz olmasindan kaynaklandigi belirtilmistir. Artan Si/Al oram ile 2
degerine kadar numunelerin young modiileri de artmigtir. Numunelerde ~210-330
MPa araliginda degisen vickers sertlik degerleri tespit edilmistir. Sertlik degerleri de
kompozisyonla bagintili olarak numunelerin young modiillerine benzer bir egilim
izlemistir. Numunelerden ~0,24-0,54 K,c (MPaml/Z) arasinda tokluk degerleri elde
edilmistir. K igeren jeopolimerlerin tokluk degerleri Na igerenlerden bir miktar
yiiksek olarak tespit edilmistir. Numuneler arasinda en yiiksek tokluk degeri ise Si/Al

orani 2 olan numunelerden elde edilmistir.
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Sekil 2.3. Farkli kompozisyonlara sahip 24 saat ve 48 saat silirede kiir edilen
metakaolin esasli jeopolimerlerin basma dayanimlart [21].



Sekil 2.3’te numunelerden elde edilen basma dayanimlari verilmistir. Numunelerde
~17-32 MPa araliginda basma dayanimi degerleri elde edilmistir. Numunelerde en
yiiksek basma dayanimi Si/Al orani 1,5 olan numunede elde edilmistir. Si/Al orani
1,25 olan numuneler hari¢ sodyum ve potasyum ile aktive edilen jeopolimerlerin
basma dayanimi degerleri birbirine yakindir. Artan kiir siiresi ile birlikte numunelerin

basma dayanimlari ¢cogunlukla yiikselmistir [21].

2.2. JEOPOLIMERLERIN TERMAL OZELLIKLERI

Jeopolimerler sicakliga maruz birakildiklarinda artan sicaklik ile beraber yapida ii¢
farkli tipte bulunan suyun endotermik tepkimeler ile uzaklagmasi ile {i¢ agamali kiitle
kayb1 gostermektedir [17]. Bu su ¢ikigindan ilki 100 °C altinda gergeklesen fiziksel
sularm yapidan uzaklasmasidir. ikinci tip su ¢ikist nano gézeneklerde hapsolan ve
100-300 °C sicakliklar1 arasinda uzaklasan zeolitik su olarak adlandirilan sularin
uzaklagsmasidir. Ugiincii tip suyun cikisi ise jeopolimerde tepkimeler sonrasinda
yapida kalan OH™ molekiillerinin etkilesimi ile gergeklesen dehidroksilasyonlar
sonrasinda meydana gelen su cikislaridir. Meydana gelen bu su ¢ikislart tersinir
degildir. Jeopolimerler ikinci defa yiiksek sicakliklara isitildiklarinda diiz ve

monoton bir DTA-TG egrisi elde edilir [17].

Artan sicaklik ile birlikte jeopolimerlerde dort bolgeye ayrilabilecek kiigiilmeler
gerceklesmektedir [22]. Bu bolgeleri gosteren K-Metakaolin esasli jeopolimere ait
dilatometre grafigi Sekil 2.4’te verilmistir. Birinci bolge 100 °C sicakligin altinda
fiziksel sularin uzaklastifi esnasinda gergeklesen az miktardaki ve yavas
kiigiilmelerdir. ikinci bélge 100-300 °C sicakliklar arasinda yapidaki zeolitik sularin
uzaklagmasi esnasinda meydana gelen hizli kiigilmelerin gerceklestigi bolgedir [22].
Davidovits jeopolimerlerde su ¢ikisi kaynakli kiiglilmelerin en fazla bu sicaklik
araliginda gozlendigini belirtmistir [17]. Ugiincii bolge ise 300-700 °C sicakliklar
arasinda dehidroksilasyon kaynakli su ¢ikislarmin oldugu bolgeyi iceren ve diisiik
hizla gerceklesen az miktardaki kiigiilmelerdir. Dordiincii bolge 700 °C sicaklik
tizerinde jeopolimerde vViskoz sinterleme nedeni ile meydana gelen asiri

deformasyonun gerceklestigi son kiigiilme bolgesidir [22]. Amorf yapiya sahip olan



jeopolimerler yiiksek sicakliklara 1sitildiklarinda ise kompozisyonlart ile baglantili

olarak nefelin ya da 16sit gibi fazlara kristallenebilmektedirler [3,6].
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Sekil 2.4. K-Metakaolin (Si/Al=2,5) esasli jeopolimerin dilatometre egrisi [22].

Barbosa ve MacKenzie dolgulu ve dolgusuz olarak iiretilen sodyum polisialat
jeopolimerin termal davranigini incelemistir [23]. Jeopolimerden 100-200 °C
sicakliklar1 arasinda endotermik bir tepkimeye eslik eden kiigiilme ile tersinmez
olarak yapidan ~%15 civarinda suyun uzaklastigini tespit etmislerdir. Bir diger
tersinmez kiicilme ise 800 °C sicakliklar1 civarinda viskoz sinterlenme nedeni ile

gerceklesmistir [23].

Duxson vd. Si/Al oran1 1,15 ve 2,15 arasinda degisen Na-Metakaolin esash
jeopolimerin 1000 °C sicakliga kadar fiziksel gelisimini incelemistir. Calismada
jeopolimerlerde farkli Si/Al oranlar i¢in gozlenen kiitle kaybinin benzer oldugu
tespit edilmistir. Numunelerde yliksek sicakliklarda densifikasyonun gerceklestigi
sicakliklar ise artan Si/Al orani ile birlikte diismistiir [24].

Elimbi vd. Na-metakaolin esasli jeopolimerin oda sicakligi ve 1000 °C sicaklik
arasindaki termal gelisimini incelemistir [15]. Numuneden 750 °C sicakligina kadar
yapisal sularin ¢ikisindan kaynaklanan kiitle kayb1 gergeklesmistir. 750 °C sicaklik
tizerinde kiitle kararli hale gelmistir. Numunelerde kristallenme 900 °C sicakliginda

tespit edilmistir. Numune basma dayanimlart 90 °C sicakliklar1 iizerinde artan
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sicaklik ile birlikte diigmistiir. 900 °C sicakligina maruz kalan numunede termal
kiiciilme 700 °C sicakligina maruz kalan numuneye gore asir1 olarak yiikselmistir.
700 °C sicakliginda ~%35 civarinda olan kiigiilme 900 °C sicaklikta %20 degerinin
tizerine yiikselmistir. 1000 °C sicakligina maruz kalan numuneler ise deforme olmus,

camlagmis ve ¢atlaklar iceren bir yapida gozlenmistir [15].

Barbosa vd. potasyum sialat jeopolimerlerin termal davranisini incelemistir [25].
Calisma sonucunda Al/Si orami yiiksek olan potasyum poli (sialat) jeopolimerlerde
1400 °C sicakligina kadar diisik miktarda ergime gergeklestigi silisyumca zengin K-
poli (sialat-disilokso) jeopolimerin ise 1200 °C sicakliklar iizerinde gozenekli ve
kirilgan oldugu tespit edilmistir. XRD ve MMR analizleri polisialat jeopolimerin
termal kararliliginin 1000 °C sicaklikta 10sit ve Kkalsilit fazina tamamen
kristallenmesi ile baglantili oldugunu silikaca zengin jeopolimerde kristallenmenin
tamamen gerceklesmedigini ve yapimin isitma ile bir miktar amorf faz igerigini

korudugunu gostermistir [25].

HE vd. K-metakaolin esasli jeopolimerin kristalizasyon kinetigi ve termal geligimini
incelemistir [22]. Si/Al oram1 2,5 olarak hazirlanan regineden elde edilen
jeopolimerden yapisal sularin uzaklagmasi nedeni ile artan sicaklik ile gozlenen
kiigtilmeler, 700 °C sicaklig1 iizerinde viskoz sinterleme ile asir1 yiikselerek 950 °C
sicaklikta toplam kiigiilme %19 degerine ulagsmistir. XRD analizlerine gore
numunede 16sitin kristallenmesi 960 °C civarinda baslamistir. Artan 1sitma hizi ile

kristallenme sicakliginin yiiksek sicakliklara 6telendigi rapor edilmistir [22].

Kamseu vd. metakaolin bazli jeopolimerin 1s1 yaliim 6zeliklerini incelemistir [26].
Numunelerin 1s1l iletim kat sayist 0,30-0,59 W/mK arasinda oOl¢ililmiistiir. Calisma
sonucunda jeopolimerlerin 1s1l iletiminin artan Si/Al orani ile birlikte arttigin tespit
etmislerdir. Jeopolimerlerden 1s1 akisini etkileyen temel unsurlarin gozeneklik ve
kompozisyon oldugunu, bulunan sonuglarin mevcut geleneksel yalitim malzemeleri
ile kiyaslandiginda ise jeopolimerlerin diisiik agirliga sahip olan 1s1 yalitimi

malzemesi olarak kullanim potansiyeli tagidigini belirtmislerdir [26].
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Dolgusuz olarak iiretilen jeopolimerlerin 1s1l genlesme kat sayis1 Si/Al oran1 2 olan
PSS tipi jeopolimerler igin 4x10°/°C, Si/Al orani 3 olan PSDS tipi jeopolimer i¢in 6
x10°%/°C  olarak rapor edilmistir [17]. Daha yiiksek Si/Al oranlarmma sahip
jeopolimerler ile termal genlesmesi c¢elik, bakir ve aluminyum ile uyumlu olan
jeopolimerler elde edilebilmistir [17]. Jeopolimere ilave edilen dolgular da
jeopolimer termal genlesmesine etki etmektedir. Jeopolimer malzemeye ilave edilen
diisiik genlesme katsayisina sahip olan kordiyerit katkili nihai jeopolimerin termal
genlesmesi diisiik olurken, genlesme Katsayisi daha yiiksek olan mika katkili

jeopolimer daha yiiksek oranda genlesme gostermektedir [17].

Pan ve Sanjayan ugucu kiil esasli jeopolimerlerin yumusama sicakligini etkileyen
faktorleri incelemislerdir. Calisma sonucunda ugucu kiil esasli jeopolimerin
yumusama sicakligini etkileyen temel parametrenin alkali katyon tipi oldugu tespit
edilmistir. Jeopolimerde sodyum kullanilmasi durumunda yumusama sicakligir 610
°C civarinda tespit edilmistir. Sodyum yerine potasyum kullanilmasi durumunda
yumugsama sicakligi 800 °C sicakligma yiikselmistir. Sodyum ve potasyum
katyonlarmin karma olarak kullanilmast durumunda ise yumusama sicakligi 570 °C

degerine diismistiir [27].

Pan vd. yiiksek sicakliga maruz kalan ugucu kiil esasli jeopolimerlerde mukavemet
kazanim1 ya da kaybina neden olan mekanizmalari incelemistir [28]. Calismada
yiiksek sicakliklara maruz kalan numunelerde gergeklesen sinterlenme ve yeni
jeopolimerlesmelerin mukavemeti artirdigi, termal genlesme uyumsuzlarmin ise
mukavemeti diisiirdiigli tespit edilmistir. Yiiksek sicaklia maruz kalan numunelerde
birbiri ile es zamanli olarak gerceklesen bu iki olgunun bileske etkisiyle
jeopolimerlerde mukavemetin diismesi ya da artmasinin imkan dahilinde oldugunu

rapor etmislerdir [28].

2.3. JEOPOLIMERLERIN YAPISAL BUTUNSELLIGI

Jeopolimerler dolgusuz olarak iiretildiklerinde igeriklerindeki suyun uzaklagmasi
esnasinda meydana gelen asir1 kii¢lilmelerden kaynaklanan i¢ gerilmeler nedeniyle

catlamaktadir [17]. Jeopolimerler iiretim siireglerinde kurutulmasa bile zamanla
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meydana gelen su kayiplart nedeni ile gatlayabilmektedir [29]. Ferone vd. Si/Al orani
1,9 olarak sentezledikleri jeopolimerde oda sicakliginda bile 40 giin sonra kuruma
catlaklarinin olustugunu (Sekil 2.5) rapor etmistir [29]. Bu nedenle jeopolimerin
mutlaka dolgu katkis1 ile iiretilmesi gerekmektedir. Dolgusuz olarak (iiretilen
jeopolimerlerde meydana gelen bu durum jeopolimerlerde uygulama alanlari igin

Onem tasiyan bir yapisal biitiinsellik kavramin1 ortaya ¢ikarmaktadir.

Sekil 2.5. Na-Metakaolin esasli jeopolimerin (Si/Al=1,90) oda sicakligina 40 giin
maruz kaldiktan sonraki goriintiisii [29].

Kuenzel vd. kuvars kumu katkisinin Na-metakaolin esasli jeopolimerin yapisal
biitiinselligine olan etkisini incelemislerdir. Ilave edilen kumun karsim viskozitesini
yiikselttigini ve kum iceriginin hacimce %25 iizerinde oldugunda mekanik 6zellikleri
gelistirdigini rapor etmislerdir. Hacimce %10 iizerinde kuvars kumu iceren 40 mm
capinda ve 10 mm yiiksekligindeki jeopolimerlerin 110 °C sicakliga 1sitildiginda
catlamadig1 bu orandan daha diisiik miktarda katk: iceren jeopolimerlerin ¢atladigin
belirlenmigtir. Kuvars kumu katkisinin sabit bir hacme sahip destekleyici sebeke
olusturarak Kkiiciilmeyi azaltmasinin c¢atlamalar1 engelleyen mekanizma oldugu

bildirilmistir [30].

He vd. dolgusuz olarak iiretilen K-Metakaolin esasli jeopolimerin 1sitma rejimini
degistirerek 1000 °C sicaklik sonrasinda c¢atlak icermeyen 13sit seramikler liretmeyi
basarmislardir. Calisma sonucunda 2 °C/dakika hizla isitilan numunelerde daha
yiiksek hizda 1sitilan numunelerden daha ince dehidratasyon catlaklarinin olustugu ve

bu c¢atlaklarin 1000 °C sicaklikta sinterlemenin etkisiyle kapanabildigi 5-10
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°C/dakika hizla 1sitilan numunelerde olusan ¢atlaklarin ise kapanamadigini rapor

etmislerdir [6].

Perera vd. kiir rejiminin jeopolimer biitiinselligine olan etkisini incelemistir. Bu
amagla 40 mm c¢apinda ve 10 mm yiiksekliginde sekillendirdikleri Na-metakaolin
esasli jeopolimerleri farkli sartlar altinda kiir ederek numunelerde olusan catlaklar
optik mikroskop ile incelemislerdir. Jeopolimerde ¢atlaklarin olusmamasi igin hizl
kurumanin Oniine ge¢mek amaci ile kiir esnasinda numune kaplarinin
sizdirmazliginin saglanmasi gerektigini belirtmislerdir. Si/Al oran1 2 ve Na/Al orani
1 olan numunelerin ¢atlamaya en fazla direng goésteren numuneler oldugu rapor
edilmistir. Calismada tiretilen numunelerde olusan catlaklara ait resimler Sekil 2.6’da

verilmistir [31].

Sekil 2.6. Dolgusuz olarak kiir edilen jeopolimerde gozlenen ¢atlakli yapilar a) Yan
yiizeyde olusan catlaklar, b) Ust yiizeyde olusan ¢atlaklar [31].

Ridtirud vd. Ugucu kiil esasli jeopolimerlerin oda sicakliginda kuruma kiigiilmesine
etki eden etkenleri incelemislerdir. Calisma sonucunda kuruma kii¢lilmesinin
karigimdaki artan sivi orani ile birlikte arttigr tespit edilmistir. Daha yiiksek NaOH
konsantrasyonuna sahip jeopolimerler daha yiiksek kiigiilme gostermistir. Aktivator
¢ozeltideki artan sodyum silikat/NaOH orani ile numunelerdeki kii¢iilme azalmistir

[32].

2.4. JEOPOLIMERLERIN KOROZYON DAYANIMI

Jeopolimerlerin alumina silikat yapisi yaglara, organik molekiiller ve ¢oziiciilere

karst olduk¢a dayanimli oldugundan bu maddelere karsi korozyon direnci ile ilgili
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veri toplanmamaktadir. Jeopolimerlerin korozif dayanimi iizerine yapilan c¢ogu
arastirma asitlere karst dayanimini incelemektedir. Davidovits ciiruf katkili
jeopolimer ¢imentolar i¢in 180 giinde su igerisinde KO saliniminin %0,015°ten az
oldugunu, %10 siilfiirik asit ¢ozeltisinde giinde %0,1, %5 klorik asit ¢ozeltisinde
giinde %1, %50 KOH c¢ozeltisinde gilinde 90,02 kiitle kaybi1 gergeklestigini,

amonyak ¢ozeltisinde ise kiitle kayb1 ger¢eklesmedigini rapor etmistir [17].

Song vd. jeopolimerin %10’luk siilfiirik asit korozyonuna sentezde kullanilan alkali
aktivator tipinin etkisini incelemistir. Caligma sonuglart siilfiirik asit dayanimi igin
potasyum hidroksit ile aktive edilen jeopolimerlerin uygun olmadigini, sodyum
hidroksit 1ile iiretilen jeopolimerlerin bu agidan daha dayanimli jeopolimerler

sundugunu gostermistir [33].

Lloyd vd. ugucu kiil esasli jeopolimerlerin siilfiirik asit ve nitrik asit ¢ozeltilerine 100
giinlik periyot icerisindeki korozyon dayanimini incelemislerdir. Calismada
jeopolimerlerin permabilitesi ve asit dayanimi arasinda kuvvetli bir iliski tespit
edilmistir. Diisen permabilite ile korozyon dayanimi gelismistir. Ciiruf katkisi ve
alkali icerigi miktarinin korozyon dayanimini en ¢ok gelistiren degiskenler oldugunu

tespit etmislerdir [34].

Chindaprasirt vd. 90 W mikrodalga radyasyonu yardimi ile kiir edilen ugucu kiil
esaslt jeopolimerlerde daha fazla jeopolimerlesme nedeniyle daha yogun bir
mikroyapt meydana geldigini belirtmistir. Mikrodalga yardimi ile kiir edilen
numunelerde geleneksel yontemle kiir edilen numunelerden daha iyi mekanik
ozelliklerin elde edilmesinin yanisira siilfirik asit direnci daha dstiin olan

jeopolimerler elde edilmistir [35].

Jeopolimerler suda ¢6ziinmeye dayanikli olmasina ragmen suya maruz kaldigindaki
¢oziinme davranist radyoaktif atik hareketsizlestirme uygulamalart i¢in Onem
tagimaktadir. Aly vd. Na-metakaolin esasli jeopolimerin su igerisindeki salinimini
incelemislerdir [36]. Calismada ilk 7 giin boyunca sodyum ¢6ziinmesinin baskin
oldugunu ve 18-90 °C sicakliklar1 arasinda 4 kat arttigin1 rapor etmislerdir. Artan

sicaklikla beraber ayni zamanda silisyum ve aluminyum ¢6ziinme miktart da
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artmistir [36]. Davidovits ise jeopolimerlere 370 °C sicaklik {izerinde 1sil islem
uygulandiginda jeopolimer kafes yapisindan alkali saliniminin duracagini rapor

etmistir [4].

2.5. JEOPOLIMERLERIN OPTIiK OZELLIKLERI

Gasca-Tirado vd. 40 °C, 60 °C ve 90 °C sicaklikta kiir edilmis metakaolin esasl
jeopolimerlerin optik 6zelliklerini incelemislerdir [37]. 250-350 nm dalga boylari
arasinda 90 °C sicaklikta kiir edilen jeopolimer 40 °C sicaklikta kiir edilen
jeopolimerden %16, 60 °C sicaklikta kiir edilen jeopolimerden %22 daha fazla
saydamlik gostermistir. 351-570 nm arasinda yine 90 °C sicaklikta kiir edilen
jeopolimer daha fazla oranda 151k gecirimi gostermistir. Bu durumun 90 °C sicaklikta
kiir edilen jeopolimerin makro gozenek oraninin diger numunelerden daha fazla
olmasindan kaynaklandigi rapor edilmistir. 570 nm dalgaboyu iizerinde ise tiim
numunelerde geg¢irim orani1 6nemli 6l¢lide azalmistir. Calismada ayrica %20 oraninda
fotoliiminesans kristalleri jeopolimer reginesine ilave edilerek elde edilen jeopolimer
karakterize edilmistir. Calisma sonucunda elde edilen jeopolimer fotoliiminesans
ozellik gostermistir. Caligmada jeopolimerlerin 570 nm dalga boyu altinda mor Gtesi

ve goriiniir 151k uygulamalarinda kullanilabilecegi belirtilmistir [37].

Gasca-Tirado vd. Na-metakaolin esasli jeopolimeri ¢ozelti igerisine daldirarak iyon
degisimi mekanizmast ile fotoaktif TiO’lerin jeopolimer molekiiler yapisina
girmesini saglamislardir. Numunelerin fotoliiminesans spektrumu bu teknigin

fotokatalitik amagtaki jeopolimerin iiretilebilmesi i¢in uygun oldugunu gostermistir
[38].

Takeda vd. bakir bilesiklerinin katkist ile jeopolimerlerin renklendirilmesi iizerine
aragtirmalar yapmistir. Bu amagla K-Metakaolin esasli jeopolimere Cu/Metakaolin
orani kiitlece %2,5 oraninda olacak sekilde farkli bakir bilesikleri ilave edilip elde
edilen karisimlar 80 °C sicaklikta 72 saat siire ile kiir edilmistir. Cu(OH),, CuO ve
Cu,0O kullanildiginda bu bilesenler kiir edilmis jeopolimer iginde kararli olarak
kalmis ve jeopolimere renk vermistir. CuCO3.Cu(OH),.H,O, CuCl;.2H,O ve

CuS04.5H,0 katkilandiginda ise jeopolimerlesme esnasinda bu bilesikler bozunmus
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ve son Uriinde ayrisik olarak tespit edilmemistir. Bu durumda ise bakir atomlarinin

jeopolimer molekiiler yapisina baglanmasi ile renk verebildigi tespit edilmistir [39].

Hashimoto vd. iiretmis olduklart K-metakaolin esasli jeopolimerleri 1 giin siire ile 25
°C sicaklikta 0,1 mol/L CuCly.(H,0) ¢ozeltisine daldirmislardir. Iyon degisimi
mekanizmasi ile bakir iyonlarmin jeopolimer yapisina girmesinin numune renginde
degisimlere neden oldugu belirtilmistir. Sekil 2.7°de daldirma sonrasi numunelerin
resimleri verilmistir. Uygulanan teknik ile jeopolimerler renklendirilebilecegi gibi
caligmada renk degistiren bolgenin jeopolimer yapisina giren bakir iyonlarinin etkisi

ile antimikrobik 6zellik gosterdigi de tespit edilmistir [40].

Sekil 2.7. Bakir iyonlart ile renklendirilmis jeopolimerler [40].
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BOLUM 3

JEOPOLIMERLERIN UYGULAMALARI

Jeopolimerler polimer esaslt malzemelere yanma direnci, ¢cimento esaslt malzemelere
termal, kimyasal ve estetik Ozellikleri, seramik esasli malzemelere ise diisiik
sicakliklarda kolay iiretilebilmeleri ile istiinliik saglamaktadirlar. Bu ozellikleri
jeopolimerleri ¢ok cesitli alanlarda uygulamalar i¢in aday malzeme haline

getirmektedir.

Jeopolimerlerin ilk uygulamasi 1973-1976 yillar1 arasinda kaolin esasli sodyum
polisialat/kuvars jeopolimer kapli yanma dayanimli ahsap plakalardir. Bu amacla

tiretilen plakalarin resmi Sekil 3.1°de verilmistir [2].

Sekil 3.1. Jeopolimer kapl plakalar [2].

1979-1995 yillar arasinda metakaolin esasl akici reginelerin gelistirilmesi ile yiizey
kalitesi yiliksek jeopolimer yalittim malzemeleri, yapi malzemeleri ve dekoratif
malzemelerin {iretimi gibi alanlarda bir¢ok yeni uygulama gelismistir. Sekil 3.2°de

K-metakaolin esasli regine ile elde dilen dekoratif nesnelerin resmi verilmistir.
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Sekil 3.2. Jeopolimer regine ile iiretilmis dekoratif nesneler [2].

Jeopolimer malzemelerin yanma dayanimi, disiik agirliklart ve piiriizsiiz ylizeyde
tretilebilmeleri  jeopolimerlerin  yiiksek sicaklik {retimlerinde kalip olarak
kullanimina imkan tanmistir. 1986 yilinda Fransiz havacilik sirketi Dassault
Aviation savag ucaklarinin gelistirilmesinde jeopolimer kaliplari kullanmustir [2].
Davidovits yiizden fazla jeopolimer iiriiniin havacilik uygulamalar1 ve siiper plastik
sekillendirilmis aluminyum prosesleri i¢in aralarinda Airbus’in da oldugu cesitli

havacilik firmalarina teslim edildigini belirtmistir [2].

Jeopolimer reginelere yiiksek firin ciirufu katkist ile jeopolimerlerin sertlesme
stirelerinin azalmas1 ve mekanik 6zelliklerinin gelismesinin kesfi ile birlikte portland
¢imentosundan daha fazla asit ve mekanik dayanimi olan jeopolimer ¢imentolar elde
edilmistir. Bu ¢imentolar 20 °C sicaklikta 4 saat siirede 20 MPa basma dayanimina
ulagsabilmektedir. Kisa siirede trafige agilabilen tamirat ve insa uygulamalari igin
yiiksek kimyasal ve basma dayanima sahip jeopolimer ¢imentolar ve jeopolimer
portland ¢imentosu karigimlari ile elde edilen yapi malzemeleri 1993 itibari ile

ABD’de 50 endiistriyel tesiste ve 57 askeri tesiste uygulama alani bulmustur [2].

Jeopolimerlerin portland ¢imentosu esaslhi iiriinlere goére daha iyi mekanik ve
korozyon oOzelliklerine sahip olmalar1 zehirli endistriyel atiklarin dondurularak
stabilize edilmesinde veya atiklarin bertaraf edilmesi oncesinde atiklari saran bir
konteynir eldesinde jeopolimerlere uygulama alan1 agmaktadir. Jeopolimerler orta

seviye ve diisiik seviyedeki niikleer ve zehirli atiklarin hareketsizlestirilmeleri
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uygulamalarinda iyi korozyon dayanimi, uzun Omiirliiliikkleri ve immobilizasyon
performanslar1 nedeniyle aday malzemelerdir. Slovakya’da 2003 den bu yana

jeopolimerler bu amagla halihazirda kullanilmaktadir [41,42].

Jeopolimer reginelere fiberlerin eklenmesi ile elde edilen kompozitlerin iyi mekanik
ozellikleri, diisiik agirliklari, kolay {iretilebilirlikleri ve yanma dayanimlari bu
malzemeleri birgok alanda organik matris kompozitlere ve seramik matris
kompozitlere alternatif bir malzeme haline getirmistir. Bilhassa havacilik ve
denizcilik uygulamalarindaki kargo hatlarinda, kablo yalitimlarinda, bélmeler, yan
duvarlar, tavan ve zeminde yanmaya dayanikli paneller olarak organik matris
kompozitlerin yerine olasi yanginlar esnasinda zehirli gaz salinimi olmayan
kompozitler olarak kullanimi tizerine arastirmalar yapilmaktadir [2]. 1994-1995
Grand Prix sezonunda Benetton Formula 1 takimi jeopolimer kompozitten elde
edilen bir termal kalkan tasarlamistir. Diigiik agirliktaki ve yiiksek sicakliga dayanimi
olan bu bariyeri egzoz bolgesinde ve bazi titanyum pargalarin yerine kullanmislardir.

Takiben Cogu Formula 1 takim1 jeopolimer kompozitleri kullanmistir [2].

Medri vd. agirlikga ~%20 oraninda genlestirilmis vermukiilit iceren K-metakaolin
esasli jeopolimer paneller iretmistir. Sekil 3.3’te iiretilen panellere ait fotograf
verilmistir. Igeriginde bulunan agregalarin kompozitin 1s1l yalitim 6zelligini
gelistirmekle beraber agirligin diisiirdiigii ve bu malzemenin yiiksek sicaklik yalitim

panelleri tiretiminde kullanilabilecegi belirtilmistir [43].

Jeopolimer recineler yiiksek sicaklik dayanimi ve korozyon dayanimi ile gesitli
malzemeleri koruyucu kaplama olarak kullanim potansiyeli olan bir malzemedir.
Temuujin vd. metakaolin esasli jeopolimerin metal yiizeyler iizerine termal bariyer
olarak kaplanabilirligini incelemislerdir. Calisma sonucunda ¢elik malzeme yiizeyine
Si/Al oran1 2 ve altinda olan jeopolimerlerin zayif baglandigini 2,5 olan numunelerin
daha yiiksek adezyon kuvveti ile baglandigini tespit etmislerdir. [44]. Medri vd. kiir
ve kurutma sonrast %90 oraninda SiC igeren jeopolimerler hazirlamis ve refrakterik
boya olarak kullanilabilirligini incelemistir [45]. Calisma sonuglar1 hazirlanan

boyalarin kolay hazirlanan, kolay uygulanan, iyi adezyon kuvvet gosteren, yliksek
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sicakliklarda altliklar1 erozyona kars1 koruyan ve yeniden boyama ile tamir edilebilen

refrakter kaplamalar olarak kullanilabilecegini gostermistir [45].

Sekil 3.3. 55 cm x 47 cm x 3 cm ebadinda jeopolimer-vermukiilit paneller [43].

Zhang vd. Na-Metakaolin esasli jeopolimere TiO,, cam mikrokiireler, talk tozu,
dagitici, 1slatici ve su tutucu ajanlar ekleyerek Cin ulusal standartlarini saglayan
insaat mithendisligi uygulamalarinda kullanilabilecek 1181 yansitici ve termal yalitict

olan mor 6tesi 151 dayanimi yiiksek inorganik boyalar gelistirmislerdir [46].

Okada vd. ekstriizyon metodu ile elde edilmis polilaktik asit fiberler ile
gozeneklilestirilmis Na-Metakaolin esasli jeopolimerin kapileritesini incelemislerdir.
Calismada 12, 20 ve 29 um caplh polilaktik fiberler %13-28 oraninda jeopolimer
recineye eklenmis takiben numuneler 90 °C sicaklikta 2 giin kiir edildikten sonra
fiberler alkali islem ve 1s1l islem ile uzaklastirilmistir. %28 hacimde 29 pm ¢apindaki
fiberlerin katkist en yliksek kapiler ¢ekim etkisi saglamistir. Bu numunelerden elde
edilen kapilerite (1125 mm) yiiksek sicakliklarda iiretilen lotus seramiklerde elde
edilen degerlerden (~1300 mm) ¢ok az miktarda diisiiktiir. Bu ¢aligmanin sonuglari
kilcal ¢ekim etkisi ile pasif bina sogutma panellerinin iiretimi i¢in jeopolimerlerin

uygun ve ¢evreci bir aday oldugunu gostermektedir [47].
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Gilinitimiizde jeopolimerler hizla ticarilesmektedir. Cluz firmasi (Cek Cumbhuriyeti)
kullanima hazir jeopolimer regine satis1 yapmaktadir. Inomat firmasi (Almanya)
yanginlarda zehirli ve korozif gaz salinimi diistirmeyi amaclayan diisiik emisyonlu i¢
ve dis mekan boyalarin elde edilmesine imkan saglayan jeopolimer baglayicilar
tiretmektedir. Basf firmasi kolay temizlenebilen jeopolimer derz dolgular
gelistirmistir. Milliken jeopolimer firmasi (A.B.D) boru hatlarinin ve endiistriyel
yapilarin onarimda kullanilacak harglar tiretmektedir. Jeopolimer reginelerinden gaz
salinimi olmamasi nedeni ile yiiksek yiizey kalitesi ve iiretimde diisiik koku sunan
metal dokiimleri gergeklestirilebilmektedir. Ask kimya (Almanya) firmasi
aluminyum, piring, demir ve ¢elik dokiimlerinde maga baglayicisi olarak inorganik
jeopolimer baglayicilar iiretmektedir. Wagners firmasi (Avustralya) portland
¢imentosuna gore CO; salinimi %80-%90 oraninda az olan ugucu kiil ve ciiruf esash
jeopolimer c¢imentolar ile elde edilmis betonlar iiretmektedir. Zeobond firmasi
(Avustralya) cevre dostu siirdiiriilebilir jeopolimer prekest betonlar iiretmektedir.
AGS firmasi yiiksek sicakliga dayanikli ve yliksek korozyon direnci olan ugucu kiil
esasli jeopolimer betonlarin {iretimini yapmaktadir. Universal Entreprise firmasi
(Hindistan) ugucu kiil esasli jeopolimer tuglalar tiretmektedir. Nu-Core firmasi
(Avustralya) ingsaat miihendisligi uygulamalari i¢in yanma dayanimli aluminyum-
jeopolimer kompozit paneller iiretmektedir. Atr Industries firmasi (Avustralya)
alumina silikat - genlestirilmis cam - jeopolimer kompozit paneller iiretmektedir.
Pyromeral Systems firmasi1 (Fransa) otomotiv ve ucak endiistrileri igin fiber takviyeli

ileri teknoloji jeopolimer kompozitler tiretmektedir [48].
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BOLUM 4

JEOPOLIMERLERIN URETIMi

Jeopolimerlerin iiretimi ¢ogunlukla kati baslangi¢c malzemelerinin alkali aktivator
cozeltiler ile belirli ilkeler gergevesinde sinirlanan molar kompozisyon araliklarini
saglayacak oranlarda karistirilmasini takiben elde edilen re¢inenin dolgu malzemeleri
ile karigtirilip kaliplanarak oda sicakligina yakin sicakliklarda kiir edilmesi ile
gerceklestirilmektedir. Jeopolimer iiretiminde baslangic malzemesi ve proses sartlar
son lirlin 6zelliklerine belirgin olarak etki etmektedir. Bu nedenle literatiirde fiziksel
ve kimyasal oOzellikleri c¢ok genis araliklarda degisen jeopolimerler rapor
edilmektedir. Bu iiretim yontemi diginda alternatif iiretim yontemleri {izerine yapilan

caligmalar olsa da yaygin jeopolimer iiretim yontemi bu sekildedir [4,17].

4.1. JEOPOLIMER RECINELERININ URETIMINDE KULLANILAN
BASLANGIC MALZEMELERI

Jeopolimerlerin iiretiminde kat1 ve sivi formda olan iki temel baslangi¢ malzemesine
ihtiyag vardir. Kat1 formda olan baslangi¢ malzemesi alumina silikat esasli ve
jeopolimeri olusturan esas baslangic malzemesidir. Sivi kisim ise baslangic
malzemesinin ¢Ozlinmesini ve ¢oOziinen bilesenlerin kondensasyon tepkimelerine
girecegi ortami saglayacak olan ve jeopolimer kompozisyonundaki alkali ve ilave
silikat iceriginin de kaynagi olan sulu alkali aktivator ¢ozeltisidir. Yiiksek oranda
jeopolimerlesme doniisiimii  saglayabildiklerinden ve kabul edilebilir maliyette
olduklarindan dolay1 genellikle metakaolin ve ucucu kiil kat1 alumina silikat kaynagi
olarak jeopolimer iiretiminde kullanilmaktadir. Alkali aktivator ¢ozeltisi olarak ise
kat1 alumina silikat kaynaklar1 i¢in iyi bir ¢oziicii olan ve jeopolimerlesme
tepkimelerine girebilen silikat bilesikleri igerdiginden Na-silikat ve K-silikat esasl

sulu ¢ozeltiler kullanilmaktadir [17].
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4.1.1. Metakaolin

Kaolinit dogada yaygin olarak bulunan ve kimyasal bilesimi Al,03.2S10,.2H,0 olan
bir alumina silikat mineralidir [17]. Seramik, kagit, boya, tarim gibi bir¢cok alanda
kullanim1 vardir. Kaolinit minerali jeopolimer iiretimi i¢in dogal kat1 alumina silikat
kaynagi olarak kullanilan temel baslangi¢ malzemesidir [4]. Kaolinin jeopolimer
iretiminde sagladig1 en temel avantaj bazik ortam icerisinde bazik dilinim olarak
adlandirilan bir mekanizma ile ¢oziinerek tepkime ortamina Si ve Al bilesenlerini
ayr1 ayr1 vermek yerine, jeopolimerlesme tepkimelerini i¢in esas molekiil olan orto-
sialat molekiilleri ((OH)3-Si-O-Al-(OH)3) ile tepkime ortamini beslemesidir. Orto-
sialat molekiilleri ise kondensasyon tepkimeleri ile nihai jeopolimer yapiy1
olusturmaktadir [17]. Kaolinlerin bir diger yaygin kati jeopolimer baslangic
malzemeleri olan ugucu kiillere olan tstiinligii yliksek saflikta olmasi ve tanimli bir
kimyasal bilesime sahip olmasidir. Sentetik hammaddelere gore temel iistiinliigl ise

diisiik maliyetli olmasidir.

Heah vd. farkli konsantrasyonlarda NaOH ile aktive ederek kaolin esash
jeopolimerler iiretmislerdir. Calisma sonucunda en yiiksek basma dayanimi 5,75
MPa olarak 12 Mol/L NaOH konsantrasyonuna sahip ¢ozelti ile aktive edilip 3 giin
stire ile kiir edilen numunelerden elde edilmistir. Kaolin ve jeopolimerlere yapilan
FTIR analizi sonuglar1 nihai jeopolimer icerisinde kaolinit mineralinin biiylik

kisminin jeopolimerlesme tepkimelerine girmeden kaldigin1 géstermistir [49].

Hounsi vd. kaolini gezegensel degirmende 250 rpm hizinda 1 saat siire ile mekanik
olarak aktive edip sodyum silikat iceren aktivatdr ¢ozelti ile jeopolimerlestirerek
kaolinin jeopolimerlesmesine mekanik aktivasyonun etkisini incelemistir. 2,5 MPa
basingla sekillendirilip mekanik olarak aktive edilmemis jeopolimerlerde 15 MPa
basma dayanimi elde edilirken mekanik olarak aktive edilen ve aym sartlarda kiir
edilen numunelerde %35 basma dayanimi artis1 gergeklesmistir [50]. Jeopolimer
baslangic malzemelerinin tepkimeler agisindan aktifli§i basma dayanimi testi ile
dolayli olarak ol¢iilebilmektedir [51]. Mekanik aktivasyon ile jeopolimerlerin basma
dayaniminin gelismesi kaolinit mineralinin jeopolimerik aktifliginin jeopolimerlesme

icin yetersiz oldugunun bir baska gostergesidir.
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Kaolinitin kalsine edilmesiyle yapisindaki kristal sular uzaklasarak metakaolin ismi
verilen dehidroksile edilmis iiriin elde edilmektedir. Jeopolimerlesme tepkimeleri ilk
etapta alumina silikat kaynagindan alkali ortamda gerceklesen ¢oziinme ile
baslamaktadir [20]. Panagiotopoulou vd. alt1 alumina silikatin KOH ve NaOH alkali
cozeltileri igerisinde c¢oziiniirliiglinii incelemistir. Numuneler NaOH ¢0ozeltisi
icerisinde KOH ¢ozeltisinden daha yiiksek oranda ¢oziinmiistiir. Caligma sonucunda
alumina silikatlarinin  ¢oziinme kabiliyetinin  metakaolin>zeolit>ciiruf>ugucu
kiil>dogal puzolan>kaolin siralamasinda oldugunu tespit etmislerdir. Bununla
birlikte caligmada bilhassa metakaolinden silisyum ve aluminyumun es zamanl
olarak c¢ozeltiye gegtigi belirlenmistir.  Bu durum kaoline benzer olarak
metakaolinden de Si ve Al igeriginin jeopolimerlesme tepkimeleri i¢in daha uygun

olan birbiri ile bagli formda ¢6zeltiye gegebildigini teyit etmektedir [52].

Kaolinit minerali ile de jeopolimerlerin iiretimi miimkiin olmakla beraber amorf
yapiya sahip olan metakaolinin alkali ortamdaki yiliksek ¢6ziinme orani ve kaolin
mineraline benzer olarak jeopolimerlesme tepkimeleri agisindan yiiksek kimyasal
aktifligi sayesinde gelismis termal, kimyasal ve mekanik Ozelliklerde piiriizsiiz

yiizeylere sahip olan jeopolimerler tiretilebilmektedir [4,49].

Davidovits farkli sicakliklarda kalsine edilen kaolinlerin jeopolimerlesme
tepkimelerinde aktifliklerinin farkli oldugunu rapor etmistir [17]. 550 °C ve 925 °C
sicakliklarda kalsine edilerek elde edilen kaolinler zayif tepkimeler gosterirken 700-
800 °C sicakliklar1 arasinda kalsine edilerek elde edilen metakaolinler yiiksek
jeopolimerlesme doniisiimii gostermistir. Davidovits bu nedenle jeopolimerlesme
icin ideal kalsinasyon sicakligi olarak kabul edilen 750 °C sicaklikta kalsine edilen
kaolinlerin jeopolimerlesme i¢in 6zel bir baslangic malzemesi oldugunu vurgulamak

amaciyla bu kaolinlere MK-750 ismini vermistir [17].

Autef vd. 750 °C sicaklik civarinda doner firin, flag kalsinasyon ve kamara firinda
kalsinasyon yontemi ile kalsine edilen metakaolinlerin jeopolimerik aktifliklerini
incelemistir. En yiiksek jeopolimerik aktifligi flas kalsinasyon ile elde edilen
metakaolin gostermistir. En yiiksek basma dayanimi (55 MPa) flas kalsinasyon ile

kalsine edilen metakaolinden saglanmisken en diisiik basma dayanimi (40 MPa)
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doner firinda kalsine edilen jeopolimerden elde edilmistir [53]. Bu durum déner
firinlardaki yiliksek buhar basinci nedeni ile kaolinde yetersiz dehidroksilasyon

gerceklesmesinden kaynaklanabilmektedir [17].

Wang vd. kaoline 750 °C sicakliktan daha yiiksek sicakliklarda yapilan
kalsinasyonun nihai jeopolimer {izerine olan etkisini incelemistir. Bu amagla 800 ve
900 °C sicakliklarinda kalsine edilen kaolinler ile jeopolimer numuneler elde
edilmistir. 900 °C sicaklikta kalsine edilen kaolin 800 °C sicaklikta kalsine edilen
kaolinden daha yiiksek yogunluk ve daha iyi mekanik oOzelliklerde jeopolimerler
sunmustur. Bununla birlikte 800 °C sicaklikta kalsine edilen kaolinden tiretilen
jeopolimerler 900 °C sicaklikta kalsine edilen kaolinden tiretilenlere gore daha diisiik

1s1l iletkenlik gostermistir [54].

Kenno Diffo vd. kaolinin kalsinasyonu esnasindaki 1-20 °C/dak arasinda degisen
1sitma hizinin jeopolimer iizerine olan etkisini incelemislerdir. Bu amagla kaolini 700
°C sicaklikta 30 dakika siire ile farkli hizlarda isitarak kalsine edip elde ettikleri
metakaolinlerden Na-metakaolin esasli jeopolimerler sentezlemislerdir. Calisma
sonucunda yiikselen kalsinasyon hizi ile jeopolimer reginenin sertlesmesi igin
gereken siirenin ~500 dakika civarindan ~800 dakika civarma yiikseldigi tespit
edilmistir. Ayrica azalan kalsinasyon hizi ile birlikte numunelerden elde edilen
basma dayanimi da ylikselmistir. 20 °C/dakika 1sitma hizi ile kalsine edilen
numunede basma dayanimi ~21 MPa iken 1 °C/dakika 1sitma hiz1 ile kalsine edilen
numunede basma dayanimi ~50 MPa olarak Olclilmiistiir. Calismada yapilan
analizler artan 1sitma hiz1 ile metakaolin igerisindeki kaolinit kalintilarinin arttigini
gostermistir. Jeopolimerlesmede kaolinit-metakaolinit doniigiimiiniin 6neminden
dolayr yiiksek mukavemetli ve kisa silirede sertlesen jeopolimerler iiretilmek

istendiginde diisiik kalsinasyon hizinin segilebilecegi belirtilmistir [55].

Kaolin cevherleri yaygin olarak kuvarsit mineralini de safsizlik olarak
igerebilmektedir. Burciaga-Diaz vd. diisiik safliktaki %30 oraninda kuvarsit minerali
igceren metakaolinin jeopolimerlesmesini incelemistir. Kaolin cevheri igerisindeki

kuvarsit safsizliklar1 mikroyapida jeopolimerlesen amorf faz igerisinde ayr1 bir inert
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faz olarak gozlenmistir. Kaolin igerisindeki kuvarsit safsizliklarinin iyi mekanik

ozelliklerde jeopolimerler tiretmek i¢in engel teskil etmedigi tespit edilmistir [56].

4.1.2. Ucucu Kiil

Ucgucu kiiller genellikle kat1 yakitlar ile ¢alisan endiistriyel firinlarin atik gazlarindan
coktiirtilen ince partikiiller olarak tanimlanmaktadir. Biiyiik oranda kémiir ile ¢alisan
termal elektrik santrallerinde meydana gelirler. Ugucu kiiller amorf faz ve kristalin
fazlar igermektedir. Amorf kisimlarindaki jeopolimerik agidan aktif olan alumina ve
silika icerigi, kiiresel tane sekli ve ince tane boyutu ile jeopolimerler i¢in iyi bir kati
alumina silikat kaynagi olarak uygulama alani bulmuslardir. Metakaoline benzer
olarak alkali aktivator ¢ozeltileri ile aktive edilerek oda sicakliginda jeopolimerlesme
kabiliyetine sahiptirler. Herhangi bir 1s1l islem gérmeden elde edildikleri i¢in ugucu
kiil esaslt jeopolimerler ile portland ¢imentosuna gore oldukca diisitk CO; salinimi

ile tiretilebilen ¢evre dostu ¢imentolar gelistirilmistir [17].

Ugucu kiiller alumina silikatlar haricinde Fe,O3, CaO, TiO; gibi ¢esitli oksitleri de
yiikksek oranlarda icerebilmektedir [57]. Ugucu kiiller amorf faza ilaveten mullit,
kuvarsit, magnetit ve hematit gibi kristalin yiiksek sicaklik fazlarini da igermektedir
[57,58]. Ugucu kiiller igerisinde bulunan kristalin fazlar jeopolimerlere ilave edilen
dolgu fazlar1 gibi jeopolimer matris igerisinde kalmaktadir [58]. Bununla birlikte
demir i¢irigi zengin olan partikiillerin de tepkimelerde ¢cogunlukla inert oldugu rapor
edilmistir [58]. Bu nedenle metakaolinden farkli olarak tamamen jeopolimere

doniisememektedirler.

Rickard vd. Farkli tipteki ucucu kiillerin yiiksek sicaklik uygulamalari igin
uygunlugunu incelemistir. Calisma sonuglart ugucu kiillerin yaygin bir jeopolimer
baslangi¢ malzemesi olmasina karsin yliksek sicaklik uygulamalari mevzu bahis
oldugunda uygun wugucu kiillerin titizlikle seg¢ilmesi gerektigini gostermistir.
Calismada yiiksek demir igerigine sahip olan ucucu kiillerin refrakterik uygulamalar
i¢in en az uygun olan ugucu kiil tipi oldugu tespit edilmistir. Bununla birlikte ugucu

kiil igerisinde bulunan kuvarsit kristallerinin yiiksek sicakliklarda faz doniisiimiinden
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kaynaklanan hacimsel degisim kaynakli catlaklari olusturma potansiyeli oldugu

vurgulanmistir [57].

Taban kiilleri ugucu kiillere kimyasal igerik olarak benzemekle birlikte daha iri
boyutlu gézenekler igeren heterojen sekilleri ile farklilasmaktadir. Chindaprasirt vd.
Ucucu kiiller ve taban kiilleri ile jeopolimer {iretilebilirligini kiyaslamigtir. Calisma
sonucunda taban kiillerinin de jeopolimer liretimi i¢in uygun oldugu belirtilmistir.
Ucucu kiil esasli jeopolimerde 35 MPa basma dayanimi saglanirken taban kiilii esasl
jeopolimerde 18 MPa basma dayanimi saglanmistir. Ugucu kiil daha aktif bir
baslangi¢ malzemesi oldugu icin taban kiillerinden {iretilen jeopolimere nispeten

oldukga yiiksek basma dayanimina sahip jeopolimerler sunmustur [59].

4.1.3. Diger Kat1 Alumina Silikat Kaynaklar:

Hos vd. 0,3 um Al,O3 ve 5,1 um SiO; tozlarini karigtirarak elde ettikleri karigimi slip
dokim ile sekillendirmis ve takiben 1555 ©°C sicakliginda 8 saat tutarak
sinterlemisglerdir. Sekillendirilmis iiriinleri oksi-asetilan alevinde eritip bakir plaka
tizerinde hizli olarak katilastirarak sentetik alumina silikatlar elde etmislerdir. Bu
tiriinler bilyali degirmende 3,2 pm boyutunu 6giitiilmiis ve elde edilen sentetik tozlar
sodyum silikat ve sodyum hidroksit igeren alkali aktivator ¢ozelti ile karistirilip 60
°C sicaklikta 18 saat siirede kiir edilmistir. XRD analizleri elde edilen yapay alumina
silikatlarin amorf faza ilaveten mullit ve alumina silikat hidroksit fazindan meydana
geldigini gostermistir. Calisma sonuglar1 jeopolimerik tepkimeler acisindan elde
edilen prekursoriin %73 linlin aktif oldugunu gostermistir. Sentetik prekursor ile

caligmada 350 MPa tistiinde basma dayanimi degerleri elde edilebilmistir [60].

Tchakoute Kouamo vd. volkanik kiilleri ve metakaolini ayr1 ayr1 sodyum silikat ve
sodyum hidroksit igeren c¢ozelti ile aktive edip ortam sicakliginda kiir ederek
volkanik kiil esasli ve metakaolin esasli jeopolimerler iiretmislerdir. Elde ettikleri
metakaolin esasl jeopolimer 44,8 MPa basma dayanimi gosterirken, volkanik kiil
esaslt jeopolimer 36,1 MPa basma dayanimi gostermistir. Calisma sonucunda
volkanik kiiller ile jeopolimer iiretiminin miimkiin oldugu ancak metakaolinin

jeopolimer iiretimi i¢in daha iyi bir baslangi¢ malzemesi oldugu bunun sebebinin ise
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metakaolinin daha fazla amorf faz igermesi ve daha kiigiik tane boyutuna sahip

olmasi oldugu belirtilmistir [61].

Cyr vd. soda, kireg silika cami kiriklarindan jeopolimer tiretilebilirligini incelemistir.
Calismada kuvars kumu ile cam tozlar1 karistirilarak alkali ¢ozeltide aktive
edilmistir. 56 giin 40 °C sicaklikta kiir islemi ile 60 MPa basma dayanimina
ulasabilen jeopolimerler elde edilmistir. Iyi mekanik dzellikler elde etmek icin cam

tozlarmin yiiksek yiizey alanina sahip olmasi gerektiginin 6nemi vurgulanmistir [62].

4.1.4. Alkali Aktivator Cozeltileri

Jeopolimer eldesinde kullanilan alkali aktivator g¢ozeltileri genellikle sulu alkali
silikat ¢ozeltileri, alkali hidroksitler ve gerekiyorsa su igermektedir. Sulu Alkali
silikat ¢ozeltisi olarak tepkimelerdeki yiiksek aktifliginden dolayr kompozisyonda
tercih edilen alkali katyon tipi ile bagmntili olarak genellikle Na-silikat ve K-silikat
cozeltileri kullanilmaktadir. Sulu alkali silikat ¢6zeltilerinin bilesiminde alkali metal
oksitleri, silika ve su bulunmaktadir. K-Silikat ¢ozeltileri Na-Silikat ¢ozeltilerine
gore viskozitesi daha diisiik aktivator ¢ozeltiler sunmaktadir [17]. Bu ¢ozeltilerin
icerindeki silikat molekiilleri jeopolimer kati baslangic malzemesine hizli sekilde
baglanip jeopolimer molekiiler yapisina kolayca dahil olabilmektedirler. Cozelti
alkalinitesini jeopolimerlesme tepkimeleri i¢in yeterli seviyeye ylikseltmek amaciyla
alkali silikat ¢ozeltilerine alkali hidroksitler eklenmektedir. Alkali hidroksit kaynagi
olarak ise genellikle kat1 formda NaOH ve KOH kullanilmaktadir [4].

Zhang vd. metakaolin esasli jeopolimerin NaOH ¢6zeltisi ve Na-silikat ¢ozeltisi ile
aktive edilmesi durumunda faz yapisi gelisimlerini incelemistir. Metakaolin sadece
NaOH ile aktive edildiginde NaOH igerigi ile bagintili olarak jeopolimerde kristalin
fazlar meydana gelmistir. Si/Na oran1 4 olan numunede 1,5 giin kiir sonrasinda
belirgin olarak zeolit fazi olusmustur. 10 giin kiir sonrasinda ise kristallik %90
oranina ¢ikmustir. Aktivator ¢ozeltiye diisik orandaki sodyum silikat katkisi ile bile
numunelerde kristallenme bastirilmistir. Bu numunelerde %100’e yakin oranda
jeopolimerler i¢in karakteristik olan amorf yap1 tespit edilmistir. Ayrica aktivator

¢ozeltisi sodyum silikat igeren numunelerin mikro yapilar1 sadece sodyum hidroksit
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icerin numunelerin mikroyapilarindan olduk¢a yogun olarak gbzlenmistir [63]. Bu
calismanin sonuglarmi destekleyen bir diger ¢alisma da Sarkar vd. tarafindan
yapilmistir. Calismada 13 M sodyum hidroksit ¢ozeltisi ve bu ¢ozeltiye kiitlece 1:2
oraninda sodyum silikat ¢ozeltisi ilave edilerek iki tip aktivator cozelti elde
edilmistir. Metakaolini bu ¢ozeltiler ile ayr1 ayr1 aktive ederek jeopolimer recineleri
hazirlanmistir. Jeopolimer reginelerine dolgu fazlar ilave edilerek oda sicakliginda
24 saat kiir islemini takiben 80 °C sicaklikta 24 saat siire ile yeniden kiir isleminin
ardindan jeopolimerler elde edilmistir. Sadece NaOH ile aktive edilen
jeopolimerlerde kristalin sodalit faz1 tespit edilirken sodyum silikat iceren aktivator
cozelti ile aktive edilen numunede amorf faz tespit edilmistir. Sodyum hidroksit
iceren aktivator ile sentezlenen jeopolimer mikroyapisinda topaklanmis prizmatik
sodalit kristalleri gozlenmistir. Sodyum silikat ¢ozeltisi katkisi ile matrislerdeki
heterojenlik ve kristallik azalmistir. Mikro yapidaki bu degisim mekanik 6zelliklere
de yansimistir. Sadece sodyum hidroksit ile aktive edilen jeopolimer basma dayanimi
2,5 MPa degerinin altinda olmustur. Sodyum silikat iceren aktivatoér ¢ozelti ile
tiretilen jeopolimerlerin basma dayanimi ise ~27,5 MPa degerine ulagmuistir [64].
Benzer sonuglar ugucu kiil esasli jeopolimerlerde de elde edilmistir. Nematollahi ve
Sanjayan sodyum silikat igermeyen 8 M’lik NaOH ¢6zeltisi ve Na,SiO3/NaOH orani
2,5 olan sodyum silikat ¢ozeltisi igeren aktivatdr c¢ozeltisi ile ugucu kiil esash
jeopolimerler iretmislerdir. Calisma sonuglarinda sadece sodyum hidroksit igeren
aktivator ¢ozelti ile {iretilen jeopolimerlerin sodyum silikat c¢ozeltisi iceren
jeopolimerlere gore basma dayaniminin %57 oraninda diisiik oldugu tespit edilmistir
[65].

Kolousek vd. sodyum silikat igermeyen alternatif bir jeopolimer iiretim yOntemi
gelistirmistir. Bu yoOntemde kaoline sodyum hidroksit ve potasyum hidroksit
ekleyerek elde ettikleri karisimi1 550 °C sicakligina 1sitip bu sicaklikta 4 saat siire ile
tutmuslardir. Soguyan karigima uygun oranda su ekleyerek numuneleri farkli sartlar
altinda kiir etmislerdir. 7 giin kiirleme ile elde edilen iiriinlerin spektroskobik analiz
sonuclar1 geleneksel jeopolimerler ile ayni olmasina ragmen numuneler zayif
mekanik ozellikler gostermistir. Hidrotermal sartlar altinda kiir edilen numuneler
nispeten yliksek mukavemet degerleri verse de normal sartlarda kiir edilen

numunelerin basma dayanimi 1 MPa civarinda tespit edilmistir [66].
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Bu c¢alismalarin ortak sonuglarina gore alkali silikat ¢ozeltisi icermeyen ve sadece
alkali hidroksit ¢ozeltileri ile jeopolimer eldesi miimkiin olsa bile bu jeopolimerler
zay1lf mekanik ozellikler gostermektedir. Metakaolinlerde Si/Al orami teorik olarak
I’dir. Alkali silikat ¢ozeltileri aym1 zamanda Si/Al oranmi 1’den daha yiiksek
metakaolin esasli jeopolimerlerin eldesinde ihtiya¢ duyulan ilave aktif silisyum
atomlarinin kaynagidir [17]. Bununla birlikte ticari alkali silikat ¢ozeltileri de alkali
hidroksit ilavesi olmadan jeopolimerlesme tepkimeleri igin yeterli molarite ve
Si/alkali molar oranini saglayamadigi igin alkali aktivator ¢ozeltilerinde tek baslarina
kullanilamamaktadir [4]. Si/alkali oran1 aktivator ¢ozeltideki silisyum bilesenlerinin
polimerizasyon derecesine etki etmektedir. Gharzouni vd. Si/K oran1 0,45-1,56
arasinda degisen silikat ¢ozeltileri iceren aktivatdr c¢ozeltiler hazirlamislardir.
Calismada en yiiksek basma dayanimi Si/K orani 0,67 olan aktivator ¢ozeltide elde
edilmistir. Elde edilen ¢ozeltilere yapilan NMR incelemelerinde Si/K orami 1,56,
1,75 ve 1,52 olan ¢ozeltilerde yogunlagmus silika tiirleri tespit edilirken 0,67 ve 0,45
olan c¢ozeltilerdeki silika tiirleri yiiksek alkali igerigi nedeni ile diger ¢ozeltilere
nispeten daha fazla depolimerize olmustur. Si/K oraninin silikat ¢ozeltisi igerisindeki
silikatlarin depolimerizasyon derecesini kontrol etmesi aktivator ¢ozeltideki Si-O-Si
baglarinin nihai jeopolimerde Si-O-Al baglarina doniisiim kinetigine de etki
etmektedir. Uygun oranda depolimerize olan silika tiirlerinin daha kiigiikk ve daha
reaktif olmas1 jeopolimerlesme tepkimelerinde oligomerlerin daha hizli olugsmasina

ve nihai tirliniin daha iyi mekanik 6zellikler gostermesine neden olmustur [67].

4.2. JEOPOLIMER KOMPOZiSYONLARI

Ugucu kiil esasli jeopolimerlerde jeopolimerlesme doniisiimii kati baslangic
malzemesinin tamaminda gerceklesmedigi ve ucucu kiil jeopolimerik aktifliginin
elde edildigi kaynaga gore genis araliklarda degistiginden dolayr tam olarak
tanimlanamayan bir jeopolimer baslangi¢ malzemesidir. Bu nedenle ugucu kiil esash
jeopolimerler i¢in genel bir kompozisyondan bahsetmek zorlagsmaktadir. Ancak
metakaolin esasli jeopolimerler iizerine yapilan ¢alismalarda elde edilen bilgiler
diinyadaki tim metakaolinler i¢in uygulanabilir oldugundan kompozisyon tasarimi

ile ilgili genellestirilebilecek bilgiler derlenebilmektedir [20].
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Davidovits metakaolin esasli jeopolimerlerde SiO,/Al,03 oranmin 3,5-4,5 arasinda
(Na,0,K;0)/Al;03 oraninin 0,8-1,2 arasinda olmasi gerektigini belirtmistir. Bu
oranlardan daha yiiksek molar oranlarda hazirlanan jeopolimerlerde meydana gelen
serbest alkalinitenin fiziksel ve mekanik oOzellikleri olumsuz etkiledigini rapor
etmistir [4]. Bu oranlardan daha diisiik molar oranlarda hazirlanan regineler ile elde
edilen jeopolimerlerde ise alumina silikat kayagmin tam olarak tepkimeye
giremedigini ve son iriinde beyaz kalintilar olarak gézlendigini rapor etmistir [4].
Jeopolimerlesmede kondensasyon tepkimeleri i¢in yeterli pH degerinin saglanmasi
tepkime ortamina OH molekiillerinin yeterince beslenmesi agisindan O6nem
tasimaktadir. Davidovits metakaolin esasli jeopolimerler i¢in H,0O/(Na,O,K,0)

oraninin 15-17,5 arasinda olmasi gerektigini belirtmistir [4].

Fletcher vd. Na-metakaolin esasli jeopolimerin kompozisyon araliklari {izerine
yapmis olduklar1 arastirmada SiO,/Al,O3 orani araligi 0,5-300 degeri arasinda olan
jeopolimerleri incelemislerdir. Calismada SiO,/Al,03 oram 2-300 arasinda tretilen
jeopolimerlerin tipik XRD ve NMR karakteristiklerini gosterdigini ancak daha
yiiksek alumina igerikli kompozisyonlarin jeopolimer karakteristigi gdostermedigini
ve diisiik mukavemetli oldugunu belirlemislerdir. Ayrica SiO,/Al,O3 oraninin 24
tizerine ¢iktiginda numunelerin elastik 6zellik gosterdigini ve 100-250 °C
sicakliklart arasinda numunelerde hidratasyon suyunun uzaklagsmasi nedeni ile
kabarma ve kopiiklenmelerin gergeklestigini, 300 °C sicakliga ulasildiginda ise

numunelerin kararl kopiiklere doniistiigiinii rapor etmislerdir [68].

Duxson vd. Na-metakaolin esashi ve Si/Al oram 1,15, 1,40, 1,65, 1,90 ve 2,15 olan
jeopolimer sentezleyip karakterize etmislerdir. Numunelerin basma dayanimmi 1,15
oranindan 1,90 oranina kadar %400 civarinda artmistir. Bu aralikta basma dayanimi
artist dogrusal olmustur. 2,15 oraninda ise numune basma dayanimi diismiistiir.
Yiiksek Si/Al oranlarinda basma dayaniminda meydana gelen diisiisiin tepkimeye
girmeden kalan ve cok yumusak olan silikat bilesenlerinin yapida kusura neden
olmasindan kaynaklanabilecegi belirtilmistir [69]. Ferone vd. ise 7 giin oda
sicakliginda kiir ettikleri Na-Metakaolin esasli jeopolimerde optimum basma

dayanimini Si/Al oran1 1,75 olan numunede elde etmislerdir [29].
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Duxson vd. metakaolin esasli jeopolimer sentezinde kullanilan alkali katyon tipinin
etkisini incelemistir. Bu amagla ve Na, K ve her iki alkalinin karigimindan elde
edilen farkli Si/Al oranina sahip jeopolimerler sentezlemistir. Calisma sonucunda
alkali katyon tipinin reginedeki Si/Al orami ile bagintili olarak jeopolimer basma
dayanimina etki ettigini tespit etmistir. Si/Al oranit 1,15 iken Na katyonunun
kompozisyondaki azalan orani ile jeopolimer basma dayanimlar1 digmiistiir. 1,40—
1,9 oranlan arasinda Na ve K katyonu karisimlar1 her iki katyondan daha yiiksek
mukavemet vermistir. En yiiksek mukavemetin saglandig (Si/Al=1,9) numunelerde

ise K ve Na katyonu ile iiretilen jeopolimerler benzer dayanim gostermistir [70].

Wang vd. alkali aktivatordeki NaOH konsantrasyonunun Na-metakaolin esash
jeopolimerlere olan etkisini incelemek icin 4, 6, 8, 10 ve 12 mol/L derisiminde
NaOH ¢ozeltisi ve sodyum silikat iceren alkali aktivator ¢ozeltileri ile jeopolimerler
sentezlemislerdir. Malzemelerin yogunlugu ve mekanik 6zellikleri alkali aktivator
¢ozeltisindeki artan sodyum hidroksit molaritesi ile birlikte ¢alisilan aralik boyunca
yiikselmistir. Buna neden olarak metakaolin partikiillerinin ¢ozliniirligiiniin artan

derisim ile birlikte gelismesi gosterilmistir [71].

Barbosa vd. SiO,/Al,O3 orani 3,3-4,5 arasinda H,O/Na,O orani 10-25 araliginda olan
yedi farkli kompozisyonda Na-Metakaolin esasli jeopolimerler sentezleyip
karakterize etmistir. H,O/NayO orani 25 olan numuneler tamamen sertlesmemis ve
mekanik ozellikleri ol¢tim igin yeterli olmamistir. H,O/Na,O orami 10 olan
kompozisyon ile en yiiksek basma dayanimina sahip olan numune elde edilmistir. Bu
numunede 1 saat 65 °C sicaklikta kiirleme ile ~54 HV vickers sertlik degeri ve 48,1

MPa basma dayanimi elde edilmistir [19].

4.3. JEOPOLIMER KARISIMLARININ HAZIRLANMASI

Davidovits jeopolimer karisimlarinin hazirlanmasi esnasinda alkali hidroksitler ile
hazirlanan ¢o6zeltinin dogrudan kati alumina silikat baslangic malzemeleri ile
karistirllmamasi  gerektigini bu durumda meydana gelen kuvvetli ekzotermik
tepkimelerden dolay1 elde edilen karisimin erken sertleserek diisiik ¢alisma zamani

gosterecegini ve bu durumda jeopolimerlerden ziyade =zeolitik {irlinler elde
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edilecegini belirtmistir. Davidovits Oncelikle alkali hidroksit ve alkali silikatlari
karigtirip aktivatdr ¢ozeltiyi hazirlamis takiben kati alumina silikat oksitlere bu
cozeltiyi eklemistir. Elde ettigi jeopolimer regineyi dinlendirip takiben mineral
dolgular ile karistirmistir [4]. Bazi1 yazarlara gore ise 6nce kat1 baslangic malzemeleri
karistirtlip daha sonra aktivator ¢ozelti ilave edilebilir [72]. Her iki durumda da

aktivator ¢ozeltiler ayri olarak hazirlanmalidir.

Chindaprasirt vd. Na-ugucu kiil esasli jeopolimere yiiksek hizda karistirmanin
etkisini incelemiglerdir. Bu amagcla hazirladiklar1 jeopolimer reginesini 1, 3 ve 6
dakika siire ile 1000 rpm hizinda yiiksek hizli mikser ile karigtirmiglardir. Ayrica
ayni regineyi 10 dakika siire ile 140 rpm hizinda karistirarak da diisiik hizda
karistirilan kontrol numuneleri hazirlamislardir. Yiiksek hizda karistirilan numuneler
artan karistirma siiresi ile birlikte sertlesmek icin daha uzun zamana ihtiyag
duymustur. Yavas hizda karistirllan kontrol numunesi ise hizli karistirilan
numunelerin tamamindan daha fazla siireye ihtiyag duymustur. Yiiksek hizda 1, 3 ve
6 dakika siire ile karigtirtlan numunelerde sirasiyla 75,1, 74,3 ve 59,7 MPa basma
dayanimi elde edilmistir. Yavas karigtirilan numunede ise 62,6 MPa basma dayanimi

elde edilmistir [73].

Jeopolimer recineleri karigtirildiktan sonra karisimin yiiksek viskozitesi nedeni ile
hava kabarciklar1 igerebilmektedir. Bu reg¢inelerden hava kabarciklar1 mekanik

titresim uygulanmasi ile karistirma sonrasinda uzaklastirilabilmektedir.

4.4. JEOPOLIMERIN SEKIiLLENDIRILMESI

Jeopolimerlerin ~ sekillendirilmesinde temel yontem dokiim yontemidir [4].
Jeopolimerler kiir edilmeden 6nce genellikle akiskan 6zellikte olduklarindan organik
recinelere benzer olarak bir kaliba dokiilerek kolaylikla sekillendirilebilirler.
Jeopolimerlerin kaliplanmasinda alkali dayanimi diisiik olan aliiminyum ve bakir
kaliplar hari¢ celik, ahsap ve plastikler gibi cogu malzeme kullanilabilir.
Aliiminyum ve bakir kalip ise yiizeyleri organik bir recine ile kaplanmasi durumunda

kullanilabilirler [4,17].
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Akiskan olmayan karigimlarin presleme ile sekillendirilmesi ile ilgili de galismalar
mevcuttur. Zivica vd. NaOH c¢ozeltisinden olusan aktivator ¢ozeltiyi metakaolin
tozlar1 ile kati/sivi oran1 0,08 degerini saglayacak oranda karistirip 300 MPa basing
altinda sikistirmistir. Takiben numuneleri 20 °C sicaklikta 24 saat kiir edip 105 °C
sicaklikta kurutmustur. Elde ettigi numunelerde homojen bir mikroyapt ve yiiksek
yogunluk degerleri gdzlemislerdir. Basincin etkisi ile malzemedeki toplam
gozeneklilik azalmis ve gozeneklerin biiyiik béliimiiniin 100 nm altinda oldugu tespit
edilmistir. Elde edilen sikistirilmis numunelerde 146,6 MPa basma dayanimi

degerlerine ulasilmistir [74].

Takeda vd. ugucu kiil, sodyum silikat ve sodyum hidroksiti karigtirarak elde ettigi
karisimi 130 °C sicaklikta 2 saat siire ile kurutarak baslangic malzemesini elde
etmistir. Daha sonra kurutulan malzeme 500 pm altina ogiitiilmiistiir. Elde edilen
tozlar 200 MPa basing altinda 75-140 °C sicakliklari arasinda 15 mm capinda ve 30
mm yliksekliginde celik kaliplar igerisinde silindirler olarak sekillendirilmistir. Artan
presleme siiresi ile birlikte numune basma dayanimlart ve yogunlugu yiikselmistir.
Calismada en yiiksek basma dayanimi 60 dakika siire ile sicak preslenmis numunede
149 MPa olarak elde edilmistir. Sicak presleme ile yaygin iiretim yontemine gore
daha yogun ve daha mukavemetli jeopolimerlerin elde edilmesi miimkiin olmustur

[75].

4.5. JEOPOLIMERLERIN KUR EDILMESI

Jeopolimerlesme tepkimelerinin tamamlanabilmesi i¢in jeopolimerlerin oda sicaklig
ve 120 °C sicakliklar1 arasinda belirli bir siire kiir edilmesi gerekmektedir.
Metakaolin esasli jeopolimerler i¢in uygun kiir sicakligi genellikle 60 - 95 °C
sicakliklart arasindadir [4,17]. lzquierdo vd. ugucu kiil esasli jeopolimerin
ozelliklerine atmosfere acik ve kapali kiir isleminin etkisini incelemislerdir. Calisma
sonucunda agik kiirleme ile atmosfere su buharlastigi i¢in aktivator ¢ozelti miktarinin
azaldig1 ve aktivator ¢ozeltideki K tuzlarinin ¢okelmesinde asir1 artis oldugu tespit
edilmistir. Bu nedenle acik olarak kiirlenen jeopolimerler ile kapali kiirlenen
jeopolimerlere nispeten daha fazla gozenek igeren ve daha diisiik mukavemetli

riinler elde edilmistir [76]. Kondensasyon tepkimeleri sulu ortama ihtiyag
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duydugundan kapali kaliplarda kiirleme daha etkili polikondensasyona neden
olmaktadir. Karisimdan kiir esnasinda suyun uzaklasmasi istenmeyen bir durumdur.
Acik kalipta kiirleme yapildiginda ise agik ylizey ince bir plastik film ile ya da ince
bir tabaka seklindeki hidrofobik s1v1 ile kaplanabilir [4].

Muniz-Villarreal vd. Na-Metakaolin esasli jeopolimere kiir sicakliginin etkisini
incelemistir. 30-90 °C sicakliklar1 arasinda 24 saat kiir edilen jeopolimerlerde en iyi
mekanik ozellikler 60 °C sicaklikta kiir edilen jeopolimerlerden elde edilmistir.
Bununla birlikte 30 ve 90 °C sicaklikta kiir edilen jeopolimerlerin yiiksek oranda

gozenek icerdigi ve goriiniir 151k igin yar1 gegirgen oldugu belirtilmistir [77].
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Sekil 4.1. Farkli sicakliklarda kiir edilen jeopolimerlerde basma dayanimi gelisimi
[78].

Rovnanik Na-metakaolin esasli jeopolimerin iretimindeki 10-80 °C sicakliklar
arasindaki kiir sicakliginin ve siiresinin nihai jeopolimer 6zelliklerine olan etkisini
incelemistir. Caligma sonuglar1 (Sekil 4.1) yiiksek sicaklikta yapilan kiirlemenin
numunede kisa stirede mukavemet gelisimi i¢in faydali oldugunu fakat 28 giinliik kiir
sonrasinda daha diigiik sicakliklarda kiirlenen numunelerin daha iyi mekanik

ozelliklere sahip oldugunu gostermistir [78].

Bing-hui vd. Na-metakaolin esasli jeopolimerin 20-100 °C sicakliklar1 arasinda kiir

sicakliginin etkisini incelemistir. Sekil 4.2°de kiir sicaklig1 ile recinenin sertlesmesi
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icin gereken siire egrisi verilmistir. Yiikselen kiir sicakligi ile birlikte numunelerin
sertlesmesi i¢in gereken siire azalmaktadir. 20 °C sicaklikta numunelerin sertlesmesi
icin 1336 dakika gerekirken, 100 °C sicaklikta 20 dakika yeterli olmaktadir. Bu
durumu artan kiir sicakligl ile hizlanan ¢oziinme ve kondensasyon tepkimelerinin
neden oldugu belirtilmistir. Ik 70 saat igerisinde basma dayanimi artan kiir sicaklig
ile birlikte 100 °C sicaklikta kiir edilen numuneler hari¢ yiikselirken yedi giinliik kiir
islemi sonunda en yiiksek basma dayanimi1 60 °C sicaklikta kiir edilen numunelerde

elde edilmistir [79].
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Sekil 4.2. Farkli sicakliklarda kiir edilen jeopolimerlerde sertlesme baslangici ve son
sertlesme stireleri [79].

Mustafa Al Bakri vd. Na silikat ¢6zeltisi ile aktive edilerek tretilmis ugucu kiil esash
jeopolimere oda sicakligi ile 80 °C sicaklik arasinda kiir sicakliginin etkisini
incelemistir. Calismanin sonucunda en yiiksek basma dayanimi metakaolin esasl
jeopolimerlere benzer olarak 60 °C sicaklikta kiir edilen numunelerde 67,04 MPa
olarak elde edilmistir. Artan ve diisen kiir sicakligi ile birlikte numune basma

dayanimlar da diismiistiir [80].

Giasuddin vd. 10-12 saat oda sicakliginda kiir edilen numunelerin %15 ve %8’lik
NaCl ¢ozeltisi ve su igerisinde devam eden kiir siirecini incelemislerdir. Calisma
sonuglar1 jeopolimerlerin su ve tuzlu su igerisinde kiir siirecine devam edebilecegini

gostermistir. Tuzlu su igerisinde kiir edilen jeopolimerler su icersinde kiir edilen
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jeopolimerlerden daha yiiksek basma dayanimi gostermistir. Her iki s1v1 igerisinde de
kiir edilen numunelerden alkali silikat ¢ozeltisi ve metal katyonlarinin ¢ozeltiye bir
miktar gecisi gergeklesmistir. Ancak bu gecis tuzlu su ortaminda daha az olmustur.
Kontrol numunesi olarak hazirlanan ve geleneksel metot ile atmosfere kapali olarak
kiir siireci devam eden numune ise her iki ortamda kiir siirecine devam eden

numunelerden daha yiiksek basma dayanimi gostermistir [81].

4.6. JEOPOLIMERLERIN SUSUZLASTIRILARAK TERMAL ACIDAN
KARARLI HALE GETIiRILMESI VE SERAMIKLESTIRILMESI

Jeopolimerlerin yapisindan uzaklasan sular tersinmez olarak uzaklasmakta ve
kiigiilmeler tersinmez olarak gerceklesmektedir. Davidovits kiir iglemi sonrasinda
370 °C sicaklik tizerinde 1s1l iglem uygulanarak elde edilen jeopolimerlerin seramik
malzemelere benzer oOzelliklerde kararli iriinler sundugunu rapor etmistir [4].
Yiiksek sicakliklarda kullanilacak seramiklerin su c¢ikislar1 esnasinda zarar
gormemesi icin kullanilmadan o6nce uygun bir 1sil islem ile susuzlastirilmasi

gerekmektedir [17].

Jeopolimerler uygun 1s1l islemler ile kristallendirilerek seramik malzemelere
doniisebilmektedir. Kuenzal vd. Na-Metakaolin esasli jeopolimer ile silika kumunu
esit miktarda karistirip sekillendirerek 1200 °C sicakliklara kadar yapmis olduklar
1s1l islemler ile nefelin kuvars cam seramiklerin iretilebilirligini aragtirmislardir.
1000 °C sicaklikta yapilan 2 saatlik sinterleme ile ~275 MPa basma dayanimina ve
nefelin-kuvars faz yapisina sahip cam seramikler elde etmislerdir. Daha yiiksek
sicakliklarda ise mekanik ozellikler olumsuz olarak etkilenmis ve faz yapisi yeniden

amorflasmaya baglamistir [3].

He vd. sekillendirilmis K-Metakaolin esasli jeopolimeri 1000 °C sicakliga 1sitarak
dental uygulamalar i¢cin Onem tasiyan 10sit seramikler iiretmislerdir. Isil islem
oncesine 12,3 MPa olan jeopolimerlerin basma dayanimi 1si1l islem sonrasi elde

edilen 16sit seramiklerde 70 MPa degerine ulasmistir [6].
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He vd. sentetik metakaolini, CsOH ¢o6zeltisinde SiO;’yi ¢oziindiirerek elde etkileri
alkali silikat ¢ozeltisi ile aktive ederek Cs igeren jeopolimerler elde etmislerdir. Elde
ettikleri jeopolimeri 1200 °C sicakliga 2 saat siire ile 1sittiklarinda jeopolimer fazi
tamamen poliisit fazina kristallenmistir. Elde ettikleri poliisit seramik 25-1200 °C
sicaklik arasinda 2,8x10° /°C genlesme katsayisina sahiptir. Elde ettikleri polisitin
seramik matris kompozitlerin ve termal sok dayanimli kaliplarin iiretimi igin

potansiyel bir malzeme oldugunu bildirmislerdir [82].
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BOLUM 5

JEOPOLIMERLERIN URETIMINDE KULLANILAN KATKILAR VE
ISLEVLERI

Baz1 bilimsel caligmalarda yapilan analizlerde dolgu olarak ilave edilen fazlarin
analiz sonuclarim1 karmasiklastirmamasi i¢in saf jeopolimerler sentezlense de
uygulamaya yonelik jeopolimerler dehidratasyon esnasinda meydana gelen
catlamalardan dolay1 dolgusuz olarak {retilememektedir [4,12]. Jeopolimer
tiretiminde dolgu olarak genellikle inorganik dolgular tercih edilmektedir [4].
Dolgularin haricinde yiiksek firin ciirufu, organik katkilar gibi gelistirici katkilar ve
fiberler  gibi  kompozit  elemanlar1  jeopolimerlerin  kompozisyonunda

bulunabilmektedir [17].

5.1. DOLGULAR

Jeopolimer iiretiminde diisiik maliyeti nedeni ile genellikle kuvars kumu dolgu
olarak kullanilmaktadir [3,13,30]. Steinerova vd. nihai jeopolimerde kiitlece %0-93
kuvars kumu igeriginin jeopolimer mikroyapis1 ve mekanik 6zelliklerine olan etkisini
incelemistir. Calisma sonuglarina goére mikro yapida %0-34 kuvars kumu igeriginde
mikro catlaklar iceren fazla miktardaki baglayici faz gézlenmis bu durumdan dolay1
nispeten mukavemet degerleri diisiik numuneler elde edilmistir. %34-60 kum
iceriginde kum tanelerinin gatlaklara engel teskil etmesi ve azaltmasi nedeni ile
mukavemet geligsmistir. %74-78 katki oran1 araliginda catlak icermeyen mikroyapiya
sahip ve mekanik 6zellikler agisindan optimum numuneler elde edilmistir. %78 kum
iceren numunelerde basma dayanimi degeri 70 MPa olarak elde edilmistir. Daha
yiiksek katki oranlarinda yetersiz baglayici faz nedeni ile mikroyapida iri gézenekler

olusmus, basma ve egme dayanimi degerlerinde ani diisiisler gergeklesmistir [13].
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Kuenzel vd. azalan kuvars katkisi tane boyutu ile birlikte jeopolimer mekanik
Ozelliklerinin gelistigini rapor etmistir. Kuvars katkili numunelerin egme dayanimi
570 °C sicaklik civarinda diismiistiir. Bu duruma kuvarsin alfadan beta fazini
dontisiimii esnasinda dolgu fazinda meydana gelen hacimsel genlesmelerin neden
oldugu belirtilmistir [3]. Van Riessen vd. Kkuvars katkismnin jeopolimer
numunelerinde termal kiigiilme degerini azalttigin1 ancak kuvarsin faz doniisimii
esnasinda meydana gelen genlesmesi nedeni bu dolguyu iceren jeopolimerlerin

uygun kullanim sicakliginin 574 °C sicaklik ile sinirlanacagini belirtmislerdir [14].

Tchakoute Kouamo vd. Na-volkanik kiill ve Na-metakaolin esasli jeopolimere
agirlikca %40 oranina kadar alumina katkisinin etkini incelemistir. Metakaolin esash
jeopolimerde %30 oraninda alumina katkisi oranina kadar referans numuneye gore
basma dayanimi gelismis numuneler elde edilmistir. Ancak en yiiksek basma
dayanimi %20 katki oraninda elde edilmistir. %40 katki orani ile numunelerin basma
dayanimi referans numuneden daha diisiik degerde kaydedilmistir. Volkanik kiil
esasli jeopolimerde ise calisilan aralik boyunca alumina tozlarinin katkisi ile basma

dayanimi artmstir [61].

Sarkar vd. Na-Metakaolin esasli jeopolimere ilave edilen metakaolinin kiitlece %10
ve %50 ‘si oranindaki alumina tozu ve kollaidal silika katkisinin etkisini incelemistir.
Alumina katkist ile referans numuneye nispeten basma dayanimi degerleri bir miktar
gelismistir. Sodyum silikat iceren aktivator c¢ozelti ile elde edilen %10 ve %50
alumina tozu i¢eren numunelerde sirasiyla 30 ve 35 MPa civarinda basma dayanimi
degerleri elde edilirken sadece sodyum hidroksit igeren ¢dozelti ile iiretilen
jeopolimerlerde sirasiyla 2 ve 3 MPa civarinda basma dayanimi degerleri elde
edilmistir. Kollaidal silika katkis1 sadece sodyum hidroksit ile aktive edilen
jeopolimerlerin basma dayanimini bir miktar gelistirirken sodyum silikat ¢ozeltisi ile
aktive edilerek iretilen jeopolimerlerin basma dayanimini artan katki orani ile

birlikte diistirmiistiir [64].

Kamseu vd. jeopolimer igerisinde yiiksek sicakliklarda meydana gelen s1vi fazlardan
dolayt olusan viskoz sinterleme kaynakli deformasyonun jeopolimer uygulama

alanlarin1 kisitladigina dikkat ¢ekmistir. K-Metakaolin esasli jeopolimerlerin termal
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kararliligmma ince boyuttaki alumina (0,1-100 pm) ve kuvarsit (100 pm-1 mm)
tozlarmin %75 oranina kadar katkisinin refrakterik etkisini incelemistir. Calisma
sonucunda katkilarin numunelerde yiiksek sicakliklarda sivi faz gelisimini kisitladigi
ve yogunlagsma sicakligini yliksek sicakliklara 6teledigini tespit etmislerdir. Katkisiz
olarak tiretilen numunede 1000 °C sicaklikta %17 ye ulasan termal kii¢iilme alumina

katkisi ile %12 degerine gerilemistir [16].

Lin vd. ~%26 oranina kadar alumina tozu igeren K-metakaolin esasli jeopolimerlerin
termo-mekanik karakterizasyonunu yapmistir. Calisma sonucunda alumina katkisinin
numunelerin 16sit fazina kristallenme sicakligini ytliksek sicakliklara oteledigi ve
kristallenme hizini diisiirdiigii tespit edilmistir. Numunede termal kii¢iilmeler artan
sicaklik ile birlikte artmistir. Alumina tozlarinin jeopolimere katkisi ile termal
kiigtilme miktarin1 belirgin olarak azalmigtir. Alumina tozu igermeyen numunede 800
°C sicaklikta uygulanan 1s1l igslem sonrasinda %42,4 olarak tespit edilen %kiigiilme,

~%18 alumina igeren numunede %28,4 degerine diismiistiir [83].

Vickers vd. ugucu kiil esasli jeopolimere yapilan %5 ve %10 oranlarinda ince tane
boyutlu wollastonit (28 pm) ve alumina (%90<45 pm) katkist ile numunelerdeki
termal kiiclilmeyi kontrol altina almayr amaclamistir. Wollastonit katkist ignemsi
yapist nedeni ile jeopolimer basma dayanimini ve egme dayanimini yiikseltmistir.
Alumina katkisi numunelerin basma ve egme dayanimini bir miktar diislirmustiir.
Bunun ince alumina tanelerinin ylizeylerinin tepkimeler i¢in 6nemli olan bir
miktarda suyu tutmasindan kaynaklanabilecegi belirtilmistir. Her iki katki tiirii de
jeopolimerin yliksek sicakliklardaki kiigiilme degerini disiirmiistiir. 1000 °C
sicaklikta kontrol numunesinden %30-35 oraninda daha az termal kii¢lilme degerleri
elde edilebilmistir [9]. Huang ve Han ise ugucu kiil esasli jeopolimerlere yapilan %5
oranindaki alumina katkisinin basma dayanimini gelistirdigini ancak %10 oraninda

yapilan katkinin basma dayanimini diislirdiigiinii rapor etmistir [84].
Bahsedilen calismalarda oda sicakligi uygulamalari i¢in diisiik maliyetli kuvars

kumunun dolgu olarak kullaniminin makul oldugu ancak refrakterik uygulamalarda

termal kararlilig1 gelistirdigi ve matris ile genlesmesi uyumsuz olan herhangi bir faz
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dontigiimii gostermediginden alumina tozlariin kuvars tozlari yerine kullanilmasinin

daha uygun oldugu goriilmektedir.

5.2. GELISTIRICI KATKILAR

Yip vd. Metakaolin esasli jeopolimer regineye karbonat mineralleri katkisinin
etkisini incelemistir. Kiitlece %20 oraninda kalsit ya da dolomit katkisinin
metakaolin bazli jeopolimerde mekanik 6zellikleri gelistirdigini, bu orandan daha
fazla yapilan katkinin daha diisiik jeopolimerik jel olusumu ve matristeki stirekliligin
azalmasindan dolay1 nihai iiriin mekanik ozelliklerini olumsuz etkilendigini rapor
etmiglerdir. Calismada mekanik Ozellikleri gelistirmede Kkalsit katkist dolomit
katkisindan daha fazla etkili olmustur. Referans numunede 48 saat kiir sonrasinda
35,4 MPa olan basma dayanimi %?20 kalsit katkist ile 42,1 MPa degerine
yiikselmistir [8].

Shu-Guang vd. Na-metakaolin esasli jeopolimere diisiik agirlikli agregalar (haydit)
ekleyerek refrakter betonlar iiretmiglerdir. Calisma sonucunda optimum o&zellikler
i¢in 1,18-4,75 mm tane boyutu araliginda olan agregalar ile agrega yiizeyi basina 0,3-
0,5 mg/mm2 jeopolimer regine igceren betonlarin hazirlanmasi gerektigi rapor
edilmistir. Elde edilen betonlarin geligsmis termal dayanima sahip oldugu ve 950 °C
uygulanan 1s1] iglem sonrasinda en yiiksek 43,3 MPa basma dayanima sahip oldugu

rapor edilmistir. Uretilen refrakter betona ait resim Sekil 5.1°de verilmistir [85].

Sekil 5.1. Gozenekli yapidaki jeopolimer refrakter betonlar [85].
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Gandoman vd. Na-metakaolin esasli jeopolimere atik kauguk tozu katkilayarak
kompozitler iiretmislerdir. ilave edilen kauguk tozlarinin artan katki orani ile
jeopolimer basma dayaniminin diismesine ragmen geleneksel betonlara gore listiin

ses yalitim 6zelligi olan betonlar elde edilmistir [86].

Shao vd. cam mikrokiire katkisi ile diisiik yogunluklu jeopolimerler iiretmislerdir.
Elde ettikleri numunelerde 580 Kg/m® yogunlugunda 14 MPa, 641 kg/m?
yogunlugunda 17,9 MPa ve 782 Kg/m3 yogunlugunda 22,1 MPa basma dayanimina
ulagmislardir [87].

Yan vd. grafen-jeopolimer kompozitler iiretmis ve karakterize etmislerdir. Grafen
jeopolimer igerisinde homojen bir dagilim gostermistir. %1 grafen katkisi ile

numuneleri kirilma toklugunda %17, egme dayaniminda %5 artig saglanmistir [88].

Metakaolin esasli jeopolimer reginelerine yiiksek firin clirufunun katkisi ile oda
sicakliginda kisa siirede sertlesebilen ve bu kisa siire sonunda portland ¢imentosu
esasli Urtinlere gore oldukea yiiksek basma dayanimina sahip tirtinler elde edilmistir.
Amorf yapidaki yiiksek firin ciirufu tarafindan alkali ortama beslenen kalsiyum
bilesiklerinin jeopolimerlesme tepkimelerine dahil olmasi ile metakaolin esash
jeopolimerlerin hizli olarak oda sicaklifinda sertlesebilmesi nedeniyle bu malzeme

ayni1 zamanda jeopolimer ¢imento olarak da adlandirilmistir [89].

Yip vd. Na-Metakaolin esasli jeopolimere farkli oranlarda yiiksek firin ciirufu
ekleyerek elde ettikleri jeopolimerleri karakterize etmislerdir. Yiiksek firin cilirufu
varliginda olusan jeopolimer baglayici1 fazin katki icermeyen jeopolimerde olusan
baglayic1 faz ile benzer oldugu tespit edilmistir. Sodyum hidroksit derisimi diisiik
oldugunda ciiruftan kalsiyumun ¢6ziinerek CSH fazim1 olusturdugu, yiiksek oranda
hidroksit icermesi durumunda ise kalsiyum hidroksit ¢okelmesi nedeni ile CSH
fazinin olusumunun engellendigi belirtilmistir. Ciiruf katkis1 ile numunelerin basma
dayanimlarinda da gelismeler saglanmis ve %20 katki orami civarinda optimum
degerler elde edilmistir. Ciiruf katkis1 ile meydana gelen ve jeopolimer faz ile

beraber gelisen CSH fazinin mikroyapida bosluklari dolduran bir mikroagrega gibi
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davranmasi ile artan yogunluk ve homojenlikten dolay1r mekanik 6zelliklerin gelismis

olabilecegi belirtilmistir [7].

Bernal vd. ciiruf igeren Na-Metakaolin esasli jeopolimerlerin mekanik ve termal
karakterizasyonunu yapmistir. Cliruf/(Ciiruf+Metakaolin) oran1 0, 0,2, 0,4, 0,6, 0,8
olan ve reginede SiO,/Al,O3 oran1 3—4 arasinda degisen numuneler hazirlamislardir.
Hazirladiklart numuneleri 1°C/dakika 1sitma hizi ile 200 °C, 400 °C, 600 °C ve 1000
°C sicakliklarina 1sitmis takiben firin igerisinde oda sicakligina sogutarak
mukavemetlerini 6lgmiislerdir. Artan ciiruf katkisi ile numunelerin basma dayanimi
genellikle geligsmistir. Ancak katkisiz numunelere ciiruf katkisi ile meydana gelen bu
artiglar Si/Al orani 3,8 ve 4 olan numunelerde diger numunelerde daha fazla belirgin
olmustur. Si/Al oran1 3 olan katkisiz numunede basma dayanimi 30 MPa civarinda
elde edilmistir. Si/Al oran1 3 olan ve 0,6 oraninda ciiruf igeren numunede ise
calismadaki diger numunelerden oldukga yiiksek basma dayanimina sahip numuneler
elde edilmistir. Bu numunelerde 70 MPa civarinda basma dayanimi kaydedilmistir.
1000 °C sicakliga maruz kalan ciiruf katkili numuneler ise ciiruf katkis1 icermeyen

numunelere gore oldukga diisiik basma dayanimi gostermistir [90].

Ferone vd. epoksi bazli organik regineleri oda sicakliginda 45 dakika siire ile kiir
etmis takiben viskozitesi artan recineleri tamamen sertlesmeden once kiitlece %20
oraninda Na-Metakaolin esasli jeopolimer recinesi ile karistirmistir. Elde ettigi
karistmi kiir ederek organik-inorganik karma malzemeleri elde etmislerdir. Iki
recinenin karistirilmasi ile homojen bir karisim elde edilebildigi tespit edilmistir.
Organik katkili numunelerin basma dayanimlari ve tokluklarinda iyilesmeler
olmustur. Hibrit numuneler katkisiz jeopolimerlere gore kirilmadan once daha fazla

deformasyon gostermistir [91].

Zhang vd. re¢ine katkilanmis jeopolimer termal gelisimini incelemistir. Calismada
yiiksek firin cilirufu da igeren Na-Metakaolin esasli jeopolimer regineye polivinil
asetat (PVA) regine tozlar1 ve akrilik asit butil akrilat (AABA) recine emiilsiyonu
karisimi ile elde edilen organik regine %1 ve %5 oraninda katkilanmis ve
numunelere yiiksek sicakliklarda 1s1l iglem uygulanmigtir. Numune basma dayanimi

degerlerinin artan sicaklik ile birlikte degisimi Sekil 5.2°de verilmistir. Numune
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mekanik oOzellikleri %1 oraninda organik katkisi ile gelismistir. 300 °C sicaklik
tizerinde artan sicaklik ile birlikte katkisiz ve katkili numunelerin basma dayanimi

sert olarak diismdistiir [10].
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Sekil 5.2. Farkli sicakliklara maruz kalan organik katkilt jeopolimer kompozitin
basma dayanimi [10].

Song vd. Na-metakaolin esasli jeopolimere PVC regine tozlarini ilave etmis ve elde
edilen ¢gamuru 140-170 °C sicaklik arasinda 5 dakika siire ile haddeleyerek 1 mm
kalinliginda tabakalar sekillendirmistir. Elde edilen tabakali yap1 10 MPa basing
altinda ve 170 °C sicaklikta 5 dakika siirede sicak preslenmistir. Calisma sonucunda
PVC katkist ile numunelerin egme dayaniminin gelistigi tespit edilmistir. Kiitlece

%60 jeopolimer i¢eren numunede 55 MPa egme dayanimina ulasilabilmistir [92].

Zhang vd. Na silikat bazli aktivator ¢Ozelti ile aktive edilmis kalsine edilmemis
kaolin esasli jeopolimere kiitlece %0,2—1,3 oraninda poli etilen glikol, polivinil alkol,
poliakrilamit, poliakrilik asit ve sodyum poli akrilat katkisinin etkisini incelemistir.
%0,2 oraninda ilave edilen organik katkilar ile numune basma dayaniminda 1-2 MPa
civarinda artiglar gergeklesmistir. PVA artan katki orani ile birlikte numune basma
dayanimlar1 diismiistiir. PEG katkili numunede en yiiksek basma dayanimi %0,6

katki orani civarinda diger numunelerde ise %1 katki orani civarinda saglanmistir.
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Optimum katki oranlarinda numune basma dayanimlari referans numuneye nispeten

2,5-6 MPa civarinda yiikselmistir [93].

Nemotollahi ve Sanjayan, ucucu kiil esasli jeopolimerin ¢aligilabilirligi ve mekanik
dayanimina naftalin, melamin ve modifiye edilmis polikarboksilat esasli siiper
akiskanlagtiricilarin - katkisinin - etkisini incelemistir. Calisma sonucunda siiper
akigkanlastiricilarin jeopolimer iiretiminde kullanilan aktivator ¢ozelti igerigine gore
en verimli olan tiplerinin degistigi belirlenmistir. Sadece sodyum hidroksit ile aktive
edilerek iiretilen jeopolimerlerde naftalin bazli siiper akiskanlastiricilarin regine
slamp degerini %136 artirarak recine ¢alisilabilirligini mekanik 6zellikleri olumsuz
olarak etkilemeden gelistirdigi tespit edilmistir. Sodyum silikat igeren aktivator
cozelti ile aktive edilerek tiretilen ugucu kiil esasli jeopolimerde ise modifiye edilmis
polikarboksilat esasli siiper akiskanlastirict ile %39-%45 oraninda slamp degerleri
geligmistir. Ancak bu jeopolimerlerin basma dayanimlarinda da disiisler

gerceklesmistir [65].

Shrotri Na-metakaolin esasli jeopolimerlere poli akrilik asit, poli etilen glikol,
polivinil alkol, sodyum poliakrilat ve poliakrilamid katkisinin etkisini incelemistir.
%12 polivinil alkol katkis1 jeopolimer recginenin kiir stiresini 12 kat uzatmistir. Elde
edilen numunelerde katkisiz numunelere gore belirgin bir farklihik tespit
edilmemistir. Ancak numunenin havayla temas eden ylizeylerinde sert bir tabaka
meydana gelmistir. Diisiik molekiiler agirlikli PEG katkis1 ile kiir edilmemis
recinenin elastikligi gelismistir. Katkisiz recineler yer c¢ekimi etkisi ile akis
gosterirken PEG katkilt numuneler bir ylizey lizerine homojen bir dagilim gostermis
ve kisith akis gostermistir. Poliakrilik asit ve CMC jeopolimer iizerine benzer etki
gostermistir. Bu organikler de recinenin elastikligini gelistirmistir. Katkilar aymi
zamanda jeopolimerin kiir siiresini uzatmistir. Bu katkilar1 igeren jeopolimer
karisimlart katkisiz numunelerden farkli olarak g¢elik ve ¢imento esasli betonlara
baglanmamistir. Bu katkilari igeren karisimlar ince bir plaka halinde kiir edildiginde
kirilmadan ytiksek oranda elastik deformasyon gdstermistir. Dextran katkisinin kiir
edilmemis recine ve nihai jeopolimer iizerine herhangi bir etkisi olmamistir. Poli
vinil butiral ve jeletin katkisi jeopolimerin kiir sonrasi asir1 kirilgan olmasina neden

olmustur [12].
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Masi vd. ugucu kil esasli jeopolimere aluminyum tozu, hidrojen peroksit ¢ozeltisi,
yag asidi, amid ve sodyum tuzlar1 igeren ylizey aktif maddenin katkisi ile elde edilen
jeopolimer kopiikleri incelemistir. Katkilardan kiir esnasinda meydana gelen gaz
cikislar1 nedeni ile jeopolimerlerde gbdzenekli bir yapt meydana gelmistir. Yiizey
aktif madde ve hidrojen peroksit katkisi ile kiiglik gézeneklerden olusan homojen bir
mikro yap1 saglanmistir. Hidrojen peroksitin kiitlece %0,1 ve ylizey aktif maddenin
kiitlece %1 katkis1 ile 0,94 gr/cm3 yogunlukta ve 4,6 MPa basma dayaniminda

jeopolimer kopiik numuneler elde edilmistir [94].

5.3. FIBERLER VE VISKERLER

Mills-Brown vd. 1s1 kalkan1 uygulamalart igin ticari olarak tiretilen hacimce %30
silisyum karbiir fiber takviyeli polisialat kompozitin termal 6zelliklerini incelemistir.
Calisma sonucunda numune 1s1l iletiminin 1s1 kalkan1 uygulamalari i¢in yeterince
diisiik oldugu tespit edilmistir. Kompozitin 1000 °C sicakliga kadar diisiikk genlesme
katsayisina  sahip olmasi yiiksek termal yorulma performanst oldugunu
gostermektedir. Kompozitin egme dayanimi oda sicakliginda 288 MPa degerinden
300 °C sicaklikta 281 MPa degerine diismiistiir. 760 °C sicakliga kadar 213 MPa
degerine diisen egme mukavemetinin bir¢ok potansiyel yiiksek sicaklik uygulamasi

icin yeterli oldugu belirtilmistir [95].

He vd. 6-8 um ¢apindaki siirekli karbon fiber preformuna K-Metakaolin esasl
jeopolimer regineyi infiltre ederek karbon fiber takviyeli jeopolimerler iiretmistir.
Elde etmis olduklar1 jeopolimer kompozite 1100, 1200, 1300 ve 1400 °C sicaklikta
argon atmosferinde 90 dakika siire ile 1sil islem uygulamislardir. Uygulanan 1sil
islem sonrasinda jeopolimer matrisin kristallenmesi ile 16sit-karbon fiber jeopolimer
kompozitler elde edilmis ve fiber matris araylizeyi incelenmistir. 1100 °C sicaklikta
1s1l islem goren numunelerde 16sit matris ile karbon fiberler arasinda iyi bir baglanma
elde edilmistir. Numune mikro yapisinda fiber ve matris arasindaki termal genlesme
uyumsuzlugundan dolay1 mikro ¢atlaklar tespit edilmistir. Daha yiiksek sicakliklarda
uygulanan 1s1l igslem sonrasinda matris ile fiberler arasinda arayiizey reaksiyonlari

gerceklesmistir. Bu reaksiyonlar fiberlerin bozunmasina neden olmustur [96]. Cf
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takviyeli kompozitin mekanik 6zelliklerinin 1100-1300 °C arasinda uygulanan 1sil
islem ile iyilestigi rapor edilmistir. 1100 °C sicaklikta uygulanan 1sil islem

sonrasinda egme dayanimi pik degeri 234,2 MPa olarak elde edilmistir [97].

Lin vd. hacimce %3,5 oraninda kisa karbon fiber takviyeli k-metakaolin esasl
kompozitler {iretmis ve karakterize etmistir. Calismada kompozitlerin egme
dayaniminin 600-800 °C sicaklik araliginda en diisiik seviyede oldugu artan sicaklik
ile egme dayaniminin tekrar yiikseldigi tespit edilmistir. Kompozite yapilan alumina
tozu katkist ile kristallenme sicakligr yiikselmis ve numunelerde yiiksek sicakliklarda
gerceklesen kiiclilmeyi azaltmistir. Kompozite yapilan alumina katkisi oda sicakligi
mekanik Ozelliklerini gelistirememis ancak yiiksek sicaklik mekanik 6zelliklerini

gelistirmistir. SEM analizleri ile numunelerin temel toklasma mekanizmasinin fiber

¢ikmast oldugu bildirilmistir [98].

Alomayr vd. agirlik¢a %8,1 oranina dek pamuk kumas ile desteklenmis jeopolimer
kompozitin 200-1000 °C arasinda mekanik oOzelliklerini incelemistir. Calisma
sonucunda pamuk fiber takviyesinin matriste ilave gozenekler acarak son iirtinde su
cikiglarindan kaynaklanan termal ¢atlamalar1 engelledigi tespit edilmistir. Fiberlerin
takviyesi ile mekanik 6zellikler gelismis ancak artan sicaklik ile birlikte fiberlerin

bozunmasi ve bosluklar olusmasi nedeni ile mekanik 6zellikler kotiilesmistir [99].

Alzeer vd. hacimce %5 oraninda yiin fiberlerin katkisinin jeopolimer egme
dayanimint %40 gelistirdigini takviye edilen fiberlerin termal dayaniminin ise

fiberlerin etrafinin saran inorganik jeopolimer faz nedeni ile gelistigini rapor

etmislerdir [100].

Zhang vd. jeopolimere yapilan %0,05 polipropilen fiber katkisinin basma dayanimini
%67,8, egme dayanimini %36,1 gelistirdigini rapor etmislerdir. SEM c¢aligmalarinda
fiberlerin jeopolimer igerisindeki gézenek ve hatalara kopriiliime yapmasindan ve
catlaklarin genisleme yoniinii degistirmesinden dolayr mekanik 6zelliklerin gelistigi

tespit edilmistir [101].
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5.4. BU CALISMADA ETKIiSi INCELEN KATKILAR

5.4.1. PSS Tozlan

Liew vd. metakaolin esash kiir edilmis monolitik jeopolimerin &giitiilmesi ile elde
edilen jeopolimer tozlarinin ~%18 su ile karistirildiginda jeopolimerlesme
tepkimelerine devam ederek sertlestigini rapor etmistir. Elde edilen sert monolitlerde
siire¢ degiskenleri ile bagintili olarak 0,3 - 7,4 MPa arasinda basma dayanimi
degerlerine ulasilmistir. Bu 6zelligi nedeni ile elde etmis oldugu PSS tipi olarak da
bilinen metakaolin esasli jeopolimer tozlariin sadece su eklenmesi ile sertlesebilen
cimento konseptinde jeopolimer ¢imentolarin gelistirilmesi i¢in kullanilabilecegini
vurgulamuslardir [11]. Jeopolimerin &giitiilmesi ile elde edilen tozlarin iizerine
yapilmis fazla bir ¢alisma bulunmamaktadir. Fiziksel ve kimyasal agidan matrisi ile
uyumlu olan jeopolimer tozlarin regineye katkilanmasi durumunda kiir edilmis

jeopolimer malzeme 6zellikleri tizerindeki etkisi bilinmemektedir.

5.4.2. Polietilen Glikol

Polietilen glikol, etilen oksit ve suyun tepkimesi ile elde edilen bir polimerdir.
Molekiiler — agirligt  200-9500 arasinda  degigmektedir.  Genel formiilii
H(OCH,CH,),OH’dir. Formiilde “n” tekrar eden oksietilen gruplarinin ortalamasina
gostermektedir. Molekiiler agirligi 700 den daha diisiikk olan PEG’ler berrak ya da az
bulanik, renksiz, akiskan ve su ile karisabilen yapidadir. Molekiiler agirligi 1000 ve
daha yukarisinda olan PEG’ler ergime noktasi 67 °C sicakligina ulasabilen bal
mumuna benzeyen yapidadirlar. PEG su ve cogu organik ¢ozelti igerisinde
¢oziinebilmektedir. Endiistride yaglayici, dagitici, nemlendirici ve ¢6ziicii olarak
kullanilmaktadir. PH degeri 4,5-7,5 arasindadir. [12,102]

ZHANG vd. kalsine edilmemis kaolin esasli jeopolimere kiitlece poli etilen glikol,
katkisinin basma dayanimina etkisini rapor etmislerdir. %0,2 PEG katkisi ile referans
numunede 19,5 MPa olan basma dayanimi 21 MPa degerine yiikselmistir. %0,6 PEG
katk1 oranina kadar yiikselen basma dayanimi ~22,5 MPa degerine ulagmistir. Daha

yiiksek katki oranlarinda basma dayanimi diigmiistiir. PEG katkist numunelerin suya
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direncini 6nemli dl¢iide gelistirmistir. Referans numunenin su igerisindeki %6,2 olan

kiitle kayn1 PEG katkisi ile %3,4 degerine gerilemistir [93].

Catauro vd. Na-Metakaolin esasli jeopolimere %3 ve %5 oraninda PEG ilave ederek
karma malzemeler iiretmislerdir. PEG katkist numunelerin basma ve egme
dayanimlarinda diisiislere neden olmustur. PEG igermeyen numunelerin nihai
mekanik Ozelliklerine hibrit sistemlerden daha kisa siirede ulastigi belirtilmistir.
Bundan sonraki c¢alismalarda bu etkiye neden olan en diisik PEG katkisi siniri

tizerine yapilacak calismalarin ilgi ¢ekici oldugunu belirtmislerdir [103].

Shrotri Na-metakaolin esasli jeopolimerlere yapilan poli etilen glikol katkisinin
recinenin  kiir Oncesinde reolojik  Ozelliklerini modifiye etmek amagh
kullanilabilecegini rapor etmistir. Diisitk molekiiler agirlikli PEG katkist ile kiir
edilmemis recinenin elastikligi gelismistir. Katkisiz regineler yer ¢ekimi etkisi ile
akis gosterirken PEG katkili numuneler bir ylizey iizerine homojen bir dagilim ve
kisith akis gostermistir. Bu reolojik etki PEG katkisi i¢eren reginelerin siiriilerek
yiizeyler tlizerine uygulanabilirligine imkan vermistir. Dinamik mekanik analiz
sonuglar1 %1,5 PEG katkis1 ile jeopolimer elastik modiiliiniin 1150 MPa’dan 6550
MPa’a yiikseldigini artan katki ile birlikte elastik modiiliin tekrar diistiglini
gostermistir [12].

5.4.3. Gliserin

Gliserin %95 ya da daha fazla gliserol iceren ticari {irlinler i¢in kullanilan bir
isimlendirmedir. Gliserol 1,2,3-propanetriol isimlendirmesi ile ya da C3HgO3 formiilii
ile gosterilir. Genellikle berrak, renksiz, viskoz, kokusuz, su ve alkol ile karisabilen,
tath ve zehirsiz bir trihidroksi alkoldiir. Gliserin 1y1 bir ¢oziiclidiir. Gliserinin sulu
cozeltileri donmaya direng gosterir bu 6zelligi ile sogutma sistemlerinde antiftiz
olarak kullanilir. Higroskopik ozelligi ile atmosferden su tutar bu ozelligi ile
nemlendirici olarak kullanilir. Gliserinin sabun yapimi, gida ve medikal alanlarinda

genis uygulama sahasi vardir [104].
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Mesgar. 5 ml metakaolin esasli jeopolimer regine ile 5 ml gliserolii karistirarak
jeopolimer ve gliserol arasindaki kimyasal iligkiyi incelemistir. TGA-DSC ve NMR
analizleri sonuglar1 gliserol ve jeopolimer arasinda kovalent bir baglanma
olabilecegini gostermistir. Jeopolimer-gliserol kompozitte tespit edilen bir diger
bulgu ise bu kompozitlerin katkisiz jeopolimerlere nispeten kurutma sonrasi ¢atlak
icermedigi ve daha piiriizsiiz bir yilizeye sahip oldugudur. Gliseroliin jeopolimer
tanelerine baglanmasi nedeni ile numunelerin yapisal biitiinselliginin gelismis
olabilecegi rapor edilmistir [105]. Barbosa vd. dolgulu olarak iiretilen ve kaliptan
cikarildiginda c¢atlaklar gozlenen jeopolimere diisiikk miktarda yapilan gliserol
katkisinin (hacimce ~%35) jeopolimer matrisine elastiklik kazandirarak kurutma
catlaklarini engelledigini rapor etmistir [23]. Gliserin katkisinin jeopolimer termal ve

mekanik ozelliklerine olan etkisi ise bilinmemektedir.
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BOLUM 6

DENEYSEL CALISMALAR

Caligmanin birinci asamasinda dolgusuz olarak PSS tipi saf jeopolimerler tretilmis
ve PSS tozlarmin dolgusuz olarak iiretilen jeopolimerler iizerine olan etkisi
incelenmistir. Bu amagla {i¢ farkli tane boyut dagilimma ve teorik PSS
kompozisyonuna sahip olan jeopolimer tozlar1 sentezlenmis ve aym
kompozisyondaki regineye ilave edilerek basma dayanimi ve yapisal biitiinsellik
acisindan en uygun tane boyut dagilimina sahip tozlar belirlenmistir. Takiben uygun
boyuttaki tozlar daha yiiksek su icerigine sahip jeopolimer reginesine ilave edilerek
kompozisyondaki su oranmin nihai iirtinlere etkisi incelenmistir. Dolgusuz olarak
tiretilen PSS tozu katkili numunelere XRD, FTIR, basma dayanimi, yogunluk, termal

kiitle kaybi, termal kiiciilme, yapisal biitiinsellik testi ve SEM analizleri yapilmigtir.

Calismanin ikinci asamasinda su orani yiiksek olarak hazirlanan jeopolimer
reginesine karigimin akiskanligini dokiim yontemi ile iiretime izin verecek Olgiide
korudugu kiitlece en yliksek oranda (%100) ince alumina tozlari1 ilave edilerek
alumina dolgulu regineler hazirlanmigtir. Hazirlanan dolgulu regineden elde edilen
jeopolimerin termal ve mekanik gelisimi karakterize edilmistir. Ayrica elde edilen
jeopolimer harcina gliserin, PEG ve PSS tozu ilave edilerek bu katkilarin nihai
jeopolimer oOzelliklerine olan etkisi sicaklik ile bagintili olarak incelenmistir.
Alumina dolgulu olarak hazirlanan numunelere XRD, DTA-TG, sertlik, basma

dayanimi, termal kiitle kayb1, termal kii¢iilme ve SEM analizleri yapilmistir.

6.1. DENEYSEL MALZEMELER

Jeopolimer recinelerini elde etmek i¢in kullanilan ve elde edilen reginelerde katki

olarak kullanilan baglangic malzemeleri sirasiyla ayr1 olarak ele alinmistir.
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6.1.1. Jeopolimer Recineleri Elde Etmek I¢cin Kullanilan Baslangic Malzemeleri

Si/Al molar orani 1 olan ve hacimce %93’i 2 um tane boyutu altinda olan yiiksek
safliktaki ince kaolin tozlar1 alumina silikat kaynagi olarak kullanilmistir. Kullanilan
kaolinin XRD paterni Sekil 6.1°de verilmistir. Kaolinin XRD paterninde sadece

kaolinit mineraline ait pikler tespit edilmistir.

5000 -+
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Sekil 6.1. Kaoline ait XRD paterni.

Alkali aktivator ¢ozeltisini hazirlamak i¢in deneysel safliktaki Merck marka sulu
sodyum silikat ¢ozeltisi ve Merck marka %99 safliktaki sodyum hidroksit peletleri
kullanilmigtir. Kullanilan sodyum silikat ¢ozeltisi kiitlece %8 Na,O, %27 SiO, ve
%65 HyO bilesimindedir. Karigimlarda kompozisyona bagli olarak su ilavesi

gerektiginde distile su kullanilmistir.

6.1.2. Katki Olarak Kullamilan Baslangic Malzemeleri

Dolgu igeren numunelerin iiretiminde %99 safliktaki alumina tozlar1 inert dolgu
olarak kullanilmistir. Kullanilan alumina tozlarinin XRD paterni Sekil 6.2°de

verilmistir. Alumina tozlarinin XRD paterninde sadece alumina fazina ait pikler

tespit edilmistir.
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Sekil 6.2. Aluminaya ait XRD paterni.

Kullanilan aluminanin master sizer cihazi ile tespit edilen tane boyut dagilimi grafigi
Sekil 6.3’te verilmistir. Alumina tozlarinin dpgs degeri 6,45 pum olarak tespit
edilmistir. %99 safliktaki gliserin (ZAG kimya) ve %99 safliktaki 600 molekiiler
agirliktaki poli etil glikol (PEG-Alfa Easer) organik katki olarak kullanilmistir. Katki

olarak kullanilan PSS tozlar1 ise bu ¢alismada sentezlenmistir.
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Sekil 6.3. Alumina tozlarinin tane boyut dagilimu.
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6.2. DENEYSEL YONTEM

Metakaolinin eldesi, alkali aktivator c¢ozeltilerinin hazirlanmasi, jeopolimer
recinelerinin hazirlanmasinda kompozisyon tasarim kriterleri, jeopolimer reginelerin
hazirlanmasi, katki olarak kullanilan PSS tozlarmin iiretimi ve nihai numunelerin

liretimi sirastyla ayr1 olarak ele alinmustir.

6.2.1. Metakaolinin Eldesi

Kaolin tozlar1 100 gr agirhigindaki yiginlar halinde sirsiz porselen kap igerisinde fanl
11l iglem firinina yerlestirilmistir. Firina yerlestirilen kaolin tozlar1 5°/dak hizla 750
°C sicakliga 1sitilarak bu sicaklikta 6 saat siire ile tutulmustur. 6 saat sonunda tozlar
oda sicakligina firin igerisinde dogal olarak sogutulmustur. Uygulanan 1s1l islem ile
elde edilen metakaolin tozlariin XRF ile tespit edilen kimyasal bilesimi ve XRD

paterni sirastyla Cizelge 6.1 ve Sekil 6.4’te verilmistir.

Cizelge 6.1. Metakaolinin kimyasal bilesimi.

% KIMYASAL BIiLESIM
SiOz A|203 Fe,O3 K>,O P,Os; Na,O TiOz Diger
51,4 43,3 1,98 1,25 0,574 0,372 0585 0,539

300 +
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Sekil 6.4. Metakoline ait XRD paterni.
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6.2.2. Alkali Aktivator Cozeltilerinin Hazirlanmasi

Eger gerekiyorsa numune kompozisyonlarinda hedeflenen molar oksit oranlari
saglayacak miktarda distile su, sulu sodyum silikat ¢6zeltisine ilave edilmis ve
karisim elektrikli mikser ile 1 dakika silirede karistirilmistir. Elde edilen ¢ozeltiye
kompozisyondaki hedeflenen molar oranlar1 saglayacak miktarda sodyum hidroksit
kat1 peletleri eklenmistir. Eger kompozisyon fazladan su ilave edilmesini
gerektirmiyorsa sodyum hidroksit peletleri dogrudan sulu sodyum silikat ¢ozeltisine
ilave edilmistir. Sodyum hidroksitin ¢oziinmesi esnasinda gerceklesen ekzotermik
tepkime nedeni ile artan sicakliktan dolay1 ¢ozeltiden su kaybini engellemek igin
kapal1 bir kapta ¢ozlinme islemleri gergeklestirilmistir. Cozeltiler kullanilmadan 6nce
tepkimelerin dengeye gelebilmesi i¢in oda sicakliginda kapali kap igerisinde 24 saat

stire ile dinlendirilmistir.

6.2.3. Jeopolimer Recinelerinin Kompozisyon Tasarim

Bu ¢alismada iki farkli kompozisyonda olmak iizere Si/Al oran1 2 olan PSS tipi
jeopolimer regineleri hazirlanmigtir. Bu reginelerden ilki Na/Al orani 1 olan ve
metakaolin esasli jeopolimerler igin literatiirde teorik olarak tanimlanan PSS
kompozisyonunda hazirlanmis ve bu kompozisyon K1 olarak kodlanmistir [1,4].
Jeopolimerlerin {iretim siirecinde yiiksek dolgu veya katki oranlarinda yeterli
akiskanligin ve ¢oziintirliigiin saglanmasi i¢in su oranit dneme sahiptir. Bu nedenle
PSS tozlar katkili dolgusuz numunelerde su oraninin etkisini incelemek ve yiiksek
oranda alumina dolgusu igeren yiiksek sicaklik 6zelligi gelismis alumina dolgulu
numunelerin lretebilmesine imkan saglamak i¢in makul sinirlar icerisinde yiiksek

oranda su igeren ikinci bir kompozisyon tasarlanmaistir.

Jeopolimer reginelerinde tepkimelerde bilesenlerin etkin olarak ¢dziinebilmesi ve
etkin difiizyonu i¢in yeterli suyun mevcudiyeti gerekmektedir [4]. Jeopolimerlesme
tepkimelerin devam edebilmesi igin ise tepkime ortaminda yeterli alkali molaritesinin
saglanmasi gerekmektedir [17]. Jeopolimerlesme tepkimeleri agisinda birbiri ile
gelisen bu iki durum arasindaki denge sartinin gergeklesmesi igin H,O/Na,O molar

oraninin uygun degerler arasinda olmasi gerekmektedir. Davidovits metakaolin esasl
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jeopolimer regineleri i¢in H,O/(Na,O,K,0) molar oranmin 15 ile 17,5 degerleri
arasinda olmas1 gerektigini belirtmistir [4]. Bu ¢alismada H;O/Na,O degeri
jeopolimerlesmedeki kritik etkisinden dolay1 her iki kompozisyon igin de 16,3 olarak
tercih edilmistir. Sabit H,O/Na,O oraninda karisimin su miktarinin artirabilmesi i¢in
recinedeki N»O igeriginin artirilmasi gerekmektedir. Jeopolimerlesmenin kimyasi
geregi Nap,O/Al,03 molar oraninin teorik olarak 1 degerinde olmasi gerekmektedir.
Teorik degerden bir miktar yiiksek olarak hazirlanan recinelerde kimyasal tepkimeler
acisindan avantaj saglanmakla beraber asir1 yiiksek olan NayO/Al,O3; degeri nihai
jeopolimer igerisinde serbest alkaliniteye neden olmaktadir [4]. Bu durum jeopolimer
mekanik 6zelliklerini ve kararliligini olumsuz olarak etkilemektedir [4]. Davidovits
metakaolin esasli jeopolimer kompozisyonlarinda Na,O/Al,03 molar oraninin 0,8 ile
1,2 degerleri arasinda olmasi gerektigini belirtmistir [4]. Bu ¢alismada ikinci olarak
hazirlanan re¢ine kompozisyonunda Na,O/Al,03 degeri teorik deger olan 1 degeri
yerine 1,2 olarak tercih edilmistir. Bdylece su orani kararli jeopolimerler iiretebilmek
icin kimyasal acidan makul olan iist limitlere yaklasmis bir jeopolimer recine
kompozisyonu elde edilmistir. Yiiksek su igceren bu kompozisyon K2 olarak
kodlanmigtir. Bu c¢alismada hazirlanan reginelerin molar kompozisyonlari ve
jeopolimerler i¢in Davidovits tarafindan rapor edilen oksit molar oran araliklari

Cizelge 6.2°de verilmistir.

Cizelge 6.2. Calismada iiretilen reginelerin molar kompozisyonlar1 ve Davidovits
tarafindan jeopolimerler i¢in rapor edilen uygun molar araliklar [4].

KOMPOZIiSYON OKSIT-MOLAR ORANLAR

KODU SIOz/A|203 NaQO/Alzog HzO/NaQO HzO/Aleg
K1 4 1 16,3 16,3

K2 4 1,2 16,3 19,6
Rapor edilen araliklar [4] 3,545 0,8-1,2 15-17,5 -

6.2.4. Jeopolimer Recinelerinin Hazirlanmasi

Kompozisyonlardaki oksit molar oranin1 saglayacak sekilde hazirlanan aktivator
cozeltilere yine bu oranlar saglayacak miktarda metakaolin tozu ilave edilmistir.
Karisim aktivator ¢ozeltinin metakaolin tanelerini tam olarak 1slatmasi ve tozlar

arasina hapsolan hava bosluklariin uzaklagmas1 i¢in 5 dakika siirede
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dinlendirilmistir. Dinlendirilen karisim elektrikli mikser ile 10 dakika siirede

homojenlesmenin saglanmasi i¢in karistirtlmistir.

6.2.5. Katki Olarak Kullanilan PSS Tozlarmin Uretimi

PSS tozlarmin dretim akig semasi Sekil 6.5’te verilmistir. Teorik PSS
kompozisyonunda (K1) hazirlanan regine silindirik polimer kaliplara dokiilmiistiir.
Kaliplanan reginelere kalip igerisinde hapsolan hava kabarciklarinin uzaklagmasi i¢in
10 dakika siire ile Mikrotek marka vibrasyon masasinda vibrasyon uygulanmistir.
Hava kabarciklari uzaklastirilan regineler 65 °C sicaklikta 24 saat siire ile
buharlagsmay1 engellemek i¢in atmosfere kapali olarak kiir edilmistir. Kiir edilmis
numuneler kaliptan ¢ikartilarak 85 °C sicaklikta 24 saat siire ile fanh etiiv firininda
kurutulmustur. Kurutulan jeopolimerler 1s1l islem firminda 400 °C sicakliga 3°/dak
hizla 1sitilip 2 saat siire ile bu sicaklikta tutulmus boylelikle jeopolimer bilinyesindeki

sular uzaklastirilmastir.

Reginenin kaliba Vibrasyon 65 °C sicaklikta
dokiimii uygulanmast 24 saat kiir iglemi
Osiitme 400 °C sicaklikta 85 °C sicaklikta 24

gl 2 saat kalsinasyon saat kurutma

Sekil 6.5. PSS tozlarinin iiretim akis semasi.

Elde edilen susuzlastirilmis ve inert dolgusuz olarak {iretilmesinden dolay1 c¢atlak
sebekesi iceren jeopolimerler (Sekil 6.6) UNAL marka laboratuar tipi halkal
degirmende tli¢ farkli tane boyut dagilimia sahip olacak sekilde ogiitiilmiistiir. Do s)
degeri 33,96 um, 230,19 um ve 824,28 um olacak sekilde ii¢ farkli tane boyut

dagilimina sahip olan tozlar sirasiyla ince, orta ve kaba olarak kodlanmaistir.
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Sekil 6.6. Isil islem sonrasinda ¢atlaklar igeren monolitik jeopolimer.

6.2.6. Nihai Numunelerin Uretimi

Dolgusuz olarak hazirlanan PSS tozu katkili numunelerin tiretimi ve alumina dolgulu
olarak hazirlanan gliserin, PEG ve PSS tozu katkili numunelerin iiretimi sirasiyla

ayr1 olarak ele alinmistir.

6.2.6.1. Dolgusuz Olarak Hazirlanan PSS Tozu Katkih Numunelerin Uretimi

Jeopolimer reginelerine hazirlanan PSS tozlan kiitlece %10, %20, %30 ve %40
oranlarinda ilave edilmistir. Toz ilave edilmis recineler homojenlesmenin saglanmasi
icin 5 dakika siirede mikser ile yeniden karistirilmistir. Karigimlar basma testleri igin
15 mm capinda, 30 mm yiiksekliginde diger testler icin 40 mm capinda, 10 mm
yiiksekliginde silindirler olarak polimer kaliplarda kaliplanmigtir. Kaliplanan
karisimlara hava kabarciklarinin uzaklagsmasi i¢in 10 dakika siire ile vibrasyon
uygulanmigtir. Hava kabarciklar1 uzaklastirilan karisimlar atmosfere kapali olarak
fanhi etiiv firminda 65 °C sicaklikta 24 saat siire ile kiir edilmistir. Kiir edilmis
numuneler kaliptan ¢ikartilarak 85 °C sicaklikta 24 saat siire ile kurutulmustur. Toz
katkilt numunelere ilaveten katki icermeyen kontrol numuneleri de iretilmistir.
Dolgusuz olarak hazirlanan PSS tozu katkili numuneler Cizelge 6.3’te toplu olarak

verilmistir.

Cizelge 6.3. Dolgusuz olarak hazirlanan PSS tozu katkili numune kompozisyonlart.

Regine PSS tozu katkisi

Kompozisyonu Katki miktar: Boyut dagilimi
K1 %0, %10, %20, %30, %40 Ince, orta, kaba
K2 %0, %10, %20, %30, %40 ince
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6.2.6.2. Alumina Dolgulu Olarak Hazirlanan Gliserin, PEG ve PSS Tozu Katkili

Numunelerin Uretimi

Alumina dolgulu olarak hazirlanan numunelerin iiretim akis semasi Sekil 6.7’de
verilmistir. K2 kodlu kompozisyonuna sahip olacak sekilde hazirlanmis jeopolimer
recinesine kiitlece %100 oraninda alumina tozlari ilave edilmis ve homojenlesmenin
saglanmasi i¢in 5 dakika siire ile karistirillmistir. Daha yiiksek oranda alumina tozu
eklenmesi durumunda, karisim mekanik bir etki olmadan kendiliginden akis
kabiliyetini 6nemli dl¢iide yitirmekte ve regineye hapsolan hava kabarciklar etkin
olarak uzaklastirllamamaktadir. Dokiim yontemi ile {iretimin miimkiin ya da verimli
olabilmesi i¢in bu katki oran1 asilmamistir. Boylelikle kimyasal acidan {ist limitlerde
su iceren jeopolimer recinesine yine ince alumina katkis1 oran1 dokiim yontemi ile
sekillendirilebilen jeopolimerler i¢in maksimize edilmis olan bir ikili karsim elde
edilmistir. Elde edilen jeopolimer harcina etkisi incelenen gliserin, PEG ve PSS
tozlar1 asagidaki Cizelge 6.4’te verilen oranlarda ilave edilerek katkili karigimlar
hazirlanmistir. Bu numunelere ilaveten katki icermeyen alumina dolgulu referans

numuneler de iretilmistir.

Cizelge 6.4. Alumina dolgulu olarak hazirlanan numunelerin kompozisyonlari.

KATKI TURU KATKI MIKTARI

Gliserin %0,1-%0,5-%1-%1,5
PEG %0,1-%0,5-%1-%1,5
PSS %0,625-%1,25-%2,5-%5

Hazirlanan karigimlara homojenlesmenin saglanmasi i¢in 5 dakika siire ile yeniden
karistirma yapilmistir. Takiben karisimlar 15(¢) x 30 mm boyutlarinda silindir
seklindeki polimer kaliplara dokiilmiistiir. Karigimlarin igerisine hapsolan hava
kabarciklarmin uzaklagsmas: igin kaliplar 5 dakika siire ile vibrasyon masasinda
bekletilmistir. Kaliplarin yiizeyleri buharlasmay1 engellemek i¢in sizdirmaz bant ile
kapatilmigtir. Kaliplanan karisim 65 °C sicaklikta 24 saat siire ile laboratuar tipi fanl
etiv firminda kiir edilmistir. Kiirlenmis numuneler kaliptan ¢ikartilarak 85 °C
sicaklikta 24 saat slirede kurutulmustur. Kurutulan numunelerin yiizeyleri zimpara

kagidi ile paralel hale getirilmistir.
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Reginenin PSS tozu,
alumina tozlar1 Gliserin ya da
ile karigimi Peg ilavesi

Kaliba dokiim Yeniden
karistirma
65 °C sicaklikta
Vibrasyon 24 saat kiir
islemi
85 °C sicaklikta
24 saat kurutma

Sekil 6.7. Alumina dolgulu olarak hazirlanan numunelerin tiretim akis semasi.

6.2.7. Numunelere Uygulanan Isil islemler

Dolgusuz olarak hazirlanan PSS tozu katkili numunelere ve alumina dolgulu olarak
hazirlanan gliserin, PEG ve PSS tozu katkili numunelere uygulanan 1s1l islemler

sirastyla ayri olarak ele alinmistir.

6.2.7.1. Dolgusuz Olarak Uretilen Numunelere Uygulanan Isil islemler

Yapisal biitiinsellik, termal kiitle kaybi ve termal kiigiilme testleri igin 85 °C
sicaklikta kurutulmus numuneler 3°/dakika hizla 400 °C sicakliga 1sitilmis ve bu
sicaklikta 2 saat siire ile bekletilmistir. Takiben numuneler firin igerisinde oda

sicakligina sogutulmustur.

6.2.7.2. Alumina Dolgulu Olarak Uretilen Numunelere Uygulanan Isil islemler

Numunelerin boy ve agirliklar kaydedilip oda sicakligindan 250 °C, 500 °C, 750 °C
ve 1000 °C sicakliklarina 5°C/dak hizla 1sitilmis ve bu sicaklikta 1 saat siire ile
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bekletilmistir. Sadece referans numuneye giivenli kullanim sicaklik sinirini
belirlemek igin 1250 °C sicagina kadar 1sil islem uygulanmistir. Takiben numuneler
kapali firin igerisinde oda sicaklifina dogal olarak sogutulmustur. Isil islem
gormeyen numuneler 85 °C sicaklikta kurutulduklarindan dolay1 ¢alismada 1s1l islem

sicakliklar1 bu sicaklik ile gosterilmistir.
6.2.8. Karakterizasyon
6.2.8.1. Yogunluk Tayini

Numunelerin yogunluklari Arsimet metodu ile tespit edilmistir. Bu amacla
numunelerin kuru agirliklart (K) olgiilmistiir. Takiben numuneler 24 saat siire ile
distile su igerisinde bekletilmis ve yas agirliklart (Y) Olgilmistir. Su emmis
numunelerin suda askidaki agirliklart (A) Ol¢iilip kaydedilmistir. Numunelerin
yogunluklar esitlik 6.1 ile hesaplamistir. Yogunluk Sl¢iimleri 3 adet numune ile

yapilmis ve ortalama deger kaydedilmistir.
Yogunluk (gr/cm®) = K/(Y-A) (6.1)
6.2.8.2. Termal Kiitle Kayb1 Tayini

85 °C sicaklikta kurutulmus numuneler tartilmis bu agirlik ilk agirlik (Ai) olarak
kaydedilmis takiben numuneler 1sil isleme maruz birakilmis, 1s1l islem sonrasi
agirliklart son agirlik (As) olarak kaydedilmistir. Degerler esitlik 6.2 ile hesap
edilmistir. Agirlik Olgiimleri laboratuar tipi hassas analitik terazi ile yapilmustir.

Olgiimler iicer adet numune ile gerceklestirilmis ortalama deger kaydedilmistir
%Termal kiitle kayb1 = ((Ai-As)/Ai)x100 (6.2)
6.2.8.3. Termal Kiiciilme Tayini

Kaliptan ¢ikartilan numunelerin boylar ilk boy (Bi) olarak kaydedilmistir. Isil islem
sonras1 boylar1 son boy (Bs) olarak kaydedilmistir. Degerler esitlik 6.3 ile hesap
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edilmistir. Boyut Olglimleri 0,01 pm hassasiyetindeki elektronik kumpas ile
yapilmistir.  Olgiimler iiger adet numune ile gerceklestirilmis ortalama deger

kaydedilmistir

%Termal kiiglilme = ((Bi-Bs)/Bi)x100 (6.3)

6.2.8.4. Basma Dayaniminin Belirlenmesi

Basma dayanimi testi Zwick/Roell marka 600 kN kapasiteli test cihazi ile 1.00
mm/dakika sabit ¢ene hizinda yapilmistir. Numuneler hasar gérene kadar ulasilan en
yiiksek dayanimi kaydedilmistir. Deneyler {icer adet numune ile gerceklestirilmis ve

ortalama deger kaydedilmistir

6.2.8.5. Sertlik Ol¢iimii

Sertlik Ol¢timleri jeopolimer numunelerin goézenekli ve kirtlgan yapist nedeni ile
diizgiin izler alinamadigindan dolay1 giivenli sonuglar elde edilemedigi i¢in literatiir
ile kiyaslama amagl olarak sadece farkli sicakliklarda 1sil isleme maruz kalan ve
alumina dolgulu olarak iiretilen referans numunelerine yapilmustir. Olgiimler
Shimadzu marka HMV mikrosertlik test cihazinda 19,614 N yiikiin 10 saniye siire ile

uygulanmasi ile gerceklestirilmistir. 6 adet 6l¢iimiin ortalama degeri kaydedilmistir.

6.2.8.6. Yapisal Biitiinselligin incelenmesi

PSS tozlar katkisinin dolgusuz jeopolimerde kurutma ¢atlamalarini engelleme
potansiyeli oldugu diisiiniildiiglinden dolay1 dolgusuz olarak iiretilen PSS tozu katkilt
numuneler lizerinde yapisal biitiinsellik testi yapilmistir. Bu amacla 85 °C sicaklikta
gerceklestirilen kurutma isleminden sonra numunelerin ylizeylerinden stereo
mikroskop ile gorlintii alinmigtir. Takiben numunelere 400 °C sicaklikta 1s1l islem
uygulanmis ve 1s1l islem sonrasinda numune ylizeylerinden stereo mikroskop ile
tekrar goriintii alinmistir. Numune yiizeylerinin 1s1l islem oncesindeki goriiniimii ve

1s1l islem sonrasinda ¢atlak icerip icermedigi incelenmistir.
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6.2.8.7. DTA-TG Testleri

DTA-TG testleri Hitach1 Sta 7300 marka ve model cihazda gergeklestirilmistir. Toz
haline getirilen numuneler 5°/dakika hizla 1000 °C sicakliga isitilarak DTA-TG
egrileri elde edilmistir. Alumina dolgulu olarak {iretilen numunelere organik
katkilarin oda sicakligindaki su tutma kapasitesini de gézlemleyebilmek i¢in DTA-
TG analizleri oncesinde 85 °C sicaklikta diger numunelere yapilan kurutma islemi
uygulanmamistir. Bu numunelere oda sicakliginda 24 saat kurutma uygulandiktan
sonra DTA-TG o6l¢iimleri yapilmistir. Tiim DTA-TG analizleri oksijen atmosferinde

gerceklestirilmistir.

6.2.8.8. FTIR Analizleri

FTIR analizleri Bruker marka IFS 66/S marka ve model cihaz ile gergeklestirilmistir.

Olgiimler 400-4000 cm™ dalga boyu arasinda yapilmustir.

6.2.8.9. XRD Analizleri

Faz analizleri i¢in Rigaku marka X-Ray diffraktometre cihazi kullanilmistir. XRD

analizleri 5°-70° tarama agis1 araliginda ve 2°/dakika tarama hizinda yapilmistir.

6.2.8.10. Mikroyapi incelemeleri

Mikroyap1 incelemeleri Carl Zeiss Ultra Plus Gemini FE-SEM cihazinda yapilmistir.
Jeopolimer malzemelerin yiizeyleri iletken olmadigi i¢in SEM analizleri dncesinde
altin ile kaplanmistir. Altin kaplama ve SEM analizleri 6ncesinde numunelerin nano
gozenekli yapisindan dolayr vakum ortaminin olusmasindaki zorluklar nedeni ile

numuneler sogukta sertlesen epoksi recine igerisine alinmistir.
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BOLUM 7

DENEYSEL SONUCLAR

Calismada iiretilen ve katki olarak kullanilan PSS tozlarmin karakterizasyonu,
dolgusuz olarak {iretilen PSS tozu katkili numuneler iizerine yapilan deneysel
caligmalarin sonuglar1 ve alumina dolgulu olarak {iretilen gliserin, PEG ve PSS tozu
katkilt numuneler {izerine yapilan deneysel c¢alismalarin sonuglar1 sirasityla ayri

olarak ele alinmistir.

7.1. CALISMADA URETILEN PSS TOZLARININ KARAKTERIZASYONU

Sekil 7.1°de PSS tozlarinin elde edildigi K1 kompozisyonuna sahip jeopolimerin 1s1l
islem Oncesinde yiiksek biiyiitmedeki SEM goriintiisii verilmistir. Elde edilen
jeopolimerin yiiksek safligindan dolayr homojen ve jeopolimerler i¢in karakteristik
olarak rapor edilen nano gdzenekler ile ayrilmis nano partikiillerden olusan

mikroyapist numunelerde net olarak gozlenebilmistir [17].

200 nm

Sekil 7.1. K1 kompozisyonuna sahip monolitik jeopolimerin SEM goriintiisii.
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PSS tozlarmin elde edildigi K1 kompozisyonundaki 1sil islem uygulanmamis
jeopolimere ait DTA-TG grafigi Sekil 7.2°de verilmistir. Jeopolimerin DTA-TG
analizinde daha 6nce metakaolin esasli jeopolimerler i¢in rapor edilenler ile Grtiisen
DTA ve TG egrileri elde edilmistir [17]. Jeopolimerde 200 °C sicakligi altinda
birbirini takip eden 2 kuvvetli endotermik tepkime ile ~%10 su ¢ikis1 gdzlenmistir.
200-700 °C sicakliklar1 aralifinda zeolitik su ve dehidroksilasyondan kaynaklanan
su cikislari ile kiitle kayb1 ~%14’e ulasmistir. 700 °C sicaklik sonrasinda numuneden
kayda deger bir kiitle kayb1 gozlenmemistir. TG egrisine gore 400 °C sicaklifinda
tozlardan %12’lik bir kiitle kayb1 gergeklesmistir. Davidovits jeopolimerlerin nano
gbzenek yapisina hapsolan sularin uzaklastirilabilmesi i¢in 380 °C veya tizerindeki
sicakliklarda 1s1l islem gérmesi gerektigini rapor etmistir [4]. Elde edilen egriler de
400 °C sicaklikta yapilan 1s1 islem ile jeopolimer gozeneklerindeki fiziksel ve
zeolitik suyun Onemli Ol¢iide uzaklastirilabilecegini yapida rapor edildigi iizere
sadece OH" molekiillerinden kaynaklanan kristal sularin kalacagini gostermektedir
[17].

25 100

20 98

15 96
o
- 10 94
€ S
- 5 92 3:f
— Q
[ ] 90 k=

5 88

-10 86

-15 84

0 200 400 600 300 1000

Sicaklik (°C)

Sekil 7.2. K1 kompozisyonuna sahip monolitik jeopolimerin DTA-TG egrisi.

Elde edilen PSS tozlarina ait XRD paterni Sekil 7.3’te verilmistir. Tozlarin XRD
analizinde 25° civarinda kambur bir egri iceren amorf yapiya ait patern gozlenmistir.
Bu egri PSS jeopolimerler i¢in daha oOnceden rapor edilen XRD sonuglar ile
ortigmektedir [1]. Jeopolimerlere 400 °C sicaklikta uygulanan 1si1l islemin herhangi
bir kristallenmeye ya da bozunmaya neden olmadigi onceki caligmalardan
bilinmektedir [3]. Bu ¢alismada elde edilen tozlarin XRD analizinde de susuzlastirma

amact ile uygulanan 1sil islemin herhangi bir kristallenmeye neden olmadigi
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goriilmistlir. Tozlarin stereo mikroskop ile elde edilen goriintiileri Sekil 7.4°te
verilmistir. Tozlarin yiiksek ylizey alanina sahip, homojen ve jeopolimer misellerinin

obeklenmeleri ile olustugu tahmin edilen 6zgiin sekillere sahip oldugu gézlenmistir.
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Sekil 7.3. Uretilen PSS tozlarmim XRD paterni.

500 pm

b) Orta tozlar ¢) Kaba tozlar

. - 500 pm

a) Ince tozlar

Sekil 7.4. Uretilen PSS tozlarina ait stereo mikroskop goriintiileri.

Ince, orta ve kaba olarak kodlanmis tozlarin master sizer cihazi ile tespit edilen
fraksiyonel ve kiimiilatif tane boyut dagilim egrileri Sekil 7.5’te verilmistir.

Egrilerden tozlarin genis bir aralikta tane boyut dagilimma sahip oldugu

gozlenmektedir.
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Sekil 7.5. Uretilen PSS tozlarinin tane boyut dagilimlari.
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7.2. DOLGUSUZ OLARAK URETILEN PSS TOZU KATKILI
NUMUNELERIN DENEYSEL SONUCLARI

7.2.1. Basma Dayanimi Testi Sonuclari

Numunelerin  basma dayanimi degerleri Cizelge 7.1°de  verilmistir. K1

kompozisyonuna sahip %10 ince ve orta boyutlu PSS tozu katkili numunelerde
katkisiz numuneye nispeten daha yliksek basma dayanimi degerleri elde edilmistir.
K1 kompozisyonuna sahip numunelerde %10 toz katki oraninda ince boyutlu tozlarin
katkis1 ile orta boyutlu tozlarin katkisina gore daha yiiksek basma dayanimi degerleri
elde edilmistir. %20 Katk: oraninda ise orta boyutlu tozlarin katkisi ile ince boyutlu
tozlarin katkisindan daha yiiksek basma dayanimi degerleri elde edilmistir. Kaba
boyutlu tozlarin katkisi ile katkisiz numuneden daha yiiksek basma dayanimina sahip
bir numune elde edilememistir. K1 kompozisyonuna sahip ince, orta ve kaba boyutlu
toz katkili numunelerde sirasi ile %10, %20 ve %30 PSS tozu katki oraninda en
yiksek basma dayanimi degerleri elde edilmistir. K1 kompozisyonuna sahip
numunelerde tiim toz boyutlari i¢in en yiiksek basma dayaniminin saglandigi katki
oranlarinin iizerinde toz ilavesi ile basma dayanimi degerleri ani olarak diigsmiistiir.
K1 kompozisyonuna sahip numunelerde %40 katk1 oraninda tiim numuneler birbirine
yakin ve katkisiz numuneden oldukca diisiik basma dayanimi gostermistir. K1
kompozisyonuna sahip numunelerde en yiiksek basma dayanimi ince tozlarin %10

katki oraninda elde edilmistir.

Cizelge 7.1. Basma dayanimi (MPa) testi sonuglar1 (Degerlerin standart sapmasi +
olarak ilave edilmistir).

% PSS TOZU KATKISI
NUMUNE
0% 10% 20% 30% 40%
K1+INCE | 19,41+1,25 | 37,64+7,24 | 20,35+2,39 | 11,79+3,94 | 8,74+2,28
K1+ORTA | 19,41+1,25 | 22,53+6,75 | 33,93+9,27 | 22,80+2,50 | 8,39+2,68
K1+KABA | 19,41+1,25 | 12,66+3,13 | 10,08+1,45 | 14,54+0,66 | 10,39+0,96
K2+INCE | 46,95+5,36 | 51,65+6,08 | 36,95+7,17 | 27,20+8,32 | 14,48+4,75
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Daha yiiksek oranda su igeren K2 kompozisyonuna sahip katkisiz numune Kl
kompozisyonuna sahip katkisiz numuneden daha yiiksek basma dayanimi
gostermistir. Katkisiz numunelerde oldugu gibi toz katkili K2 kompozisyonuna sahip
tiim numuneler aym orandaki toz katkili K1 kompozisyonuna sahip numunelerden
daha yiiksek basma dayanimi gostermistir. K2 kompozisyonuna sahip numunenin
basma dayanimi K1 kompozisyonun sahip numuneye benzer olarak %10 ince toz
katkisi ile yiikselmis daha yiiksek katki oranlarinda da benzer bir egilim gostererek

diismiistiir.

7.2.2. Yogunluk Ol¢iimii Sonuclar

Numunelerin yogunluk degerleri Cizelge 7.2°de verilmistir. Tiim toz boyutlar1 ve her
iki kompozisyon i¢in %10 PSS tozu katki oraninda numune yogunluklarinda artiglar
geceklesmistir. K1 kompozisyonuna sahip numunelerde %20 ve %30 Kkatki
oranlarinda orta ve kaba boyutlu toz katkili numunelerin yogunlugu %10 toz katkil
numunelere nispeten daha yiiksek olurken, ince toz katkili numunelerin yogunlugu

%10 toz katki orani iizerinde ani bir diislis gostermistir.

Ince tozlarin katkisi ile meydana gelen bu diisiis, daha az su igeren Kl
kompozisyonuna sahip numunelerde K2 kompozisyonuna sahip numunelere nispeten
daha belirgin olmustur. Benzer bir diisiis egilimi K1 kompozisyonuna sahip orta
boyutlu toz katkili numunede %40 katki oraninda gozlenmistir. K1 kompozisyonuna
sahip kaba taneli toz katkili numunelerde ise calisilan aralikta ani bir yogunluk

diisiisii gbzlenmemistir.

Cizelge 7.2. Yogunluk él¢iimii sonuglar1 (gr/cm?).

koMmpozisyon | KATKI % PSS TOZU KATKISI
BOYUTU | 0% | 10% | 20% | 30% | 40%
INCE 1,31 (1,37 [ 1,35 | 1,29 | 1,26
K1 ORTA 1,31 1,40 | 1,41 [1,42 | 1,36
KABA 1,31 1,41 | 1,41 [1,42 | 1,41
K2 iNCE 1,41 1,42 | 1,39 1,37 | 1,37
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7.2.3. Termal Kiitle Kayb1 Testi Sonuclari

Numunelerin 400 °C sicaklikta gerceklestirilen 1s1l islem sonrasinda termal kiitle
kayb1 degerleri Cizelge 7.3°te verilmistir. Kiitle kayb1 artan PSS tozu katki orani ile
birlikte her iki kompozisyon i¢in azalmistir. K1 kompozisyonuna sahip numunelerde
sabit katki oraninda toz boyutundaki azaligla beraber termal kiitle kaybi degeri
artmustir. Ince toz katkili K2 kompozisyonuna sahip katkisiz numunenin kiitle kaybi
K1 kompozisyonuna sahip katkisiz numuneye gore daha yiiksektir. Ancak %40 ince

toz katkisina ulasildiginda her iki kompozisyon birbirine yakin termal kiitle kayb1

gostermistir.
Cizelge 7.3. Termal kiitle kayb1 sonuglari (%).
. KATKI | % KATKI MIKTARI
KOMPOZISYON
BOYUTU | 0% | 10% | 20% | 30% | 40%
INCE 9,07 18,35 825 | 7,73 | 7,61
K1l ORTA 9,07 8,06 |7,47 | 713 |6,95
KABA 9,07 | 8,06 |7,48 | 7,05 |6,82
K2 INCE 9,87 19,65 |9,12 | 8,64 | 7,61

7.2.4. Termal Kiiciilme Testi Sonuclar:

Numunelerin 400 °C sicaklikta uygulanan 1sil islem sonrasinda termal kiigiilme
degerleri Cizelge 7.4’te verilmistir. Kiigiilme degerleri %10 katki oram ile birlikte
tim numuneler ic¢in katkisiz numuneye nispeten belirgin olarak azalmigstir. Tiim
numuneler i¢in %20 katki oraninda %10 katki oranina gore daha diisiik termal

kiiciilme degerleri tespit edilmistir.

K1 kompozisyonuna sahip ince toz katkili numunelerde %20 katki orani iizerinde
termal kiiclilme degerleri artan katki orani ile birlikte azalmistir. Ancak orta ve kaba
boyutlu tozlarin %20 orami iizerindeki katkisi ile termal kiiciilme degerlerinde

orantisiz degisimler gézlenmistir.
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K2 kompozisyonuna sahip katkisiz ve ince toz katkili numunelerin termal kii¢tilme
degerleri K1 kompozisyonuna sahip katkisiz ve ince toz katkili numunelere gore
daha fazladir. K2 kompozisyonuna sahip ince toz katkili numunelerin termal
kiiciilme degerleri de K1 kompozisyonuna sahip ince toz katkili numunelere benzer

olarak artan toz katki orani ile birlikte siirekli olarak azalmistir.

Cizelge 7.4. Termal kiiglilme testi sonuglari (%).

KOMPOZiSYON | KATKI %o KATKI MIKTARI
BOYUTU | 0% | 10% | 20% | 30% | 40%
INCE 541429 | 411 391 [371
K1 ORTA 541 (391 | 3,12 | 1,13 | 1,94
KABA 541077 (0,38 | 2,31 | 1,52
K2 INCE 8,71 (590 | 581 | 5,73 | 4,94

7.2.5. Yapisal Biitiinsellik Testi Sonuc¢lar:

Numunelerin 1s1l islem 6ncesindeki yiizey goriintiileri Sekil 7.6’da verilmistir. K2
kompozisyonuna sahip katkisiz numunede, K1 kompozisyonuna sahip katkisiz
numuneye nispeten daha parlak ve kusursuz bir yiizey elde edilmistir. Isil islem
oncesinde her iki kompozisyon ve tiim toz boyutlar1 i¢in %10 toz katkili numunelerin

goriiniimlerinde katkisiz numunelere nispeten belirgin bir farklilik gézlenmemistir.

%10’dan daha yiiksek miktardaki katki igeren K1 kompozisyonundaki ince ve orta
boyutlu toz katkilanmis numunelerde katkisiz numuneye gore daha gdzenekli ve
puriizlii bir yiizey gozlenmistir. PSS tozu ilavesinin bu etkisi artan katki orani ile
birlikte artmistir. K1 kompozisyonuna sahip %30 ve %40 oraninda ince toz igeren
numunelerde asir1 bosluklu ve kusurlu bir yiizey meydana geldigi net olarak
gozlenmistir. Bu etki artan tane boyutu ile azalmakta ya da kaybolmaktadir. K1
kompozisyonuna sahip kaba boyutlu toz katkili numunelerde ve daha yiiksek su
iceren K2 kompozisyonuna sahip numunelerde bu etki hicbir katki oraninda

gozlenmemistir.

72



KOMPOZISYON

K1 KOMPOZISYONU K2 KOMPOZISYONU

INCETOZKATKILI | ORTATOZ KATKILI | KABATOZ KATKILI | iNCETOZKATKILI

KATKISIZ (40)

KATKI ORANI

Sekil 7.6. Isil islem 6ncesinde numune yiizeylerinin stereo mikroskop goriintiileri.



KOMPOZISYON

K1 KOMPOZISYONU

K2 KOMPOZISYONU

INCE TOZ KATKILI

ORTATOZ KATKILI

KABATOZ KATKILI

INCE TOZ KATKILI

KATKISEZ (%60)

%10

KATKI ORANI

Sekil 7.7.
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Numunelerin 1s1] iglem sonrasindaki ylizey goriintiileri Sekil 7.7°de verilmistir. Isil
islem sonrasinda her iki kompozisyona sahip katkisiz numunelerde kilcal catlaklar
gbzlenmistir. K1 kompozisyonuna sahip %10 ince toz katkili numunede catlak
miktar1 6nemli Olgiide azalmistir. K1 kompozisyonuna sahip numunelerde ince
tozlarm artan katki orani ile ¢atlak yogunlugu artmistir. %30 ve %40 ince toz katkil
numunelerde ise katkisiz numuneye nispeten daha kalin catlaklar gozlenmistir. K1
kompozisyonuna sahip orta boyutlu toz katkili numunelerde de ¢atlaksiz bir {iriin
elde edilememistir. K1 kompozisyonuna sahip kaba boyutlu toz katkili numunelerde
ise katkisiz numuneye nispeten daha genis catlaklarin olustugu gozlenmistir. K1
kompozisyonu iizerinde yapilan gozlemler sadece %10 oraninda ince boyutlu toz
katkisinin catlaklarin olusumunu azalttigin1 gostermistir. K2 kompozisyonuna sahip
katkisiz numune ¢atlak icermesine karsin K2 kompozisyonuna sahip ince toz katkili
numunelerde tiim katki oranlart icin ¢atlak icermeyen ve parlak ylizeye sahip

numuneler elde edilmistir.
7.2.6. FTIR Analizi Sonuglar:

Sekil 7.8’de baslangi¢ malzemeleri ve {irlinlere ait FTIR spektrumlart verilmistir.
Kaolin spektrumunda (Sekil 7.8a) kaolinit minerali i¢in bilinen karakteristik pikler
tespit edilmistir [11,106]. Kaolinin spektrumdaki 3684 cm™ ve 3618 cm™ *deki pikler
OH’ titresimlerine aittir [11,106]. 1114 cm™ ve 993 cm™ deki pikler Si-O baglari
gostermektedir [11,106]. 908 cm™ dalga sayisindaki pikler Al — OH bagim ifade
etmektedir [11,106]. 789 cm™, 749 cm™ 678 cm™ ve 457 cm™ deki pikler Si-O
baglarina aittir, 522 cm™ civarindaki pik Si-O-Al" baglarmi gostermektedir
[11,106]. TIsil islem nedeni ile kaolinitte dehidroksilasyon ve bozunma
gerceklestiginden metakaolinin  spektrumunda (Sekil 7.8b) kaolinitteki OH"
molekiillerinden kaynaklanan pikler kaybolmus, 1048 cm™, 787 cm™ ve 558 cm™’de

sirastyla Si-O, Al-O ve Si-O-Al baglarimi gésteren pikler gdzlenmistir [11].

PSS tozlar1 (Sekil 7.8¢) ve tiim monolitik jeopolimer numunelerinde (Sekil 7.8 d-g)
jeopolimerlesme ile metakaolinin yapist bozunmus ve metakaolinden {iretilen
jeopolimerler i¢in daha dnceden rapor edilenlerle Ortiisen karakteristik bir spektrum

gozlenmistir [11,107]. PSS tozlar1 ve monolitik numunelerin spektrumlari arasindaki
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tek belirgin fark dehidratasyon nedeni ile tozlarin 3500 cm™ civarindaki OH
vibrasyonundan kaynaklanan genis bandlar1 igermemesi ve H»O titresimine ait 1645
cm™? civarindaki pikin diger spektrumlara gore siddetinin diisik olmasidir [11].
Jeopolimer spektrumlardaki 1436 cm™ ve 1467 cm™ araligindaki pikler
tepkimelerden arta kalan sodyumun karbonasyonuyla olusan NaCOs’a isaret
etmektedir [107]. 965 cm™- 975 cm™ araligindaki pikler jeopolimerler igin
karakteristik olan Si-O-(Al, Si) baglarmna aittir [11]. 711-689 cm™ arasindaki pikler
ve 551 cm’573 cm? arasinda gozlenen pikler Al-O-Si titresimlerinden
kaynaklanmaktadir [107].

(@) ~p78
+ea 3618 1114 78749 | |
e =X : 1908 /N
(b) Wi 993 522, 457
o 787 °%1
(c) 16431467 o5 / yi7a7d
(d) 3494 : o 16451440 . 1 712 571 &
(e) 3887 T 645 1438\ NP [ev% 56k
(f) 3507 T 16511437\ g73 /esd 554,
(g) e T 16411880 gy /659 558
968
4000 3280 2560 1840 1120 400

Dalga Sayis1 (cm™)

Sekil 7.8. Baslangic malzemeleri ve numunelere ait FTIR spektrumlar1 a) Kaolin,
b)Metakaolin, c) PSS tozlar, d) Katkisiz K1, e) K1+%10 PSS tozu,
f)Katkisiz K2 ve g) K2+%10 PSS tozu katkili numune.

7.2.7. XRD Analizi Sonuclari

Uretilen numunelere ait XRD paterni Sekil 7.9°da verilmistir. Katkisiz olarak
tiretilen her iki kompozisyona sahip numune de jeopolimerler i¢in karakteristik olan
amorf bir patern gozlenmistir. Toz katkist ile iiretilen numunelerde amorf yap1

korunmus amorf faza ilaveten ikinci bir faz tespit edilmemistir.
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(a)

(b)

(d)

5 15 25 35 45 55 65

2-Teta (derece)

Sekil 7.9. Numunelere ait XRD paternleri a) Katkisiz K1, b) K1+%10 PSS tozu,
c)Katkisiz K2 ve d) K2+%10 PSS tozu katkili numune.

7.2.8. SEM Analizi Sonuc¢lari

Numunelere ait 500 X biiyiitmedeki SEM goriintiileri Sekil 7.10°da verilmistir. K1
kompozisyonuna sahip katkisiz numunenin mikroyapisinda genis catlaklar tespit
edilmistir. Bu numunenin mikro yapisinda %10 ince tozlarin katkisi ile belirgin
olarak catlak yogunlugu azalmistir. K2 kompozisyonuna sahip katkisiz numune
mikroyapist da genis c¢atlaklar icermektedir. Bu c¢atlaklar ince tozlarin %10

oranindaki katkisi ile daha ince ¢atlaklara dontismiistiir.

100 ym ol s 100 pm

@ (b)

Sekil 7.10. Numunelere ait 500 X biiyiitmedeki SEM goriintiileri a) Katkisiz K1,

b)K1+%10 PSS tozu, ¢) Katkisiz K2 ve d) K2+%10 PSS tozu katkili
numune.
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| 100 um 100 pm

(d)

Sekil 7.10. (devam ediyor).

Sekil 7.11°de numunelere ait 10000X biiylitmedeki SEM goriintiileri verilmistir. Bu
biiylitme oraninda K1 kompozisyonuna sahip katkisiz numunenin mikroyapisinda
gozenekler tespit edilmistir. Bu numunesinin mikro yapis1 %10 ince tozlarin katkisi

ile belirgin olarak yogunlagmistir.

Sekil 7.11. Numunelere ait 10000X biiyiitmedeki SEM goriintiileri a) Katkisiz K1,
b)K1+%10 PSS tozu, ¢) Katkisiz K2 ve d) K2+%10 PSS tozu katkili
numune.
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K2 kompozisyonuna sahip katkisiz numunenin K1 kompozisyonuna sahip katkisiz
numuneden daha yogun bir mikro yapiya sahip oldugu gozlenmistir. K2
kompozisyonuna sahip numune mikroyapisinda %10 oraninda ince tozlarin katkisi
ile K1 kompozisyonuna sahip numune kadar belirgin olan bir yogunluk artisi

gozlenmemistir.

7.3. ALUMINA DOLGULU OLARAK URETILEN NUMUNELERIN
DENEYSEL SONUCLARI

7.3.1. Basma Dayanim Testi Sonug¢lari

Cizelge 7.5’te alumina dolgulu olarak {iiretilen numunelerin farkli sicakliklara maruz
kaldiktan sonraki basma dayanimi testi sonuglar1 verilmistir. 85 °C sicaklikta
referans numune basma dayanimi 30,41 MPa olarak tespit edilmistir. 250 °C ve 500
°C sicaklikta yapilan 1s1l islemler numune basma dayaniminda 6nemli bir degisime
neden olmamistir. 750 °C sicakliginda yapilan 1s1l islem ile referans numune basma
dayanimi 85°C sicaklikta 1s1l islem goren numuneye gore ~3,4 kat yiikselerek 103,06
MPa degerine ulagmistir. 1000 °C sicaklikta yapilan 1s1l islemin ardindan numunenin
basma dayanimi 750 °C sicaklikta 1s1l iglem géren numuneye nispeten az miktarda
yiikselmis ve 106,03 MPa degerine ulagsmistir. 1250 °C sicaklikta yapilan 1s1] islem
ile numune basma dayanimi yeni bir sigrayis gostererek 1000 °C sicaklikta 1s1l islem

goérmiis numuneye gore % 27 artig gostermis ve 134,63 MPa degerine ulagsmustir.

85 °C sicaklikta 151l islem gormiis %0,1 gliserin katkili numunede ayni1 sicaklikta 1s1l
islem goren referans numuneye gore daha diisiik basma dayanimi degerleri elde
edilmistir. Artan gliserin katkisi ile numune basma dayanimlar ¢alisilan katki aralig:
boyunca diismiistiir. Daha yiiksek sicakliklarda yapilan 1s1l islemlerin ardindan da
gliserin katkili numunelerde referans numuneye gore daha diisiik basma dayanimi
degerleri elde edilmistir. 750 °C sicaklikta yapilan 1s1l islemin ardindan referans
numune basma dayaniminda 85 °C sicaklikta 1s1l islem gormiis numuneye nispeten
~3,4 katlik bir gelisme gozlenmesine ragmen gliserin katkili numunelerde bu artig
daha diisiik oranda gergeklesmistir. Bu durum 750-1000 °C sicaklikta yapilan 1s1l

islemin ardindan gliserin katkili numunelerin referans numuneye nispeten oldukca
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diisiilk basma dayanimina sahip olmasina neden olmustur. Gliserinin basma dayanimi
tizerindeki olumsuz etkisi tiim sicakliklar i¢in ¢ogunlukla artan katki orani ile birlikte

artmastir.

Cizelge 7.5. Basma dayanimi (MPa) testi sonuglar1 (Degerlerin standart sapmasi +
olarak ilave edilmistir).

(o)
Katks NI[(litt:l; l Sicaklik (°C)
Tiirii (%) 85 250 500 750 1000 1250
Referans 30,41 31,68 | 31,26 | 103,06 | 106,03 | 134,63
) +3,03 +1,63 | £1,13 | +£7,61 | £12,68 | +24,87

01 30,08 29,17 | 31,16 | 70,38 84,3 -

: +6,25 +4.40 | £3,98 | £12,26 | +8,06
05 29,86 19,93 | 19,02 | 66,98 82,7 -

Gliserin : +1151 | +£2,78 | +4,60 | +6,60 +5,75
1 26,14 18,17 | 15,73 | 57,13 76,95 -

+4,06 +0,96 | £2,09 | +8,28 +9,16
15 25,03 22,2 16,05 | 32,08 64,52 -

: +5,27 +2,27 | £0,30 | +£3,72 +2,12
01 31,13 34,28 33,1 70,25 78,12 -

: +7,19 +2,74 | £3,02 | +£9,01 +7,06
05 37,65 44,82 | 43,36 | 81,25 88,3 -

PEG : +0,99 +473 | £7,48 | +5,65 | +10,40
1 34,47 41,7 39,17 | 65,51 78,8 -

+4,77 +5,24 | £253 | +1,58 +7,96
15 35,68 42 38 56,12 66,72 -

: +3,52 +895 | £7,43 | 5,10 | +15,67
0.625 31,98 32,01 | 30,27 | 103,8 108,1 -

: +5,49 +9.06 | £7,74 | £11,96 | +11,73
195 46,2 50,11 479 105,2 | 115,01 -

PSS ' +2,15 +4,24 | £1,79 | +8,50 +8,67
95 36,02 39,52 | 36,37 | 101,89 | 103,56 -

: +2 +459 | +0,31 | +£13,13 | +5,58
5 25,44 27,19 | 30,11 | 81,21 93,29 -

+5,89 +3,79 | £3,11 | +7,47 48,27

85 °C sicaklikta yapilan 1s1l islemin ardindan %0,1 PEG katkili numunede referans
numuneye nispeten diigiik bir miktar daha yiliksek basma dayanimi elde edilmistir.
%0,5 PEG katkili numunede referans numuneye nispeten ~% 24 basma dayanimi
artig1 ile 37,65 MPa basma dayanimima ulasilmistir. %1 ve %1,5 PEG katkis1 ile
referans numuneye nispeten daha yiiksek basma dayanimi degerleri elde edilmesine

karsin % 0,5 PEG katkist ile en yiiksek basma dayanimi degerleri elde edilmistir. 250
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°C sicaklikta uygulanan 1sil islemin ardindan PEG katkili numunelerin tiimiinde
referans numuneye gore daha yiiksek basma dayanimi elde edilmistir. 250 °C
sicaklikta % 0,5 PEG katkili numunede referans numuneye nispeten %41,4 daha
yiiksek basma dayanimi degeri elde edilmistir. 500 °C sicaklikta yapilan 1s1l islemin
ardindan tiim PEG katkili numunelerde referans numuneden daha yiiksek basma
dayanimi elde edilmistir. Bu sicaklikta uygulanan 1s1l islemin ardindan en yiiksek
basma dayanimi 85 °C ve 250 °C sicaklikta 1s1l islem uygulanan numunelere benzer
olarak %0,5 PEG katkili numunede elde edilmistir. 750 °C ve 1000 °C sicaklikta
uygulanan 1s1l islem ile PEG katkili numunelerin tiimiinde referans numuneye

nispeten oldukga diisiik basma dayanimi degerleri elde edilmistir.

PSS katkili numuneler 85 °C sicakliktaki 1s1l islemin ardindan %?2,5 katki oranina
kadar referans numuneden daha yiiksek basma dayanimi gostermistir. En yiiksek
basma dayanimi %1,25 PSS tozu katkili numunede elde edilmistir. %35 PSS tozu
katkili numune ise referans numuneden daha diisiik basma dayanimi gdstermistir.
Daha yiiksek sicakliklarda yapilan 1sil islemlerin ardinda %5 PSS tozu katkili
numune harig tiim PSS tozu katkili numunelerde referans numuneden daha yiiksek ya
da referans numuneye yakin degerlerde basma dayanimi degerleri elde edilmistir.
%1,25 oranindaki PSS tozu katkili numuneler uygulanan tiim 1s1l islemlerin ardinda
en yiiksek basma dayanimina sahip numuneler olmustur. %1,25 PSS tozu katkisi ile
85, 250, 500, 750 ve 1000 °C sicakliklar i¢in ayni sicakliklarda 1sil islem gormiis
referans numunelere gére basma dayaniminda sirastyla %52, %58, %53 ve %8,4’lik

kazanim gerceklesmistir.

7.3.2. Termal Kiiciilme Testi Sonuclar:

Termal kiiciilme testi sonuglart Cizelge 7.6’da verilmistir. 250 °C sicaklikta yapilan
151l iglemin ardindan referans numunede %0,97’lik kiigiilme gergeklesmistir. 500 °C
ve 750 °C sicaklikta yapilan 1s1l islemlerin ardindan numunede sirasiyla %1,22 ve
1,56 kiigiilme degeri kaydedilmistir. 1250 °C sicaklikta 1s1l islem goéren numunede
termal kii¢iilme degeri 1000 °C sicaklikta 1s1l islem goren numuneye gore %178

artarak % 4,56 degerine ulagmistir.

81



Gliserin katkili numunelerde tiim sicakliklar i¢in katki oranindan bagimsiz olarak
referans numuneden daha diisiik termal kiigciilme degerleri elde edilmistir. 250 °C
sicaklikta uygulanan 1s1l igslem sonrasinda artan gliserin katki orani ile birlikte termal
kii¢iilmeler azalmistir. 500 °C ve daha iizeri sicakliklarda uygulanan 1s1l islemlerin
ardinda %1 oranina kadar termal kii¢iilme miktari artan gliserin katkisi ile beraber
diismeye devam etmistir ancak %1,5 gliserin katkilt numunede %1 katkili numuneye

gore daha yiiksek termal kiiglilme degerleri tespit edilmistir.

Cizelge 7.6. Termal kiiglilme testi sonuglar1 (%).

Katki Katka Sicaklik (°C)

Tiirii Miktari (%) | 250 500 | 750 | 1000 | 1250

Referans | - 0,97 1,22 11,56 | 1,64 | 4,56
0,1 0,9 0,92]0,93|105 |-

Gliserin 0,5 0,74 0,86 091|096 |-
1 0,54 0,76 0,84 | 0,9 -
1,5 0,55 09912 |1236]-
0,1 0,96 12 144|146 |-
0,5 0,98 1,12 1161|167 |-

PEG 1 0,9 1,04 1,11 |1,14 |-
1,5 0,87 0,97]0,99|102 |-
0,625 0,962 |1,22|147|161 |-

PSS 1,25 0,938 |120|145|150 |-
2,5 0,8434 11,09 |158|175 |-
5 0,752 |089|091|141 |-

PEG katkili numunelerde artan PEG katki orani ile birlikte termal kiigiilme degerleri
tim sicakliklar icin azalma egilimindedir. PEG katkisinin termal kiiglilme
degerlerindeki azalma etkisi gliserin katkisinin etkisi kadar belirgin olmamistir. PEG
katili numunelerde tiim sicakliklar i¢in %0,5 PEG katkili numuneler hari¢ referans
numuneden daha diisiik termal kiigiilme degerleri tespit edilmistir %0,5 PEG katkili
numunelerde ise 250 °C 750 °C ve 1000 °C sicakliklarinda referans numuneden daha

yiiksek termal kiigiilme degerleri tespit edilmistir.

PSS tozu katkili numunelerde 250 °C ve 500 °C sicakliklarda yapilan 1s1l islemlerin
ardindan referans numuneyle ayni ya da daha diisiik termal kiiciilme degerleri
Olclilmiistiir. Bu sicakliklarda artan PSS tozu katki orani ile birlikte termal kiigiilme

degerleri diigmiistiir. 750 °C ve 1000 °C sicaklikta yapilan 1s1l islemlerin ardindan ise
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%2,5 PSS tozu katkili numunede referans numuneden daha yiiksek termal kiigiilme
degeri elde edilmistir. Diger numunelerde termal kiigiilme referans numuneden daha
diisiik olmustur. % 5 PSS katkili numunelerin termal kii¢iilme degerlerinde 750 °C —
1000 °C sicakliklar1 arasinda diger numunelerden farkli olarak ani artis tespit

edilmistir.

7.3.3. DTA-TG Analizi Sonuclari

Numunelere ait DTA-TG egrileri Sekil 7.12°de verilmistir. Referans numunede 100—
200 °C sicakliklar1 arasinda 2 adet zayif endotermik pik gozlenmistir. Referans
numunede gozlenen endotermik pikler %1,5 gliserin katkist ile beraber daha belirgin
hale gelmistir. %1,5 PEG katkilt numunede birbirini takip eden iki adet daha kuvvetli
endotermik pik belirmistir. 400 °C sicakliktan daha yiiksek sicakliklarda ise tiim

numunelerde belirgin bir termal etkinlik gbzlenmemistir.

Numunelere ait TG egrilerinden farkli sicaklik araliklari icin tespit edilen kiitle
kayiplar1 Cizelge 7.7°de verilmistir. 0—85 °C sicaklikta numunelerde meydana gelen
kiite kayb1 organik katkilar ile bir miktar yiikselmekle birlikte birbirine yakin
degerlerde gergeklesmistir. 85-150 °C araligindan referans ve gliserin katkili
numunede kiitle kayb1 sirasiyla %3,01 ve %2,63 olarak gerceklesirken %1,5 PEG
katkilt numunede kiitle kayb1 %8,88 degerinde olmustur. 150-400 °C sicaklik
araliginda referans ve gliserin katkili numunede sirasiyla %3,01 ve %2,63 kiitle
kayb1 belirlenmistir. %1,5 PEG katkili numune bu sicaklik araliginda da daha fazla
kiitle kayb1 gdstermis, numuneden %38,56 kiitle kayb1 ger¢eklesmistir. Numunelerden
650 °C sicaklik iizerinde belirgin bir kiitle kayb1 gerceklesmemekle birlikte bu
sicaklik altinda gliserin ve PEG katkili numunelerden daha fazla kiitle kaybinin
referans numuneye nispeten daha genis sicakhik araliinda gerceklestigi

belirlenmistir.
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Sekil 7.12. Numunelere ait DTA-TG egrileri a) Katkisiz referans numune, b) %1,5
Gliserin katkili numune ve ¢) %1,5 PEG katkili numune.
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Cizelge 7.7. DTA-TG analizi ile numunelerde farkli sicaklik ararliklarinda goézlenen
kiitle kayiplari.

SICAKLIK % KUTLE KAYBI
ARALIGI (°C) REFERANS %1,5 GLISERIN %15 PEG

0-85 6,6 9,16 8,15
85-150 3,01 2,63 8,88
150-400 1,85 2,35 8,56
400-650 0,29 1,14 3,115
650-1000 0,10 0,21 0,99
Toplam 11,66 15,51 29,7

7.3.4. Termal Kiitle Kayb1 Testi Sonuclari

Termal kiitle kaybi testi sonuglari Cizelge 7.8’de verilmistir. Referans numunede 250
°C sicaklikta yapilan 1s1l igslem sonrasinda %3,93 liik kiitle kayb1 ger¢eklesmistir. 500
°C sicaklikta yapilan 1sil islemin ardindan termal kiitle kaybi 9%5,99 degerine
ulasmistir. 750 °C sicaklikta yapilan 1s1l islem ile %6,97 degerine ulasan kiitle
kaybinin 1250 °C sicakligina kadar kararli oldugu sdylenebilir.

Cizelge 7.8. Termal kiitle kayb testi sonuglar (%).

Katki Katka Sicaklik (°C)

Tiirii Miktar1 (%) | 250 | 500 | 750 1000 | 1250
Referans | - 3,93 599 |6,97 6,98 | 6,98
0,1 3,58 4,99 |554 5,69
Gliserin 0,5 3,5 507 |6,48 6,65

1 3,27 | 5,14 |6,65 6,89
1,5 359 |57 7,29 7,4
0,1 3,87 | 557 [592 5,98
0,5 428 |6 6,6 6,93
PEG 1 4,37 16,33 |72 7,21
15 446 |6,01 |7,14 7,25
0,625 3,225 | 4,83 | 5,669 |5,707
PSS 1,25 3,63 |506 |6315 |6,599
2,5 3,735 | 5,1 5,7534 | 6,09
5 3,336 | 4,533 | 5,9 6,26

250 °C sicaklikta yapilan 1s1l islemin ardindan gliserin katkili numunelerde referans
numuneden daha disiik kiitle kayb1 tespit edilmistir. %1,5 gliserin katkisina kadar
artan katki orani ile birlikte kiitle kayb1 degeri azalmistir. 500 °C sicaklikta yapilan

1s1l iglemin ardindan da gliserin katkili numuneler referans numuneden daha diigiik
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kiitle kayb1 gostermistir. Artan gliserin katkist ile beraber numunelerin kiitle kayb1
degerleri artmistir. 750 °C ve 1000 °C sicaklikta yapilan 1s1l islemlerin ardindan
%1,5 gliserin katkili numunede referans numuneden daha yiiksek kiitle kaybi
ger¢eklesmistir. Diger numunelerde ise kiitle kaybi referans numuneden diisiik
olmustur. Bu sicakliklarda da artan gliserin katki orani ile birlikte kiitle kaybi
degerleri de artmigtir. 250 °C ve 500 °C sicaklikta yapilan 1s1l islemlerin ardindan
%0,1 PEG katkili numune hari¢ diger PEG katkili numunelerde referans numuneye
gore daha yiiksek kiitle kayb1 degerleri tespit edilmistir. Kiitle kayb1 artan PEG katki
orani ile birlikte genel olarak artma egilimindedir. Gliserin ve PSS tozu katkil
numunelerde kiitle kaybi degerleri referans numuneye gore c¢ogunlukla diisiik
olmasma kargimn %0,1 oraninin iizerinde PEG katkili numunelerde gozlenen kiitle

kaybi1 degerleri tiim sicakliklar i¢in ¢ogunlukla referans numuneden yiiksek olmustur.

PSS tozu katkili numunelerde tiim sicakliklar i¢in referans numuneden daha diisiik
termal kiitle kayb1 gerceklesmistir. PSS tozu katkili 250 °C ve 500 °C sicakliklarina
maruz kalan numunelerde en yiiksek kiitle kayb1 %2,5 PSS tozu katkili numunede
gozlenirken 750 °C ve 1000 °C sicakliklarina maruz kalan numunelerde en yiiksek

kiitle kayb1 %1,25 PSS tozu katkili numunelerde gergeklesmistir.

7.3.5. XRD Analizi Sonug¢lari

Farkl1 sicakliklarda 1s1l islem uygulanan referans numuneye ait XRD paternleri Sekil
7.13’te verilmistir. 85 °C sicaklikta 1s1l islem gormiis numunede amorf yapr ve
alumina faz1 tespit edilmistir. 250 °C ve 500 °C sicaklikta yapilan 1sil iglem ile
referans numune faz yapisinda herhangi bir degisim gozlenmemistir. 750 °C
sicaklikta yapilan 1s1l islem sonrasinda numunede alumina piklerine ilaveten nefelin
kristallerine ait pikler belirmeye baslamistir. 1000 °C sicaklikta uygulanan 1s1l islem
ile numunede kristallik orani artarak nefelin-alumina cam seramik olarak
adlandirilabilecek bir faz yapist geligsmistir. 1250 °C sicaklikta uygulanan 1s1l islemin
ardindan nefelin kristallerine ait piklerin siddetinin azaldig: tespit edilmistir. Farklh
sicakliklarda 1s1] islem uygulanan gliserin ve PEG katkili numunelerin XRD paterni
Sekil 7.14’te verilmistir. Numune faz gelisimlerinde referans numune faz

gelisimlerinden bir farklilik gozlenmemistir.
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A=ALUMINA
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Sekil 7.13. Alumina dolgulu referans numunelere ait XRD paternleri a) 85 °C,
b)250°C, ¢) 500 °C, d) 750 °C, e) 1000 °C ve f) 1250 °C.

A A= ALUMINA
A | N-NEFELIN
A A
A A
NN N A Al
N | | Na ||
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(c) [ .
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() g ., I
(a) » | - i
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2-Teta (derace)

Sekil 7.14. %1,5 Gliserin ve %1,5 PEG katkili numunelerin XRD paterni a) Gliserin
(85 °C), b) PEG (85 °C), c) Gliserin (1000 °C) ve d) PEG (1000 °C).
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Sekil 7.15’te farkli oranlarda PSS tozu katkili alumina dolgulu numunelerin XRD
paternleri verilmistir. 85 °C ve 1000 °C sicakliga maruz kalan PSS tozu katkili
numunelerde de her iki sicaklik i¢in de referans numuneye nispeten yeni bir faz

olusumu gézlenmemistir.

A= ALUMINA
N=NEFELIN

5 15 25 35 45 55 65

2-Teta (derece)

Sekil 7.15. Farkli oranlarda PSS tozu katkili alumina dolgulu numunelerin XRD
paternleri a) %0,625 (85 °C), b) %1,25 (85 °C), ¢) %2,5 (85 °C), d) %5
(85 °C), €) %0,625 (1000 °C), f) %1,25 (1000 °C), g) %2.5 (1000 °C) ve
h) %5 (1000 °C).

7.3.6. SEM Analizi Sonuclari

Farkli sicakliklarda 1s1l iglem gérmiis alumina dolgulu referans numuneye ait SEM

gortntiileri Sekil 7.16°da verilmistir.
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'~ ¢)500°C

e)1000°C - f) 1250 °C

Sekil 7.16. Farkli sicakliklarda 1s1l islem gérmiis alumina dolgulu referans numuneye
ait SEM goriintiileri.
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85 °C sicakliga maruz kalan referans numune mikroyapisinda matrisi olusturan
jeopolimer faz ve matris igerisine dagilmis durumda bulunan alumina partikiilleri net
olarak gozlenmistir. Numune mikroyapisinda mikro c¢atlaklar tespit edilmistir.

Catlaklar matriste de bulunmak tizere partikiiller etrafinda yogunlagmistir.

250 °C ve 500 °C sicakliklarda referans numune mikroyapist kompaktlagma
gostermistir. Bu sicakliklarda numunelerde c¢atlaklarin genisliklerinin azaldig

gbzlenmistir.

750 °C sicaklikta numune mikroyapisinda sinterlemenin bagladigi matristeki artan
yogunlagma ile gozlenmektedir. 1000 °C sicaklikta numune matrisinin
yogunlasmasma devam ettigi mikro c¢atlaklarin ve bosluklarin biiyiik o6l¢iide
kapanmaya baslamasindan go6zlenebilmektedir. 1250 °C sicakliga maruz kalan
numunede artan viskoz sinterleme nedeni ile matris tarafindan sarilan alumina

partikiillerini tespit etmek zorlasmis ve daha yogun bir mikroyapi elde edilmistir.

Sekil 7.17°de numunelerin 50000 X biiylitmedeki SEM goriintiileri verilmistir. Bu
goriintiilerde 500 °C sicaklikta matristeki jeopolimer fazda gozlenen seyrek yapinin
750 °C sicaklikta baslayan sinterlenme ile yogunlasmaya basladigi, 1000 °C
sicaklikta sinterlenmenin daha da arttig1 ve 1250 °C sicaklikta viskoz sinterlenme ile
matristeki alumina partikiillerinin sivi faz tarafindan kaplandigi daha net olarak

gozlenebilmektedir.

Farkl:1 sicakliklarda 1s1l islem gérmiis %1,5 gliserin ve %1,5 PEG katkili numunelere
ait SEM goriintiileri Sekil 7.18’de verilmistir. 85 °C sicakliginda 1s1l islem goren
%1,5 gliserin katkili numunede referans numuneye nispeten daha homojen ve yogun
bir mikro yap1 gézlenmistir. Gliserin katkisi ile beraber referans numunede gézlenen
mikro catlaklarin belirgin olarak azaldigi gdzlenmistir. 1000 °C sicakliga maruz
kalan gliserin katkili numunede ayni sicaklia maruz kalan referans numuneye

benzer bir mikroyap1 gozlenmistir.
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Sekil. 7.17. Farkli sicakliklarda 1s1l islem gérmiis referans numuneye ait 50000 X
biiyiitmedeki SEM goriintiileri.

85 °C sicakliginda 1s1l islem goéren %1,5 PEG katkili numunede referans ve %]1,5
gliserin katkili numuneye gore partikiillerin etrafini daha siki olarak saran bir
jeopolimer matris fazi gézlenmistir. Bu nedenle bu numune mikroyapisinda alumina
partikiilleri matristen diger numunelere gore daha zor ayirt edilebilmektedir. PEG
katkis1 ile de mikroyapidaki ¢atlaklar referans numuneye nispeten azalmistir. 1000
°C sicaklikta yapilan 1s1l igleme maruz kalan PEG katkili numune mikroyapisinda

ayni1 sicakliga maruz kalan referans numuneden belirgin bir farklilik gézlenmemistir.
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¢) %1,5 PEG (85 °C)

Sekil 7.18. Farkli sicakliklarda 1s1l islem gormiis gliserin ve PEG katkili numunelere
ait SEM goriintiileri.

Farkli sicakliklarda 1si1l islem gérmiis PSS tozu katkili numunelere ait SEM
goriintlileri Sekil 7.19°da verilmistir. 85 °C sicaklikta 1s1l islem gore %0,625 PSS
tozu katkili numune mikroyapisinda referans numuneye gore mikro catlak sikliginin
azaldig1 ve daha fazla gdzenekler iceren bir mikroyap1 olustugu goézlenmistir. %1,25
PSS tozu katkili numune mikroyapisinda %0,625 PSS katkili numune mikroyapisina
gore partikiiller arasindaki bosluklarin arttigr gozlenmistir. %?2,5 PSS katkil
numunede mikroyapida daha iri boyutlu gézeneklerin olustugu gézlenmistir. %5 PSS
katki oranma ulagildiginda bu gozeneklerin daha fazla irilestigi ve matris fazin

partikiillerin arasindaki bosluklar1 dolduramadigi net olarak goriilebilmektedir.
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1000 °C sicaklikta yapilan 1s1l islemin ardindan %0,625 ve %1,25 PSS tozu igeren
numunelerin  mikroyapisinin sinterleme ile yogunlastigi ve gozenekleri onemli
oranda kapandigi gozlenmistir. %2,5 ve % 5 PSS tozu iceren numunelerde ise
uygulan 1s1l islem ile numune mikroyapisindaki gozeneklerin sinterlenme siirecinde

kapanamadigi goriilmektedir.

o, REWs

b) %60,625 PSS tozu (1000 °C)

¢) %1,25 PSS tozu (85 °C)

Sekil 7.19. Farkli sicakliklarda 1si1l islem gormiis PSS tozu katkili numunelere ait
SEM goriintiileri.
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BOLUM 8

DENEYSEL SONUCLARIN IRDELENMESI

Dolgusuz olarak iiretilen PSS tozu katkili numunelerin ve alumina dolgulu olarak
iiretilen gliserin, PEG ve PSS tozu katkili numunelerin deneysel sonuglar1 ayr1 olarak

irdelenmistir.

8.1. DOLGUSUZ OLARAK URETILEN PSS TOZU KATKILI
NUMUNELERIN DENEYSEL SONUCLARININ iRDELENMESI

8.1.1. PSS Tozlarinin Yogunluga Olan Etkisi

Sekil 8.1’de PSS tozu katkili numunelerin yogunluk grafigi verilmistir. K2
kompozisyonuna sahip numunelerin yogunlugu KI1 kompozisyonuna sahip
numunelere nispeten daha yiiksek olarak tespit edilmistir. K2 kodlu kompozisyona
sahip numunede daha yiiksek yogunluk degerlerinin elde edilmesi bu numunede
jeopolimerlesme doniisiimiiniin daha yiiksek oranda gergeklestiine isaret

ermektedir.

K1 kompozisyonunda Na/Al molar orani jeopolimerler i¢in teorik olan 1 degerinde
iken K2 kompozisyonunda bu oran 1,2°dir. Bu calismada kullanilan kaolin cevheri
yiiksek saflik degerinde oldugundan jeopolimerlesme tepkimeleri i¢in neredeyse
tamamen aktif bir alumina silikat kaynagidir. K2 kompozisyonuna sahip
reginelerdeki fazladan Na® katyonlarmin tepkimeler esnasinda alkali fakirligi
yasanan bolgelerin olusmasma izin vermeyerek bu numunelerde daha fazla

jeopolimerlesme doniigiimii sagladig1 ve yogunlugu artirdigr diistintilmektedir.

Her iki recine kompozisyonu ve katkilanan tiim toz boyutlar1 i¢in %10 toz katkili

numunelerde katkisiz numunelere nispeten daha yiiksek yogunluk degerleri elde
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edilmistir. Jeopolimerlerin nano boyutlara kadar diisen siirekli gozeneklere sahip
oldugu bilinmektedir [17,18]. Bu yapisi ile PSS tozlari sivi emme 6zelligine sahiptir.
PSS tozlarinin su emen yapisi geregi ilave edildigi recinedeki serbest c¢ozeltiyi
siirekli gozenek yapisina hapsedip kati bilesenleri birbirine yaklastirmak suretiyle
numunede yogunlugu artan katki orani ile birlikte artirmasi beklenmektedir. Buna
karsin numunelerde katkilanan toz boyutlari ile bagintili olarak ince tozlar i¢in %10
orta ve kaba tozlar i¢cin %30 katki oraninda en yiliksek yogunluk degerleri elde
edilmistir. Pik yogunluklarinin elde edildigi degerlerden daha yliksek oranlarda
katkilama ince ve orta toz katkili numuneler i¢in yogunlugu diisiirmiistiir. Bu
durumun reg¢ine akiskanliginin hapsolan havayi uzaklastirmak i¢in yetersiz kalmasina

neden olacak miktarda sivinin tozlarca emilmesi durumunda ortaya ¢iktigi

diistiniilmektedir.
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Sekil 8.1. PSS tozu katkili numunelerin yogunluk degerleri.

Kati partikiil ve s1vi karigimlarinda artan tane boyutu ve diisen kati orani ile birlikte
viskozite diismektedir. Reginenin viskozitesinin artan katki tane boyutu ile
diismesinden dolay1 yogunluk degerlerinin ani olarak diismesine neden olan katki
miktariin ince tozlar yerine orta boyutlu tozlarin katkilanmasi durumunda %20
degerinden %40 degerine Gtelenmesi, iri toz katkili numunelerde ¢alisilan aralikta
keskin bir yogunluk diislisii gézlenmemesi ve yiliksek oranda su iceren K2
kompozisyonuna sahip ince toz katkili numunelerde K1 kompozisyonuna sahip ince

toz katkili numuneler kadar belirgin yogunluk diisiisii gozlenmemesi numune
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yogunluk degerleri ve karisim viskozitesi arasindaki iligkinin = varligim

desteklemektedir.

8.1.2. PSS Tozlarimin Basma Dayanimina Etkisi

PSS tozu katkilt numunelerin basma dayanimi degerleri Sekil 8.2°de verilmistir. K2
kompozisyonuna sahip numunelerde K1 kompozisyonuna sahip numunelerden daha
fazla jeopolimerlesme doniisiimii saglandigi i¢in daha yiiksek basma dayaniminin
elde edildigi disiiniilmektedir. Balczar vd. optimum basma dayanimini Na-
Metakaolin esasli jeopolimerlerde SiO,/Al,03 orani 2,9 olan numunede Na/Al orani
1 degerinde iken, SiO»/Al,O3 orani 3,6 olan numunede ise Na/Al orani 1,2 degerinde
iken elde etmislerdir [108]. Calismalarinda SiO,/Al,O3 oran1 3,6 ve Na/Al orani 1
olan numunede basma dayanimi 17,5 MPa iken Na/Al oram1 1,2 oranina
yiikseldiginde numunelerin basma dayanimi 30 MPa civarina yiikselmistir [108]. Bu
calismada da SiO,/Al,03 oran1 4 olan numunelerde teorik Na/Al orami iizerinde
basma dayaniminin oldukc¢a gelismesi, jeopolimer recinelerinde basma dayanimi

acisindan optimum Na/Al oraninin artan Si/Al orani ile yiikseldigine isaret

etmektedir.
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Sekil 8.2. PSS tozu katkilt numunelerin basma dayanimi degerleri.
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K1 kompozisyonunda iiretilen numunelerde ince ve orta tozlarin katkisi ile saglanan
pik mukavemetleri sirasiyla %10 (37,64 MPa) ve %20 (33,93 MPa’dir) katki
oranlarinda elde edilmistir. Artan katki orani ile birlikte basma dayanimi degerleri
her iki toz boyutu igin diismistiir. Kaba boyutlu toz katkili numunelerin basma
dayanimi katkisiz K1 numunesine nispeten daha diisilk ve artan katki orani ile
birlikte siirekli diisme egilimindedir. PSS tozlarinin iiretim siirecinde uygulanan 1sil
islem nedeni ile mikro catlaklar igeren monolitik jeopolimer 6gilitme siirecinin dogasi
geregi siirekli en zayif noktalarindan parcalanarak toz haline gelmistir. Kaba tozlarin
mekanik 6zelliklerinin bilhassa 1s1l islem kaynakli yapisal kusurlart ince ve orta
tozlara nispeten daha fazla igermesinden dolayr daha zayif oldugu tahmin
edilmektedir. Dolayisiyla kaba tozlarin 1s1l islem gérmemis matristen daha zayif olan
mekanik 6zelliklerinin katkisiz numuneden daha yiiksek basma dayanimina sahip

kaba toz katkili numunelerin {iretimine imkan vermedigi diistiniilmektedir.

K2 kompozisyonuna sahip numuneler K1 kompozisyonuna sahip numunelere benzer
olarak %10 ince toz katkisinda en yiiksek basma dayanimini géstermis (51,65 MPa)
ve artan katki orami ile basma dayanimlart diismistir. PSS tozlarmin pik
mukavemetin saglandigi katki miktarlarinda matristeki kati1 bilesenlerin arasinda
bulunan ve partikiillerin gevsek olarak baglanmasina neden olan fazla aktivator
cozeltiyi gozenek yapisina hapsedip reginedeki kati/sivi oranin1 basma dayanimi
acisindan optimize ettigi diisiiniilmektedir. Daha yiiksek katki oranlarinda reginedeki
yiikselen viskozite nedeni ile daha fazla gbzenek iceren kusurlu numunelerin

meydana gelmesi basma dayanimin diistirmektedir.

Cozeltideki tepken maddelerin tozlarin siirekli gézenek yapisina hapsolup difiizyon
kabiliyetlerinin yetersizlesmesi durumunda da basma dayaniminin diistiigli tahmin
edilmektedir. K1 kompozisyonuna sahip orta boyutlu tozlarmm katkilandig
numunelerde en yliksek yogunlugun %30 katki oraninda elde edilmesine karsin en
yiiksek basma dayaniminin %20 katki oraninda saglanmasi ve K2 kompozisyonuna
sahip numunelerde %30 ve %40 katki oranlarinda numune yogunluklarinda 6énemli
bir degisim ger¢eklesmemesine ragmen numune basma dayanimlarinin ani olarak

diismesi bu Oneriyi desteklemektedir.
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8.1.3. PSS Tozlarimin Termal Kii¢iilmeye EtKkisi

Numunelerin 400 °C sicaklikta uygulanan 1sil islem sonrasindaki termal kiigilme
degerlerini gosteren grafik Sekil 8.3’te verilmistir. K2 kompozisyonuna sahip olan
katkisiz numune, K1 kompozisyonuna sahip olan katkisiz numuneden daha fazla
termal kiiclilme gostermistir. Bu sonug¢ jeopolimerlerde artan Na igerigi ile artan
kuruma kiiglilmelerini rapor eden galismalarin sonuglar1 ile Ortiismektedir [109].
Ayrica  Jeopolimerlerde bu sicaklik araliginda  gergeklesen  kiigtilmenin
jeopolimerlerdeki gozenek yapisina hapsolan suyun uzaklasmasindan kaynaklandigi
bilinmektedir [17]. K2 kompozisyonuna sahip olan numunelerde daha yiiksek oranda
jeopolimerlesme doniisiimiiniin gergeklesmesi bu numunelerde daha fazla siirekli
nano gozenek olusumuna neden olmustur. Bu nedenle K2 kompozisyonuna sahip
numunenin daha fazla boyutsal kiigiilme gdstermesinin muhtemel bir diger nedeni

metakaolinin daha yiiksek oranda jeopolimerlesme doniisiimii gostermesidir.
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Sekil 8.3. PSS tozu katkili numunelerin termal kiigiilme degerleri.

%10 toz katki orami ile birlikte tiim numunelerin termal kii¢lilme degerleri
diismiistiir. Kuenzel vd. Jeopolimerler yapilan diisiik miktardaki kuvars kumu
katkisinin bile birbirini destekleyici sebeke olusturarak termal kiigiilme miktarini
onemli 6l¢iide azaltabildigini rapor etmistir [30]. Uygulanan 1sil islem ile tersinmez
olarak kiigiilerek boyutsal kararlilik kazanan PSS tozlar1 inert dolgular ile benzer bir

etki gostererek termal kiiclilme degerini azaltmistir. Numunelerde artan katki tane
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boyutu ile birlikte termal kiiciilme degerleri azalmstir. Iri tanelerin birbiri ile temas
eden ve boyutsal kararlili1 olan destekleyici bir sebekeyi ince taneli tozlara gore
daha kolay olusturdugundan dolay1r bu etkinin gézlendigi diisiiniilmektedir. Artan
katki orani ile birlikte ince boyutlu toz katkili numunelerde siirekli olarak termal
kiigiilme diismiistiir. Ancak orta ve kaba boyutlu toz katkili numunelerde bu oranti
gozlenmemistir. Artan katki tane boyutu ile beraber numunelerde toplam kiigiilmeyi
maskeleyen bir etken olan asir1 ¢atlaklarin meydana gelmesinin ger¢ek kiigiilme
degerlerinin Olclilmesine engel olmast nedeni ile orantisiz termal kiicliime

sonuglarinin elde edildigi disiiniilmektedir.

8.1.4. PSS Tozlarimin Termal Kiitle Kaybina Olan Etkisi

Numunelere ait termal kiitle kaybi grafigi Sekil 8.4’te verilmistir. Jeopolimerler
gdzeneklerine hapsolan suyun miktarmin yapidaki Na® katyonlarin miktar1 ile
orantili olarak arttig1 rapor edilmistir [109]. K2 kompozisyonuna sahip humunelerin
K1 kompozisyonuna sahip numuneden daha yiiksek Na® katyonu icermesi daha

yiiksek termal kiitle kayb1 gdzlenmesine neden olmustur.
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Sekil 8.4. PSS tozu katkili numunelerin termal kiitle kayb1 degerleri.
PSS tozlar iiretiminde uygulanan 1s1l islem numunelerin tersinmez olarak

susuzlagsmasina neden oldugu i¢in artan PSS tozu katki orani ile birlikte her iki

kompozisyonda iiretilen numuneler icin termal kiitle kayb1 degeri diismiistiir. Artan
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tane boyutu ile birlikte numunelerde termal kiitle kaybi degeri azalmistir. Bu
durumun PSS tozlarinin tane boyutu kiiglildiik¢e artan hidrofilik yiizey alanindan
dolayr daha fazla suyu yiizeylerinde film seklinde tutmasindan kaynaklandig

distiniilmektedir.

8.1.5. PSS Tozlarimin Yapisal Biitiinsellige Olan Etkisi

Jeopolimer reginelerdeki su oraninin énemi ve PSS tozlarinin su emen yapist nedeni
ile jeopolimerlere katkisi ile beraber numunelerde su oranmi kaynakli olumlu ya da
olumsuz degisimlerin meydana gelmesi beklenen bir durumdur. Ozellikle
karisimlarin akis kabiliyetini yitirdigi PSS tozu katki boyutu ve katki oranlarinda
numunedeki kati bilesenlerin basing uygulanmadan bosluksuz olarak yerlesmesi
zorlagmakta ya da imkansizlagsmaktadir. Bu acidan bakilarak 1sil islem oncesindeki
yiizey goriintiileri incelendiginde K1 kompozisyonu ile iiretilen numunelerin ince
tozlarm %10, orta boyutlu tozlarin ise %30 iizerinde katkilanmasini dokiim yontemi
ile tiretimlerde tolere edemedigi net olarak gozlenebilmektedir. Daha yiiksek su
oranina sahip K2 kompozisyonu ile iiretilen numunelere ince tozlarin %40 oraninda
katkilanmas1 durumunda bile parlak ve kusursuz yiizeylerin elde edilmesi su oran1 ve

PSS tozu katkist arasindaki kritik iligkiyi ortaya koymaktadir.

Katkisiz olarak iiretilen her iki kompozisyonuna sahip numune de 1sil islem
sonrasinda ¢atlamistir. Bu c¢atlaklarin zeolitik ve yapisal sularin uzaklagmasi
esnasinda meydana gelen ve kurutma siirecinin dogas1 geregi malzemede olusan nem
gradyanindan dolay1 daha kuru ve daha yas tabakalar arasindaki boyutsal farkliliklar
nedeni ile ortaya ¢ikan i¢ gerilmelerden kaynaklandig: bilinmektedir [109]. Kiiglilme
esnasinda meydana gelen i¢ gerilmeler malzemenin egme dayanimini gegtigi anda ilk
catlaklar olusmaktadir. Boyutsal kararlilig1 olan dolgularin katkisi ile numunelerde
termal kii¢iilme oranimin diismesi kurutma esnasinda tabakalar arasindaki boyutsal

farkliliklar1 azaltarak numunelerin ¢atlamaya direncini gelistirmektedir.

K1 kompozisyonuna %10 oraninda ince tozlarin katkisi ile ¢atlamalarin miktarim
azalirken orta ve kaba boyutlu tozlarin katkisi biitiinselligi olumsuz etkilemistir. K1

kompozisyonuna %10 iizerinde yapilan katkilama ile de toz boyutundan bagimsiz
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olarak catlaksiz numuneler elde edilememistir. Ince tozlardan daha iri olan tozlarin
yiiksek tane boyutundan dolayr homojen dagilamadig: i¢in ¢atlamalara kars1 direnci
artiramadigi diisiiniilmektedir. Ayrica termal kiiglilmeye direng gosteren daha biiyiik
boyutlar1 nedeni ile tozlar ve kuruma ile kii¢iilen matris arasinda meydana gelen

yiiksek gerilmelerin ¢atlak genigligi ve sikligini artirdigi gozlenmistir.

Katkisiz olarak iiretilen K2 numunesi 400 °C sicakliktaki 1sil islem sonrasinda
catlamasina ragmen K2 kompozisyonuna ince tozlarin katkisi ile 1sil islem
sonrasinda ¢atlaksiz numuneler elde edilmistir. K2 kompozisyonu igerigindeki
yiiksek su orani nedeni ile ince toz katkili kusursuz numunelerin {iretimine imkan
vermis ve yiikksek Na/Al oran1 nedeni ile daha mukavemetli iiriinler sunmustur. Bu
durum numunelerin ¢atlamaya karsi direncini artirdigindan, K2 kompozisyonuna
sahip numunelerin yapisal biitiinselliginin de K1 kompozisyonunda iiretilen
numunelerden daha gelismis olmasina neden olmustur. K2 kompozisyonu sahip
numunelere yapilan %10 PSS tozu katkisi ile %32,26 oraninda azalan %termal
kiiciilme orani numunenin 1s1l islem sonrasinda catlaksiz olarak tiretimine imkan
vermistir. Bununla birlikte bu numune c¢alismada ulasilan en yiiksek basma

dayanimina sahiptir.

C.Kuenzel vd. kuvars kumu katkisinin yapisal biitiinsellige olan etkisini incelemek
icin kuvars kumu katkili numunelere 110 °C sicakliginda kurutma uygulamistir [30].
Jeopolimerlerden zeolitik sularin uzun siiregler igerisinde oda sicakliginda bile
uzaklasabildigi bilinmektedir [29,110]. Bu nedenle bu c¢alismada jeopolimerden
fiziksel ve zeolitik su ¢ikiglarinin neredeyse tamamen gergeklestigi 400 °C sicakligi,
yapisal biitlinsellik testi i¢in tercih edilmistir. K2 kompozisyonuna sahip ince toz
katkili numunelerin oda sicakligindaki servis sartlarinda zamandan bagimsiz olarak
catlamayaca@1 ongoriilmektedir. Inert mineral dolgusuz olarak elde edilen bu
tirtinlerin dolgulu olarak iiretilen jeopolimerlere nispeten diisiik yogunlugu, monofaz
yapisi, daha kolay islenebilmesi ve mineral dolgular nedeni ile estetik kaybi
gerceklesmemesi nedeni ile yanma ve korozyon dayanimi olan kaplamalarda,
panellerde, inorganik matris kompozitlerde, sanatsal restorasyon ve dekorasyon

alanlarinda bunlarla birlikte metakaolin esasli jeopolimerlerin gozenekli ve yliksek
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katyon degimi kapasitesinden faydalanilan atik yonetimi, optik ve biyolojik alandaki

fonksiyonel uygulamalarinda kullanim potansiyeli tasidig diistiniilmektedir.

8.1.6. PSS Tozlarimin Faz Yapisina Etkisi

Jeopolimerlerin amorf yapiya sahip oldugu net olarak bilinmektedir[1]. Liew vd. Su
ile karigtirllarak kiir edilen jeopolimer tozlarindan elde edilen monolitlerin zeolitik
fazlar igerdigini rapor etmistir [11,111]. Zeolitlerin sentez sartlari jeopolimerlere
benzemekle birlikte olduk¢a fazla oranda su igeren bir tepkime ortami
gerektirmektedir [17]. Bu c¢alismada jeopolimerlere ilave edilen PSS tozlar
jeopolimerlesme tepkimeleri esnasinda herhangi bir zeolitik fazin olusmasina neden
olmamistir. Jeopolimerlerin sentezlendigi sartlarda alkali aktivator ¢ozeltisinin
olusturdugu ortam zeolitlerin olusumu i¢in uygun olmadigindan PSS tozlar1 katkis1
ile monofaz ve amorf yapiya sahip PSS jeopolimerler elde edilmistir. Bu durum PSS
tozlarin1 jeopolimerlerin faz yapisinda degisime neden olmayan gelistirici bir katki

haline getirmektedir.

8.1.7. PSS Tozlarimin Bag Yapisina Etkisi

Jeopolimer numunelere ve baslangic malzemelerine ait FTIR analizi sonuglar
literatiirde jeopolimerler i¢in daha Onceden rapor edilen spektrumlar ile bire bir
ortismektedir [11,111]. Bu ortiisme elde edilen dirinlerin mutlak jeopolimerler
oldugunu gostermektedir. PSS tozlarinin FTIR spektrumunda iiretimlerinde
uygulanan 1s1l islem ile gegeklestirilen susuzlastirma nedeni ile HoO molekiillerine
ait pikler kaybolmus ya da belirgin olarak siddetini kaybetmistir. PSS tozlar1 katkili
ve katkisiz numune FTIR spektrumlarinda belirgin bir farkliliginin olmamast PSS
tozlariin jeopolimer bag yapisinda da ciddi bir degisime neden olmadiginm

gostermektedir.

8.1.8. PSS Tozlarimin Mikroyapiya Etkisi

Jeopolimer mikroyapilarinin kiir islemi sonrasinda mikro catlaklar icerdigi

bilinmektedir [13]. Bu c¢alismada iiretilen katkisiz jeopolimer numune mikro
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yapilarinda da yogun bir catlak sebekesi tespit edilmistir. Bu catlaklarin kiir
esnasinda jeopolimer misellerinin baglanmas1 esnasinda meydana gelen
kiimelenmelerden veya kurutma esnasindaki gerilmelerden kaynaklandigi
distiniilmektedir. Steinerova vd. mikro yapidaki catlaklarin inert mineral dolgu
katkis1 ile azaldigini rapor etmistir [13]. PSS tozlarinin katkist da benzer bir etki
gostererek numune mikroyapilarinda catlaklarin miktarin1 ve genisligini azaltmistir.
Jeopolimer igerisine ilave edilen PSS tozlar1 numune mikro yapilarini1 daha homojen
hale getirmistir. 10000 X Dbiyiitmedeki SEM goriintiilerinde K1 kodlu
kompozisyonda iiretilen jeopolimer mikroyapisinda belirgin bir sikilagma
gbzlenmistir. PSS tozlarinin tepkimeler esnasinda su emmesi nedeni ile etrafindaki
kat1 bilesenleri kompaktlastirdigi diisiilmektedir. K1 kodlu kompozisyonda tiretilen
numunelerde gozlenen bu kompaktlasma etkisi daha yiiksek su iceren K2 kodlu
kompozisyonda fiiretilen numunelerde daha diisiik olmustur. Her iki kompozisyon
icin de PSS tozu katkisi ile mikroyapida catlaklarin azalmasi ve mikroyapinin
kompaktlagmas1 basma dayanimi degerlerine artis olarak yansimistir. Kl
kompozisyonuna sahip numunelere yapilan %10 PSS tozu katkisi ile katkisiz
numuneye nispeten ~%93 basma dayanimi artis1 gergeklesirken K2 kompozisyonuna
yapilan ayn1 orandaki katki ile ~%10 basma dayanimi kazanimi ger¢eklesmistir. Toz
katkis1 ile mikroyapilarda gézlenen kompaktlagsmanin K1 kodlu numunede daha fazla
olmast ve ayn1 zamanda basma dayanimi kazanimimin bu numunede daha yliksek
oranda olmasi, PSS tozlarinin basma dayanimini mikroyapiyr kompaktlagtirmanin

etkisi ile gerceklestirdigi onerisini desteklemektedir.

8.2. ALUMINA DOLGULU OLARAK URETILEN NUMUNELERIN
DENEYSEL SONUCLARININ iRDELENMESI

8.2.1. Alumina Dolgulu Olarak Uretilen Referans Numunenin Termal Gelisimi

Alumina dolgulu olarak iretilen referans numuneye ait termal kiigiilme ve termal
kiitle kayb1 degerleri sirasiyla Sekil 8.5a ve Sekil 8.5b’de verilmistir. Numunede 250
°C sicaklikta %0,97 boyutsal kiiciilme gerceklesmistir. Bu esnada malzeme % 3,93
oraninda kiitle kaybetmistir. Kiirlenmis numuneler igerisindeki fiziksel suyun 1sil

islemler esnasindaki hizli ¢ikisindan dolayr numunelerin hasara ugramamasi i¢in 6n
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kurutma yapilmasi gerekmektedir [112]. Bu ¢aligmada 1s1l islemler dncesinde 85 °C
sicaklikta gerceklestirilen kurutma ile numunelerdeki fiziksel suyun hemen hemen
uzaklastig1 varsayilabilecegi icin 250 °C sicaklifa maruz kalan numunedeki kiitle
kaybinin biiylik oranda jeopolimer igerisindeki nano gdézeneklerde bulunan zeolitik
sudan kaynaklandigi sdylenebilir [17]. 500 °C sicakliga maruz kalan numunedeki
termal kii¢ciilme miktar1 %1,22 degerine ulasmistir. Bu sicaklikta kaydedilen %5,99
oranindaki kiitle kayb1 jeopolimerdeki zeolitik suyunun ¢ikisina ilaveten jeopolimer
yapisindaki  tepkimeye  girmeden  yapida  kalan OH molekiilerinin
dehidroksilasyonundan kaynaklanmaktadir [17]. 750 °C sicakliginda malzemede
kiigiilme bir miktar daha artarak %1,56 degerine ulasmistir. 500—750 °C sicakliklari
araliginda devam eden dehidroksilasyon nedeni ile kiitle kayb1 %6,97 degerine
ulagmistir [17]. Jeopolimerlerde sinterlenmenin 700 °C civarinda basladigi daha
onceki calismalardan bilinmektedir [24]. 750 °C sicakliginda 1s1l islem gérmiis
numunede kaydedilen termal kiigiilme degerine dehidroksilasyona ilave olarak
sinterlenme kaynakli densifikasyonun da etkisi bulunmaktadir. 750-1000 °C
araliginda numunedeki kiitle kararli olmasina kargin, 1000 °C sicakliga maruz kalan
numunede termal kiigiilme bir miktar artarak %1,64 degerine ulagsmistir. Kiitle kayb1
olmadan meydana gelen bu kiigiilme Na-jeopolimerler i¢in daha dnceki ¢aligmalarda
karakteristik olarak rapor edilen yogunlagmanin ve sinterlemenin bu numunelerde de

basladigina isaret etmektedir [24].
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Sekil 8.5. Alumina dolgulu referans numunenin termal gelisimi @) Termal kiigiilme
ve b) Termal kiitle kaybi grafigi.
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Kuenzel vd. bu ¢alisma ile benzer kompozisyondaki regine ile iirettikleri ve bu
calismada ilave edilen alumina tozu ile ayni miktarda silika kumu igeren
numunelerden elde ettikleri termal kiigiilme degerleri, viskoz sinterlemenin bagsladigi
sicakliklara kadar bu ¢alisma ile paralellik gostermektedir [3]. Bu durum silis kumu
ve alumina tozu katkisinin jeopolimerlerde nispeten diisiik sicakliklarda meydana
gelen su cikisa kaynakli kiiciilmeleri ayni mekanizma ile azalttigina isaret
etmektedir. Kuenzel vd. elde ettigi numunelerde 750-1000 °C sicakliklar1 arasinda
sinterleme nedeni ile yliksek oranda termal kiigiilme gerceklestigini ve 1000 °C
sicakliginda termal kiigiilmenin ~%>5,5-6,5 oranlarina ulastigini rapor etmistir [3]. Bu
calismadaki numunelerde termal kii¢iilme miktarinin 750-1000 °C sicakliklari
arasinda kararli olmasi aynmi katki oranindaki ince alumina tozlarinin kuvarsit
tozlarina gore numunede meydana gelen yogunlasmaya daha fazla direng

gosterebildigine isaret etmektedir.

1000-1250 °C sicakliklar1 araliginda numunede herhangi bir kiitle degisimi
kaydedilmemesine ragmen termal kiicliilme orani 4,56 degerine yiikselmistir. 1250
°C sicakliktaki 1s1l iglem sonrasinda kiiciilme miktarinda gozlenen bu hizli artig
numunede viskoz sinterlemenin etkin olmaya basladigin1 gostermektedir. Bu
sonuclar jeopolimerlerde dolgu olarak yiikksek oranda kuvarsit kullanilmasi
durumunda 750-1000 °C sicakliklari araliginda gozlenen viskoz sinterlemenin
alumina tozu kullanilmasi durumunda 1000-1250 °C sicakliklari arasina Stelendigini
gostermektedir. Bu otelenme jeopolimerlerin aluminyum ve alagimlarinin dokiim
siireclerinde kalip olarak ya da refrakter olarak kullanimi gibi ¢esitli uygulamalar i¢in

Onem tagimaktadir.

DTA-TG analizlerinde referans numunede zayif olarak goézlenen iki endotermik pik
ile toplamda %11,75 kiitle kayb1 gerceklesmistir. Termal kiitle kayb1 testi sonuglar
1250 °C sicakliginda uygulanan 1s1l islemden sonra numunelerde %6,98 kiitle kayb1
gerceklestigini  gostermektedir. DTA-TG testleri oda sicaklifinda kurutulmusg
numuneler iizerinde yapilmigken, termal kiigiilme testleri 85 °C sicaklikta kurutulan
numuneler iizerinde yapilmistir. 85 °C sicaklikta yapilan 24 saatlik kurutma ile oda
sicakliginda kurutulan numunelerden %4,77 oraninda daha fazla suyun yapidan

uzaklastig1 termal kiitle kaybi testi sonuglart ve DTA-TG sonuglar1 beraber ele
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alindiginda soylenebilir. DTA-TG testi ve termal kiitle kaybi testi i¢in uygulanan 1s1l
islem farkliliklart ve numunelerin sekilsel parametrelerin farkliligi nedeni ile
numunelerden kiitle kaybr her iki test i¢in farkli kinetikte ger¢eklesmistir. Her iki test
de 750 °C sicaklikta yapilan 1s1l islemin ardindan saf jeopolimerler igin rapor edilen
calismalara benzer olarak alumina dolgulu numunelerin de kiitlesel kararlilik

kazanabilecegini gostermektedir [24].

Na-Metakaolin esasli jeopolimerlere nispeten daha yiiksek yogunlagma sicakligina
sahip oldugundan dolay1r refrakter jeopolimerlerin {iiretiminde genellikle K-
Metakaolin esasli jeopolimerler tercih edilir [16,17,24]. Daha diisik yogunlagma
sicakligina ragmen bu c¢aligmada tercih edilen kompozisyona sahip olan Na-
metakaolin esasl jeopolimere rapor edilenlerden daha yiiksek oranda ince alumina
tozu katkisi ile ¢esitli tipteki jeopolimerler igin rapor edilenlerden daha fazla boyutsal

karlilig1 olan numuneler elde edilebilmistir [3,9,16].

Sekil 8.6’da alumina dolgulu referans numunenin EDS haritalar1 verilmistir. EDS
analizleri alkali-silikat sisteminde ergitici etkisi olan ve jeopolimer fazda bulunan

Na’un jeopolimer matriste yogunlastigin1 gostermektedir (Sekil 8.6a).

(@) (b)

Sekil 8.6. Alumina dolgulu referans numunenin EDS haritalar1 a) Na atomlari, b) Al
atomlari.

Alumina tozlar alkali-silikat ikili sistemi tizerinde refrakterik bir etkiye sahiptir [16].
EDS haritalarinda yiliksek orandaki alumina tozlarinin jeopolimer matrisi etrafini

saran refrakterik bir sebeke olusturdugu gozlenebilmektedir(Sekil 8.6b). Yiiksek
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katki oranindaki ince alumina tozlari jeopolimerde sodyumca zengin matris ve
alumina tozlari ara yilizeyinin miktarini artirmistir. Bu durum nedeni ile bu ¢aligmada
tiretilen numunelerin biinyelerinde yiiksek sicakliklardaki sivi faz olusumu alumina
ile matrisin daha fazla temas yiizeyi nedeni ile daha etkin olarak durduruldugundan
viskoz sinterleme kaynakli deformasyonlar da azalmistir. Bu ¢ikarim alumina
katkisinin jeopolimer boyutsal kararliligina olan olumlu etkisini rapor eden ve daha
diisiik alumina tozu igerigine sahip jeopolimerler {izerine yapilan galismalar ile
ortismektedir [9,16,83]. Bununla birlikte Duxson Si/Al orani 1,9 olan saf Na-
metakaolin esasli jeopolimer sisteminde viskoz sinterleme bolgesini igerisine alan
800-1000 °C sicakliklar1 arasinda diisik miktarda ve muhtemelen Kristallenme
kaynakli olan bir miktar termal genlesme tespit etmistir [113]. Bu genlesmeler K-
metakaolin esasli jeopolimerlerde gozlenmemistir [113]. Bu c¢alismada Na-
Metakaolin esasli jeopolimerde alumina tozu katkisinin sivi faz gelisimini bastirmasi
mekanizmasi ile elde edilen termal kii¢iilmelere karsi olan dirence Duxson’un
bahsettigi boyutsal genlesmelerin diisiik oranda da olsa olumlu bir katki saglamis

olabilecegi diisiiniilmektedir [113].

8.2.2. Gliserin Katkisinin Numunelerin Termal Gelisime EtKisi

Gliserin katkili numunelerin termal kiigiilme grafigi Sekil 8.7°de verilmistir. Gliserin
katkis1 ile termal kiiglilme degerleri genel olarak tiim sicakliklar i¢in %1,5 katki
oranina kadar artan katki orani ile birlikte azalma egilimindedir. Jeopolimerlerde 750
°C sicaklik altinda meydana gelen kiigiilmeler fiziksel ve yapisal sularin
jeopolimerden uzaklagmasindan kaynaklanmaktadir [17]. Gliserin katkisinin
jeopolimer malzemelerde kurutma catlaklarini azalttigi onceki ¢alismalarda rapor
edilmistir [23,105]. Kurutma catlaklarinin olusumu jeopolimerlerin termal kiigilme
orani ile dogrudan iligkilidir. Daha yiiksek termal kiiclilme oranlar1 malzemede daha
yiksek i¢ gerilmeye neden olarak kurutma hassasiyetini artirmaktadir [109,110].
Gliserinin  bu olumlu etkisinin jeopolimerde termal kiiclilme degerlerini
diisiirdiigiinden dolay1r kaynaklandigi bu c¢alismada elde edilen sonuglardan

anlasilabilmektedir.
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Gliserin katkisinin yaglayici etkisinden dolay1 kati tanelerin daha siki paketlenmesine
neden olarak daha az bosluk igeren bir yapinin kiir islemi 6ncesinde elde edilmesine
imkan saglayabildigi diisiiniilmektedir. Organik katkilarin jeopolimerlerde gozenek
caplarini1 diisiirebildigi daha onceki ¢alismalarda da rapor edilmistir [114]. Birbirine
daha yakin olarak istiflenen kati tepkenlerin daha az bosluklu bir yap1 olusturmasinin
numunelerin daha az termal kiigiilme gostermesine neden oldugu diisiiniilmektedir.
%1,5 gliserin katkili numunelerde ise numunede siki paketlenmeden dolay1 elde
edilen termal kiiciilme degeri azalmasinin etkisinin numunede yiiksek oranda
bulunan gliserinin buharlagsmas1 ve wuzaklagsmasi nedeni ile perdelendigi
disiiniilmektedir. Bu nedenle %]1,5 gliserin katkili numunede termal kiigiilme

degerleri %1 gliserin katkili numunelerden daha yiiksek olarak tespit edilmistir.
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Sekil 8.7. Gliserin katkili numunelerin termal kii¢iilme degerleri.

Sekil 8.8’de gliserin katkili numunelerin termal kiitle kayb1 grafigi verilmistir.
Gliserin katkili numuneler %1,5 katki orani hari¢ tiim numunelerde sicakliktan
bagimsiz olarak referans numuneden daha az termal kiitle kayb1 gdstermistir. Bu
durum gliserin katkisinin numunelerin daha sik1 paketlenmesini saglayarak gézenek

yapisina hapsolmus daha az su icermesine neden oldugunu desteklemektedir.

Mesgar esit miktarda jeopolimer regine ve gliserol karigimindan meydana gelen

kompozit lizerine yapti1 ¢alismada da gliserin katkisinin jeopolimerde fiziksel ve
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zeolitik su ¢ikislarinin gergeklestigi sicakliklarda termal kiitle kaybini belirgin olarak
azalttigini tespit etmistir [105]. Mesgar gliseroliin buharlagsma sicakliginin 290 °C
olmasma karsin jeopolimer-gliserol kompozitlerden muhtemelen kimyasal olarak
baglanmasi nedeni ile 400 °C sicaklik civarinda uzaklagsmaya basladigini rapor
etmigtir [105]. 750 °C ve 1000 °C sicakliklarinda yapilan 1sil islemin ardindan
yapidan tamamen uzaklastig1 varsayilabilecegi icin artan gliserin katkisi ile beraber
gerceklesen termal kiitle kayiplarinda artislar meydana geldigi diisiintilmektedir.
Ancak gliserin katkis1 ayn1 zamanda numunelerdeki zeolitik ve yapisal su igerigini de
azalttig1 icin sadece %]1,5 gliserin katkili numunede referans numuneden daha

yiiksek kiitle kaybi Ol¢iilmiistiir.
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Sekil 8.8. Gliserin katkili numunelerin termal kiitle kaybi grafigi.

DTA-TG analizlerinde referans numunede zayif olarak gozlenen 2 endotermik pik
%]1,5 gliserin katkis1 ile daha belirgin hale gelmistir. Piklerin kuvvetindeki bu artis
jeopolimerden oda sicakliginda yapilan kurutma ile referans numuneden daha az
miktarda suyun uzaklasabildigini gostermektedir. %1,5 Gliserin katkili numune TG
analizinde toplamda %15,51 oraninda kiitle kayb1 gerceklesmistir. Termal kiitle
kayb1 testinde ise 1000 °C sicaklik sonrasinda %7,4 oraninda kiitle kaybi
gerceklesmistir. Bu sonug¢ 85 °C sicaklikta yapilan 24 saatlik kurutma ile %1,5
gliserin katkili numunedeki suyun %8,11’inin yapidan uzaklastigin1 gostermektedir.

Bununla birlikte bu sonuglar %1,5 gliserin katkili numunenin referans numuneden
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%3,34 civarinda daha fazla suyu oda sicakliinda buharlasmadan tuttugunu

gostermektedir.

8.2.3. PEG Katkisinin Numunelerin Termal Gelisimine Etkisi

PEG katkili numunelerin termal kiitle kayb1 grafigi Sekil 8.9°da verilmistir. PEG
katkili numunelerde 250 °C sicaklikta artan katki orani ile birlikte ve %0,1 katki
orani lizerinde referans numune degerlerini gegen bir termal kiitle kayb1 gozlenmistir.
Bu durum PEG katkisinin jeopolimer yapisindaki 85 °C sicaklikta uzaklastirilabilen
fiziksel su oranini azalttigina ve bu suyun bir kisminin uzaklagsma sicakligini 250 °C
sicakligi civarina oteledigine isaret etmektedir. Benzer bir sonu¢ Shrotri’nin PEG
katkili dolgusuz jeopolimerler iizerine yaptig1 calismada da gozlenmistir [12]. Daha
yiiksek sicakliklarda ise artan katki orami ile birlikte genellikle termal kiitle kaybi
yiikselmistir. %1 ve %1,5 PEG katkili numunelerde 1000 °C sicaklikta yapilan 1s1l
islem sonrasinda referans numuneden daha fazla miktarda kiitle kaybi

gerceklesmistir.

Yiiksek orandaki PEG katkili numunelerin termal kiitle kaybi degerleri PEG
katkisinin numune gozeneklerindeki mevcut suyun buharlasmaya olan direncini
artirdigina isaret etmektedir. Bu ozelligine ragmen %0,1 oranindaki PEG katkili
numune 250 °C sicaklikta yapilan 1s1l islem sonrasinda referans numuneden daha
diisiik termal kiitle kaybi1 degeri gostermistir. Bu durum PEG katkisinin
numunelerdeki mevcut suyun buharlagsmasinin zorlastirmasi ile birlikte jeopolimer
matrisinin daha az zeolitik ve yapisal su i¢cermesine neden olan ikinci bir etkisinin

mevcudiyetine de isaret etmektedir.

Shrotri jeopolimer icerigindeki diisilk orandaki PEG katkisinin 400 °C sicaklik
civarinda uzaklagmaya bagladigini rapor etmistir [12]. 1000 °C sicaklikta yapilan 1sil
islemin ardindan PEG katkisinin numunelerden tamamen uzaklastigi varsayilabilir.
Bu nedenle 1000 °C sicaklikta uygulanan 1s1l islem sonrasinda %1,5 PEG katkili
numunenin referans numuneden sadece %0,27 oraninda daha fazla kiitle kaybi
gostermesi PEG katkisinin gliserine benzer olarak numune igerisindeki zeolitik ve

yapisal su igerigini azalttigin1 gosteren bir diger sonugtur. Bu ¢aligmada hazirlanan
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harglarin kiir 6ncesinde PEG katkisi ile beraber kalip, karigimin yapildigi bor cam
kaplar, paslanmaz ¢elik karistiricilar v.b. ylizeylere yapisma egiliminin azaldigi
gozlenmistir. Shotri ise akiskan 6zellikte olan dolgusuz olarak iiretilmis reginenin
PEG katkis1 ile birlikte bir yilizey {izerine siiriilerek uygulanabilecek reolojik
ozelliklere sahip oldugunu rapor etmistir [12]. PEG katkisinin jeopolimer harg
icerisindeki i¢ ¢ekimleri artirmasi nedeni ile de daha siki paketlenmis son iiriinler
meydana gelmesi muhtemeldir. Kati1 tanelerin kiir 6ncesi daha siki paketlenmesi ile
gozenek orani azaldigindan PEG katkis1 ile de zeolitik ve yapisal su igeriginin

gliserine benzer olarak azaldig: diisiiniilmektedir.
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Sekil 8.9. PEG katkili numunelerin termal kiitle kayb1 grafigi.

DTA-TG analizlerinde %1,5 PEG katkis1 ile beraber su c¢ikisina isaret eden
endotermik piklerin genisliginin ve siddetinin referans numuneye ve gliserin katkili
numuneye nispeten arttigt gozlenmistir. Piklerin kuvvetindeki bu artis oda
sicakliginda yapilan kurutma sonrasinda referans ve %1,5 gliserin katkili numuneye
gore %1,5 PEG katkili numunenin daha fazla suyu yapida tuttugunu gostermektedir.
PEG katkili numuneleri oda sicakliginda oldukga fazla su tutmasindan dolay1 TG
analizinde toplamda %28,7 kiitle kayb1 gozlenmistir. Ancak termal kiitle kayb1 testi
sonuglarina gore bu kiitle kaybinin %21,45°1 85 °C sicaklikta yapilan 1s1l islem ile
uzaklagabilmistir. Bu sonuglar PEG katkisinin oda sicakliginda kullanilacak

kurutmaya hassas jeopolimerlerde kurutma ¢atlaklarin1 engelleyici bir etkisinin de
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bulundugunu gostermektedir. PEG katkist portland ¢imentosu esasli {iriinlerde
kendiliginden kiir edilebilen ¢imentolar elde etmek i¢in kullanilabilmektedir [102].
Jeopolimerlerde artan kiir stiresi ile birlikte mekanik o6zelliklerin  gelistigi
bilinmektedir [78]. PEG katkili numunelerde oda sicakligindaki kurutma ile 6nemli
oranda su uzaklagmadan kaldig1 i¢in jeopolimerler atmosfere agik olarak kiir edilse
bile numune daha ge¢ kuruyacagindan dolay1r devam eden kiir nedeni ile mekanik
ozellikleri gelisecektir. Termal analizlere gére PEG katkis1 ile portland ¢imentosu
esasli  triinlere  benzer olarak kendiliginden  kiirlenebilir  jeopolimer

kompozisyonlarinin gelistirilebilecegi dngoriilebilir bir sonugtur.

PEG katkili numunelerin termal kiiclilme grafigi Sekil 8.10°da verilmistir. Artan
PEG katkist ile numunelerde termal kiiciilme genel olarak azalmistir. Ancak % 0,5
PEG katkis1 diger katki oranlarindan farkli olarak termal kiigiilmeyi artirmistir. PEG
katkili numunelerde 250 °C sicaklikta referans numuneden daha yiiksek miktarda
termal kiitle kaybi gergeklesmesine ragmen referans numuneden daha diisiik

miktarda termal kiiciilme gerceklesmistir.
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Sekil 8.10. PEG katkili numunelerin termal kiigiilme grafigi.

Davidovits jeopolimerlerde su ¢ikislarindan dolayr meydana gelen termal kii¢lilmeye
jeopolimer biinyesindeki fiziksel sulardan ziyade zeolitik su c¢ikislarinin sebep

oldugunu belirtmistir [17]. Duxson ise benzer sekilde su ve jeopolimerden olusan
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kurutulmamug difazik yapidaki jeopolimerlerde su ¢ikisi kaynakl kii¢iilmelerin 100
°C sicakligr altinda biiyiik gézeneklerden uzaklasan ve serbest su olarak adlandirdigt
sulardan ziyade kiigiik gézenekler arasinda hapsolan ve daha yiiksek sicakliklarda

uzaklasan sularin ¢ikisinin sebep oldugunu rapor etmistir [24].

PEG katkili numunelerde termal kiitle kaybinin yilikselmesine ragmen termal
kii¢iilmenin artmamasi nedeni ile PEG tarafindan buharlagsmas1 yiiksek sicakliklara
Otelenen sularin biiylik gézeneklerde bulunan serbest sular oldugu anlasilmaktadir.
250 °C sicaklikta % 0,5 PEG katkili numunenin diger numunelerden daha fazla
termal kiiclilme gostermesi diger numunelerden daha ince bir gozenek yapisinda
olduguna isaret etmektedir. Numunede 750 °C ve 1000 °C sicakliklarinda gozlenen
ve diger numunelerden farkli olarak yiiksek oranda gozlenen termal kiictilmeler
numunede sinterleme ile diger numunelerden daha fazla yogunlagma gergeklestigini
gostermektedir. PEG katkisinin bu oranda ilavesi ile numune mikroyapilarinda
gerceklesen kompaktlasma ve yiiksek sicakliklarda uzaklasan PEG in biraktig
bosluk oraninin sinterleme kaynakli kiigiilmeleri destekleyecek degerlerde oldugu

tahmin edilmektedir.

8.2.4. PSS Tozu Katkisinin Numunelerin Termal Gelisimine Etkisi

PSS tozu katkili numunelerin termal kiitle kayb1 grafigi Sekil 8.11°de verilmistir.
PSS tozu katkili numunelerde tiim sicakliklarda uygulanan 1s1l islemler sonrasinda
referans numuneye nispeten daha diisiik termal kiitle kayb1 degerleri gozlenmistir.
PSS tozlar1 katkilama oncesinde 400 °C sicaklikta susuzlastirildig i¢in PSS tozu
katkis1 ile jeopolimer biinyesindeki zeolitik ve yapisal su igeriginin azalmasi
beklenen bir durumdur. Ancak artan PSS tozu katki miktari ile birlikte kiitle kaybi
degerleri tiim sicakliklar i¢in siirekli olarak azalmamistir. 1000 °C sicaklikta yapilan
1s1l islem sonrasinda %1,25 PSS tozu katkisi igeren numunelerde katkili numuneler
arasindaki en yiiksek termal kiitle kayb1 degeri kaydedilmistir. Daha fazla reaktif
olan metakaolinlerin daha fazla jeopolimerlesmesi nedeni ile jeopolimer yapisinda
daha fazla su tuttugu rapor edilmistir [115]. Jeopolimerlerin biinyesindeki zeolitik ve
yapisal sular jeopolimerlesme tepkimeleri ile birlikte meydana gelen nano

gozeneklere suyun hapsolmasindan kaynaklandigi i¢in jeopolimerlesme doniisiimii
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orani ve su igerigi arasindaki dogru orantili bir baglantidan s6z edilebilir [115]. Bu
nedenle %1,25 PSS tozu katkili numunede diger katkili numunelerden 1000 °C
sicaklikta yapilan 1si1l islem sonrasinda daha yiiksek kiitle kayb1 gozlenmesi bu
numunede jeopolimerlesme doniisiimiiniin daha yiiksek oranda gercgeklestigine isaret

etmektedir.
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Sekil 8.11. PSS tozu katkili numunelerin termal kiitle kayb1 grafigi.

PSS tozu katkili numunelerin termal kiigiilme degerleri Sekil 8.12°de verilmistir. PSS
tozlar1 iiretimlerinde uygulanan 1s1l islem ile boyutsal kararliliga sahip oldugu i¢in
250 °C sicaklikta uygulanan 1sil islemin ardinda artan katki orani ile birlikte
numunelerin termal kiigiilme degerlerini de azaltmustir. %1,25 PSS tozu katkili
numune hari¢ benzer bir egilim 500 °C sicaklikta uygulanan 1s1l igslemin ardindan da
gozlenmistir. Su cikislarindan kaynaklanan termal kiitle kaybi degerinin diger
numunelerden daha yiiksek olmast %1,25 PSS tozu katkili numunede sularin
cikisindan dolayr termal kiiclilme degerlerinin de diger katkili numunelerden daha

yiiksek olmasina neden olmustur.

750 °C sicaklikta uygulanan 1sil islemin ardindan sinterleme nedeni ile tiim
numunelerde termal kii¢iilme degerleri yiikselmistir. Bu yiikselme %2,5 PSS tozu
katkilt numunede en fazla olmustur. PSS tozlar refrakterik etki gdsteren alumina

tozlarmi igermemesi nedeni ile matristen daha diisiik ergime noktasina sahiptir.
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Ancak bu tozlarin katkisi ile sadece %2,5 katki oraninda toplamda referans
numuneden daha fazla termal kiiciilme kaydedilmistir. %2,5 katki oranindan daha
diisiik katki oranlarinda meydana gelen sivi fazin termal kiigiilme degerine tesir
edecek miktarda olmadigi ya da bu sivi fazin olusumunun alumina tozlari tarafindan

engellenebildigi diistiniilmektedir.
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Sekil 8.12. PSS tozu katkili numunelerin termal kii¢lilme degerleri.

%5 PSS tozu katkili numunede ise 750-1000 °C sicakliklar1 arasinda yiiksek oranda
bir yogunlagsma gergeklesse de toplam kiigiilmeler diger tiim numunelerden oldukca
diisiik oranda gerceklesmistir. SEM analizlerinde bu numunelerin mikroyapisinin
yiiksek oranda gozenek igerdigi ve sinterlenme ile bu gozeneklerin kapanamadigi
tespit edilmistir (Bkz. Sekil 7.19 g ve h). %5 PSS tozu igeren numunelerde yiiksek
sicakliklarda daha fazla sivi faz olusumu nedeniyle diger numunelerden daha fazla
termal kiiciilme beklenmesine karsin numunenin sinterlenme ile kapanamayan asiri

gbzenekli yapisi nedeni ile en az seviyede termal kiigiilme degerleri elde edilmistir.

8.2.5. Alumina Dolgulu Referans Numune Basma Dayanimi ve Sertlik Gelisimi

Alumina igermeyen dolgusuz recineden elde edilen numunelerin basma dayanimi
~47 MPa degerindedir (Bkz. Cizelge 7.1). %100 oraninda alumina tozu katkisi ile

iiretilen numunelerin basma dayanimi ise 30,41 MPa olarak tespit edilmistir.
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Tchakoute Kouamo vd. Na-Metakaolin esasli jeopolimerlere %30 oranina kadar
alumina tozu katkisi ile en yiiksek basma dayanimi degerlerini elde ederken %40
katki oraninda referans numuneden daha diisiik basma dayanimi degerleri elde
etmistir [61]. Vickers vd. jeopolimerlere ince alumina tozu katkisi ile meydana gelen
basma dayanimi kaybinin yiiksek ylizey alanmna sahip alumina tanelerinin
muhtemelen hidrojen baglari ile ylizeylerinde belirli bir miktar suyu tutmasindan ve
bu nedenle tepkime ortaminda difiizyonu etkin olarak saglayacak miktarda suyun
kalmamasindan kaynaklandigini1 belirtmislerdir [9]. Bu ¢alismadaki yiiksek oranda
alumina tozu igeren referans numuneden elde edilen basma dayanimi (30,41 MPa) bu
calismadan olduk¢a diisilk oranlarda alumina tozu igeren Na-metakaolin esasli
jeopolimerler i¢in rapor edilen degerlere (~30-35 MPa) yakin bir degerdedir [64]. Bu
sonu¢ yiiksek alumina katkili ve iyi mekanik 6zelliklerde jeopolimerler iiretmek icin
yiiksek su igeren recinelerin kullanilmasinin etkili bir yontem oldugunu

gostermektedir.

Numunelerin basma dayanimi ve vickers sertlik gelisimi Sekil 8.13 a ve b’de siras1
ile verilmistir. Artan sicaklik ile birlikte 500 °C sicakliga kadar basma
dayanimlarinda 6nemli bir degisim gozlenmemistir. 750 °C sicakliga maruz kalan
numunenin basma dayanimi degerinde 85 °C sicaklikta 1s1l iglem goren numuneye
gore ~%339’luk artis gergeklesmistir. Jeopolimer basma dayanimlarinda gézlenen bu
artig baslayan sinterlemeden kaynaklanmaktadir [3]. 750 °C sicaklikta uygulanan 1sil
islem ile referans numune basma dayaniminda meydana gelen sigrama ile beraber
yiiksek miktarda boyutsal kii¢iilme gozlenmemesi etkin sinterleme mekanizmasinin
viskoz sinterleme degil de kati hal sinterleme olduguna isaret etmektedir. 750—-1000
°C sicakliklart arasinda ise referans numune basma dayanimindaki kararlilik bu
sicaklik araliginda malzemenin asir1 bir pekismeye ugramadiginin bir isaretidir. 1250
°C sicakliga maruz kalan numunede artan termal boyutsal kiiciilme ile etkinligini
gosteren viskoz sinterleme nedeni ile basma dayanimi1 ~134 MPa degerine ulagmistir.
Basma dayananimi degerlerinin 750-1250 °C sicaklik araligi boyunca siirekli artmasi
viskoz sinterleme ile meydana gelen deformasyonun mekanik 6zellikleri olumsuz

olarak etkilemeyecek miktarda oldugunu gostermektedir.
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Numunelerin sertlik degerleri basma dayanimi ile benzer bir egilim izlemistir (Sekil
8.13b). 250 °C sicakligina maruz kalan numunede gézlenen az miktardaki sertlik
diisiisii numuneden uzaklasan fiziksel ve zeolitik sularin biraktigi gozeneklilik
kaynakli olabilir. Sertlik degeri 750 °C sicakliktan itibaren yiikselise gecmistir. 900—
1000 °C sicakliklarina maruz kalan silika kumu katkili jeopolimerlerin sertlik
degerlerinin asir1 olarak yiikseldigi ve ~350 HV degerine ulastigi rapor edilmistir [3].
Alumina katkis1 ile matristeki yogunlasma sicakliginin daha yiiksek sicakliklara
Otelenmesi bu calismada iiretilen numunelerin sertlik degerlerinin ¢alisilan aralik

boyunca silika kumu katkili numuneler kadar yilikselmesine engel olmustur.
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Sekil 8.13. Alumina dolgulu referans numunenin mekanik gelisimi a) Basma
dayanimi ve b) Sertlik gelisimi.

Jeopolimerlerin sicakliga maruz kaldiktan sonraki mekanik oOzellikleri iki agidan
onem tagimaktadir. Bunlardan birincisi malzeme servis sartlarinda sicakliga maruz
kalabilir. Bu durumda olas1 bir 1s1l maruzdan sonra numune mekanik 6zellikleri
onem tasir. Ikincisi jeopolimerler 1s1 islem ile tamamen susuzlastirilarak yiiksek
sicaklik uygulamalar1 i¢in boyutsal ve kiitlesel olarak kararli refrakter iirtinler
sunabilir [4]. Yiiksek sicakliklarda kullanilacak jeopolimerlerin hedeflenen kullanim
sicakligina uygun sicakliklarda 1s1l isleme maruz kalmasi gerekir. Bu durumda kiir
edilmis jeopolimere nispeten 1s1l islem gormiis jeopolimerin fiziksel ve kimyasal

ozelliklerinin hedeflenen uygulamalar i¢in yeterli olmasi daha fazla 6nem tasir. Bu
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calismadaki termal kiigiilme ve termal kiitle kaybi degerleri 750 °C sicaklikta
uygulanan 1s1l islem ile boyutsal ve kiitlesel olarak kararlilik kazanan alumina
dolgulu numunelerin oda sicakligt ve 1000 °C sicakliklar1 arasinda
kullanilabilecegini gostermektedir. Bununla birlikte bu 1s1l islemin ardindan mekanik

ozellikleri de 6nemli oranda gelismis numuneler elde edilmistir.

8.2.6. Gliserin Katkisinin Numunelerin Basma Dayanim Gelisimine Etkisi

Gliserin katkili numunelerin artan sicaklik ile birlikte basma dayanimi gelisimi Sekil
8.14’te verilmistir. Gliserin katkili numunelerde 1s1l islem uygulanan tiim sicakliklar
icin referans numuneden daha diisiik basma dayanimi degerleri elde edilmistir. 85 °C
sicakliga maruz kalan gliserin katkili numunelerde artan gliserin katkisi ile birlikte
basma dayanimi azalmistir. Numunelerin basma dayaniminda meydana gelen azalma
%0,1 ve %0,5 katki oranlarinda belirgin olmazken %1 ve %1,5 katki oranlarinda

daha belirgin olmustur.

140

120 |
= I
o
S 100 | } {
s I CIREFERANS
= 8 F @%0,1 GLISERIN
>. i - - -
S 60 | E%0,5 GLISERIN
<C ’ :
s m%1 GLISERIN
2 40 =S
= T m2%1,5 GLISERIN

20 .

0 1 1 1 1

85 250 500 750 1000
SICAKLIK [°C)

Sekil 8.14. Gliserin katkili numunelerin artan sicaklik ile birlikte basma dayanimi
geligimi.

250 °C sicaklikta uygulanan 1s1l iglemin ardindan %0,1 gliserin katkis1 ile referans
numuneye nispeten gerceklesen azalma diisilk oranda iken 9%0,5 ve iizeri katki

oranlarinda basma dayaniminda ciddi kayiplar gozlenmistir. Diisiik sicakliklarda
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gliserin katkili numunelerde gozlenen basma dayanimi kaybinin gliserinin kiir
oncesinde tepkenlerin etrafin1 sararak tepkimelere engel olmasindan kaynaklandigi
distiniilmektedir. Bu durum jeopolimer iic boyutlu sebekesindeki baglantilari
bozmaktadir. Gliserin katkili numunelerin zayif Ozellikleri sinterlenmenin
gerceklestigi 750 °C ve 1000 °C sicakliklarinda uygulanan 1s1l islemin sonrasinda da
referans numuneden daha yiiksek basma dayanimina sahip numunelerin elde
edilebilmesine imkan vermemistir. Jeopolimerden uzaklasan gliserinin mikroyapida
meydana getirdigi kusurlarin da yiiksek sicakliklarda numune basma dayanimlarini
olumsuz olarak etkileyen bir diger faktdr oldugu diisiiniilmektedir. Barbosa vd.
jeopolimerlere catlamalarin engellenmesi i¢in ilave edilen gliserinin jeopolimer
fiziksel ozelliklerinde 6nemli bir degisime neden olmayacagini rapor etmistir [23].
Bu calismanin sonuglar1 ise jeopolimerlere yapilan gliserin katkisinin 85 °C
sicaklikta kurutulan jeopolimerde belirgin olmasa da yiiksek sicakliklara maruz kalan
jeopolimerlerin mekanik o6zelliklerinde 6nemli kayiplar ger¢eklesmesine neden

olabilecegini gostermistir.

8.2.7. PEG Katkisinin Numunelerin Basma Dayanim Gelisimine Etkisi

PEG katkili numunelerin artan sicaklik ile birlikte basma dayanimi gelisimi Sekil
8.15’te verilmistir. 85 °C sicakliginda uygulanan 1s1l islemin ardindan tiim PEG

katkilt numunelerde referans numuneye gore daha yiliksek basma dayanimi degerleri

elde edilmistir.
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Sekil 8.15. PEG katkili numunelerin artan sicaklik ile birlikte basma dayanimi
geligimi.

Shrotri dolgusuz olarak iiretilen jeopolimerlere yapilan PEG katkisinin 1sil islem
gbérmemis jeopolimer mekanik 6zelliklerini gelistirdigini rapor etmistir [12,17]. Bu
calisma PEG katkisinin dolgulu olarak iiretilen jeopolimerlerde de basma dayanimin
gelistirdigini  gostermektedir. Shrotri inert dolgu icermeyen PEG Kkatkili
jeopolimerlerin dinamik mekanik analizi ¢aligmalarinda PEG katkis1 ile numunelerin
elastik modiillerinin arttigin1 tespit etmis ve en yiiksek elastik modiili %1,5 PEG
katki oraninda elde etmistir [12]. Bu g¢alismada firetilen alumina dolgulu
numunelerde en yiiksek basma dayanimi % 0,5 PEG katki orani ile saglanmistir.
Catauro vd. jeopolimerlere yapilan yiiksek oranlardaki (%3 ve %5) PEG katkisinin
partikiilleri sararak tepkimeleri engelleyebilecegini rapor etmistir [103]. Bu nedenle
%0,5 tlizerinde yapilan PEG katkisi ile beraber basma dayanimi degerlerinin diistiigii
diistiniilmektedir. 250 °C ve 500 °C sicaklikta uygulanan 1sil islemlerin ardindan
PEG katkili numunelerde referans numuneden daha yiiksek basma dayanimi
degerleri elde edilmistir. Bu sicakliklarda da en yiiksek basma dayanimi %0,5 PEG
katkilt numunede gozlenmistir. 750 °C ve 1000 °C sicakliklarinda uygulanan 1sil
islem ile PEG katkili numunelerde referans numuneden daha diisiilk basma dayanimi
degerleri elde edilmistir. Bu durumun gliserin katkili numunelere benzer olarak
yapidan uzaklasan PEG katkisinin da jeopolimer sebekesinde kusurlara neden

olmasindan kaynaklandig diistiniilmektedir.
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8.2.8. PSS Tozu Katkisinin Numunelerin Basma Dayanimi Gelisimine Etkisi

Sekil 8.16°da PSS tozu katkili numunelerin artan sicaklik ile birlikte basma dayanimi
gelisimi verilmistir. 85 °C sicaklia maruz kalan PSS tozu katkili numunelerde
%1,25 katki oranina kadar artan katki orani ile birlikte numune basma dayanimi
degerleri artmistir. Basma dayanimi %2,5 katki orani ile diisiise gegmis ve %5 PSS
tozu katkisi ile referans numuneden daha diisiik basma dayanimi degerleri elde
edilmistir. Dolgu icermeyen saf jeopolimerlerde PSS tozu katkisi ile optimum basma
dayanimi regineye oranla %10 katki oraninda elde edilmistir (Bkz. Cizelge 7.1). Bu
katki orani kiitlece yarisi regine olan birebir alumina tozlar ile karistirilarak iiretilmis
numuneler i¢in %S5 degerine tekabiil etmektedir. Ancak en yiiksek basma dayanimi
%1,25 PSS tozu katki oraninda elde edilmistir. Recine alumina karisiminda yiiksek
yiizey alanina sahip alumina tozlarinin film seklinde bir miktar suyu ylizeylerinde
tutarak reginedeki su miktarini1 azaltmasindan dolayr optimum basma dayaniminin
%S5 degil de %1,25 PSS tozu katkist oraninda gergeklestigi diistiniilmektedir [9].
Artan sicaklik ile birlikte %1,25 PSS tozlarmin basma dayanimina olumlu etkisi
1000 °C sicakliga kadar devam etmistir. Bu sonug PSS tozu katkisini jeopolimerin
yiiksek sicakliklara maruz kalmasi halinde bile basma dayanimini gelistirici etkisine

sahip olan bir katk tiirii haline getirmektedir.
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Sekil 8.16. PSS tozu katkili numunelerin artan sicaklik ile birlikte basma dayanimi
geligimi.
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8.2.9. Alumina Dolgulu Olarak Uretilen Referans Numunenin Faz Gelisimi

Jeopolimerlerin amorf yapida oldugu daha 6nceki ¢alismalardan bilinmektedir [1,3].
Alumina dolgulu olarak iiretilen jeopolimer numunede daha 6nceki ¢alismalarda da
rapor edildigi gibi amorf jeopolimer fazina ilaveten dolgu olarak eklenen alumina
tozlarina ait kristalin fazlar belirlenmistir [16]. Bu durum kullanilan alumina
tozlarmin jeopolimerlesme tepkimeleri boyunca biiyiikk Ol¢iide inert oldugunu
gostermektedir. 250 °C ve 500 °C sicakliga maruz kalmis numune XRD paterninde
85 °C sicaklikta 1s1l iglem gormiis numuneye nispeten belirgin bir degisim
gozlenmemistir. Numunede 750 °C sicakliginda uygulanan 1sil islemin ardindan
alumina faz1 ve amorf faza ilaveten nefelin kristalleri meydana gelmeye baslamistir.
1000 °C sicakliginda uygulanan 1sil iglemin ardindan numune de nefelin kristallerine
ait pikler giiclenmis ve nefelin-alumina cam seramik olarak isimlendirilebilecek bir
faz yapist meydana gelmistir. 1250 °C sicakliginda numunelerde nefelin kristallerine
ait pikler zayiflamaya ve yerini amorf faza birakmaya baslamistir. Alumina dolgulu
referans numunede 1000 °C sicakliginda kristalligin en yiiksek seviyeye ¢ikmasi ve
daha yiiksek sicakliklarda amorf fazin yeniden belirmesi kuvars tozu katkilt Na-
Metakaolin esasli jeopolimerlerin {lizerinde yapilan ¢alismalar ile ortiismektedir [3].
Bu oOrtiisme jeopolimer matriste artan sicaklikla ile birlikte meydana gelen faz

gelisimine yapilan alumina dolgusunun belirgin bir etkisi olmadigin1 gostermektedir.

8.2.10. Gliserin PEG ve PSS Tozu Katkilarinin Numunelerin Faz Gelisimine
Etkisi

85 °C ve 1000 °C sicaklikta gliserin ve PEG katkili numunelerin XRD analizlerinde
referans numuneden bir farklilik gozlenmemesi her iki katkinin da malzemede faz
yapisina etki etmedigini gostermektedir. PSS tozlar1 amorf yapidadir. PSS tozlarinin
katkis1 ile numunelerde kristallere ait piklerin siddetlerinde bir miktar degisim
goriilmesi belenen bir durumdur. 85 °C ve 1000 °C sicaklikta yapilan 1s1l islem
sonrasinda PSS tozlarinin katkisi ile XRD paternlerinde kayda deger bir degisim
olmamigtir. PSS tozu katkisinin termal kiiciilme degerlerini artirmadan mekanik

ozellikleri de gelistirebildigi g6z Oniine alindiginda, numunelerin faz yapisinda ciddi
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bir degisime neden olmamasmin yliksek saflikta olmasi istenen son Tiriinlerin

tiretiminde avantaj saglayacagi diisliniilmektedir.

8.2.11. Alumina Dolgulu Olarak Uretilen Referans Numunenin Mikroyapisal

Gelisimi

Isil islem gérmeyen numune mikroyapisinda alumina dolgu fazi ve jeopolimer
baglayici faz birbirinden ayrisik olarak net bir sekilde gozlenmistir (Bkz. Sekil 7.16).
Matrisi olusturan jeopolimer faz1 diisiik oranda ¢atlaklar icermektedir. Sadece belirli
katki orani araliginda dolgu faz1 iceren jeopolimerlerin (kuvarsit dolgusu i¢in kiitlece
%74-78) mikro yapisinin mikro catlaklar ve gézenekler icermedigi rapor edilmistir
[13]. Kusursuz bir mikroyap1 sunabilecek katki oranindan daha diisiik dolgu fazi
igeren jeopolimerler mikro catlaklar igermektedir [13]. Daha yiiksek oranda dolgu
fazi1 i¢eren jeopolimerler ise yetersiz baglayici faz neden ile gozenekler igermektedir
[13]. %100 alumina katkisina ragmen matrisi olusturan re¢inenin dolgu fazi
arasindaki  bosluklar1 doldurmak i¢in yeterli miktarda oldugu numune
mikroyapilarinda goriilmektedir. 250 °C ve 500 °C sicakliklarina maruz kalan
numunelerde yapisal sularin uzaklagmasi neticesinde matriste meydana gelen
kiigiilmelerin nedeni ile mikro catlaklar da kii¢iilmiis ve mikroyap1 kompaktlagmistir.
500 °C sicakliga maruz kalan numune mikroyapisinda 250 °C sicakligina maruz
kalan numune mikroyapisina gore belirgin bir farklilik goézlenmemistir. 750 °C
sicakliga maruz kalan numunede sinterlemenin baslamasi nedeni ile matriste
yogunlasma ve seramiklesmenin basladigr gozlenmistir. 1000 °C sicaklifa maruz
kalan numunede sinterlenme ve seramiklesmenin devam ettigi gozlenebilmektedir.
750 °C ve 1000 °C sicakligina maruz kalan numune mikroyapilarinda ¢ok belirgin
bir fark olmamasi bu sicaklik araliginda numunede viskoz sinterlemenin baskin
olmadigint desteklemektedir. 1250 °C sicaklikta 1s1l islem goren numunede ise
viskoz sinterlenme nedeni ile meydana gelen yogunlasma belirgin olarak
gozlenmistir. Bu sicakliga maruz kalan numunede matris fazimin alumina
partikiillerini sarmasi nedeni ile alumina taneleri daha diisiik sicakliklara maruz kalan
numunelere nispeten net olarak gézlenememistir. Bu durum ayni miktarda kuvars

tozu iceren jeopolimerlerde 900 °C sicakliginda uygulanan 1sil islemlerin ardindan
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gerceklesmesine ragmen alumina tozu iceren numunelerde 1250 °C sicakliginda

gerceklesmistir [3].

8.2.12. Gliserin Katkisinin Numunelerin Mikroyapisal Gelisimine Etkisi

85 °C sicaklikta uygulanan 1s1l islemin ardindan %1,5 gliserin katkisi ile numune
mikroyapisinda referans numunede gozlenen mikro c¢atlaklar belirgin olarak
azalmistir. Gliserin katkisinin kurutma kaynakli kii¢iilmelerin azalmasinda etkili
oldugu termal kiigiilme testi sonuclarindan bilinmektedir. Gliserin katkisi ile elde
edilen daha diisiik termal kiigiilme oranlarinin numunelerden su kaybi1 esnasinda daha
diisiik i¢ gerilme meydana gelmesine dolayisiyla daha az mikro ¢atlak igeren bir
mikroyap1 gelismesine neden oldugu diistiniilmektedir. Bununla birlikte gliserin
katkis1 numunelerde sertlesme esnasinda kati partikiiller arasinda yaglayici etki
yaparak i¢ gerilmeleri azaltmis olabilir. Bu iki mekanizme gliserin katkisinin daha
onceki ¢aligmalarda rapor edildigi iizere dolgusuz jeopolimerlerde meydana gelen

catlaklar1 azaltmasinin neden sonug iliskisini de agiklamaktadir [105].

8.2.13. PEG Katkisimin Numunelerin Mikroyapisal Gelisimine Etkisi

85 °C sicaklikta 1s1l islem goren %1,5 PEG katkili numunelerin mikroyapisinda
matrisi olusturan jeopolimer fazin referans numuneye nispeten olduk¢a yogunlastigi
gozlenmigtir. PEG katkisi ile jeopolimerin sertlesme Oncesinde artan i¢ ¢gekimlerinin
jeopolimer tepkenlerinin daha siki paketlenmesine neden olarak sertlesmis iirtinde de
daha yogun bir mikroyapiya neden oldugu mikroyapr goriintiilerinden
anlasilabilmektedir (Bkz. Sekil 7.18). PEG katkisi ile mikroyapida meydana gelen
pekismeler basma dayanimi degerlerine 750 °C sicakligina maruz kalana kadar artis
olarak yansimistir. Sinterlenmenin gergeklestigi 1000 °C sicakliginda yapilan 1s1l
islem sonrasinda PEG ve gliserin katkili numunelerin mikroyapilarinda referans
numuneden belirgin bir farklilik goézlenmemistir. Bu durum organik katkil
numunelerde meydana gelen basma dayanimi kaybinin organiklerin uzaklagmasi
sonucu yapida meydana gelen ve siirekliligi bozan molekiiler seviyedeki ¢ok kiiciik

kusurlardan kaynaklandigina igaret etmektedir.

125



8.2.14. PSS Tozu Katkisinin Numunelerin Mikroyapisal Gelisimine Etkisi

Referans numuneye %0,625 oraninda PSS tozu katkisi ile mikroyapida matris fazinin
bir miktar daha yogunlastig1 gozlenmistir. Matris fazindaki yogunlasma ile beraber
alumina partikiillerinin arasindaki bosluklar1 jeopolimer re¢inenin doldurmak igin
yetersizlesmeye basladigi goriilebilmektedir. Artan PSS tozu katkis ile birlikte bu
etki de artmistir. %5 PSS tozu katkili numunede matris fazinin alumina partikiilleri
arasindaki bosluklar1 doldurmak i¢in oldukca yetersiz kaldigi goriilmektedir. Bu
katki oraninda numune mikro yapisinda oldukca biiylik bosluklar ve catlaklar

olusmustur.

PSS tozlarinin su emen yapist ile dolgu igermeyen mikroyapiyr %10 katki oranina
kadar yogunlagtirdigi bilinmektedir (Bkz. Sekil 7.11). Bu katki orani iizerinde
dolgusuz jeopolimer mekanik Ozellikleri olumsuz olarak etkilenmistir. Alumina
dolgulu numunelerde karisimin kiitlece %50’sini re¢inenin olusturmasi ve yiiksek
yiizey alanina sahip ince alumina partikiillerinin de bir miktar suyu yiizeylerinde
tutmasi nedeni ile bu numunelerde en yiiksek basma dayanimma %1,25 PSS tozu
katki oraninda ulasilmistir. Bu oranin iizerinde katki i¢eren numunelerin
mikroyapilarinda tozlarin recinedeki suyu gereginden fazla emmesi nedeni ile
alumina partikiilleri arasinda gozeneklerin olustugu net olarak gozlenmistir. 1000 °C
sicaklikta uygulanan 1s1l islem sonrasinda meydana gelen sinterlemenin bile asir
PSS tozu katkilanmasi1 nedeniyle meydana gelen iri gdzenekleri kapatmak icin yeterli
olmadig1 goriilebilmektedir. Bu durum %2,5 ve %5 PSS tozu katkili ve 1000 °C
sicaklikta 1s1l iglem gérmiis numunelerde diger numunelerden oldukga diisiik basma

dayanimi degerlerinin elde edilmesine neden olmustur.
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BOLUM 9

GENEL SONUCLAR

1. Bu calismada polisialat silokso (PSS) jeopolimer tozlarin katkisinin nihai
jeopolimer Ozeliklerine etkisi ilk defa rapor edilmistir. Dolgusuz olarak iiretilen
jeopolimerlere uygun katki oranindaki ve boyut dagilimindaki PSS tozlarinin
katkis1 basma dayanimini gelistirmistir. Asirt miktardaki PSS tozu katkist ise
recinedeki yiiksek miktarda suyun tozlar tarafindan emilmesi nedeni ile basma
dayanimi olumsuz olarak etkilemistir. PSS tozu katkili dolgusuz
jeopolimerdeki en yiiksek basma dayanimi dgs) degeri 33,96 um olan ince
olarak kodlanmis tane boyut dagilimindaki tozlarin %10 oraninda katkilanmast

ile elde edilmistir.

2. Diisiik tane boyutundaki PSS tozlarinin jeopolimer igerisinde boyutsal
kararliliga sahip destekleyici sebekeler olusturup dolgusuz jeopolimerin
kurutma c¢atlamalarina olan direncini artirabildigi tespit edilmistir. Yiiksek
oranda su i¢ceren K2 kompozisyonuna sahip re¢ineye ince boyutlu tozlarin ilave
edilmesi ile 400 °C sicaklikta uygulanan 1sil islem sonrasinda bile kurutma
catlaklar1 icermeyen mineral dolgusuz monofaz jeopolimerler ilk defa elde

edilmistir.

3. PSS tozlarimin katkist ile jeopolimer faz yapisinda ve bag yapisinda herhangi
bir bozunma ve degisimin olmadigi XRD ve FTIR analizleri ile belirlenmistir.
PSS tozlar katkisi ile diisiik yogunluga sahip, monofaz ve yliksek safliktaki
jeopolimerler elde edilmistir. Sekilsel faktorler ve kurutma rejimi ile bagmtil
olarak PSS tozlarinin katkis1 ile susuzlagsma sonrasi ¢atlaksiz iriinler
sunabilmesi i¢in bagka bir dolgu fazina ihtiyaci olmayan ya da nispeten daha az
miktarda ihtiyact olan jeopolimer iirlinlerin formiile edilebilecegi

Ongorilmiistiir.
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4. %100 Oraninda ince alumina tozu katkisi iceren Na-Metakaolin esasli
jeopolimer malzemeler iiretilmis ve karakterize edilmistir. Termal kiiglilme ve
mikroyap1 incelemeleri bu calismada iiretilen numunelerde yiliksek orandaki
ince alumina tozlarmin, kuvars dolgulu veya daha diisiik oranda alumina
dolgusu igeren jeopolimerlerde 750-1000 °C sicakliklar1 arasinda karakteristik
olarak gozlenen viskoz sinterlemeyi refrakterik etki ile bastirarak, 1000-1250
°C sicakliklar1 araligina 6teledigini gostermistir. 1000 °C sicakliga maruz kalan
numunedeki termal kiigiilme miktar1 %1,64 olarak kaydedilmistir. 1250 °C
sicakligina maruz kalan numunelerde viskoz sinterlenmenin baskinlasmasi ile

termal kii¢iilme miktar1 artarak %4,56 degerine ulagmistir.

5. Isil islem gormeyen alumina dolgulu numunede amorf ve alumina fazi tespit
edilmistir. 750 °C sicakliktan itibaren numunelerde amorf fazin kristallenmeye
basladig1 belirlenmistir. 1000 °C sicaklikta uygulanan 1sil islem sonrasinda
kristallenme oraninin en {ist seviyesine c¢ikmasi ile nefelin-alumina cam

seramik olarak isimlendirilebilecek numuneler elde edilmistir.

6. Alumina dolgulu olarak iretilen numunelerin basma dayanimi ve sertlik
degerleri ¢alisma tst limiti olan 1250 °C sicakliga kadar kademeli olarak
iyilesmistir. Numune mekanik 6zellikleri 750 °C sicaklikta sinterlenmenin
etkisi ile 1s1l islem gormeyen numuneye gore belirgin olarak artmistir. Aym
zamanda 750 °C yapilan 1s1l iglemin ardindan oda sicakligi ve 1000 °C sicaklik
araligindaki termal uygulamalar i¢in kullanilabilecek biiyiik oranda kiitlesel ve

boyutsal kararliliga sahip refrakterik jeopolimerler elde edilmistir.

7. Alumina dolgulu numunelerin gliserin ve PEG katkisi ile beraber termal
kiiciilme degerleri diismiistiir. Ozellikle gliserin katkili numunelerde termal
kiigiilme degerlerindeki diislis daha fazla belirgin olmustur. Her iki numunenin

katkis1 ile mikroyapidaki gézlenen mikro catlaklar azalmistir.

8. Gliserin ve PEG katkis1 numunelerin 85 °C sicakliklar1 altinda su tutma
kapasitesini artirmistir. Bu artis PEG katkili numunede daha fazla olmustur.

DTA-TG analizleri PEG katkisinin oda sicakliginda kendiliginden kiirlenen
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jeopolimer iirlinlerin {iretilebilmesi i¢in kullanim potansiyeli oldugunu

gostermektedir.

9. Gliserin katkisi jeopolimer oda sicakligi basma dayanimini olumsuz olarak
etkilemistir. Yiiksek sicakliklarda uygulanan 1s1l islem sonrasinda bu olumsuz
etki daha fazla olmustur. %0,5 PEG katkili numunede ise 85 °C, 250 °C ve 500
°C sicaklikta uygulanan 1s1l islemlerden sonra basma dayaniminda referans
numuneye gore sirasiyla ~%24, %41,4 ve %38,7 kazanim saglanmistir. 500 °C
tizerinde uygulanan 1s1l iglemler sonrasinda PEG katkili numunelerde de basma
dayanimi degerleri referans numuneden elde edilen degerlerin altina

diismiistiir.

10. PSS tozu katkist alumina dolgulu jeopolimerin basma dayanimin
gelistirmistir. Dolgusuz olarak iiretilen jeopolimerde %10 PSS tozu katki
oraninda elde edilen en yiiksek basma dayanimi alumina dolgulu olarak
tiretilen jeopolimerde karisimin daha diisiik oranda su i¢ermesi ve alumina
yiizeylerinin de bir miktar su tutmasi nedeni ile %1,25 oraninda saglanmaistir.
%1,25 PSS tozu katkist ile referans numuneye gore %51,9’luk basma

dayanimi artis1 gergceklesmistir.

11. PSS tozu katkisi ile alumina dolgulu numune faz yapilarinda herhangi bir
degisim gozlenmemistir. Ayn1 zamanda PSS tozu katkis1 ile uygulanan tiim
151l 1slemler sonrasinda basma dayanimi referans numuneden daha yiiksek
olan jeopolimerler elde edilmistir. Bu durum bu calismada {iiretilen PSS
tozlarint jeopolimerlerde mekanik oOzellikleri sicakliktan bagimsiz olarak
gelistirebilen ayn1 zamanda ciiruf, mineral, ¢imento v.b katkilarin aksine

safsizliga neden olmayan gelistirici yeni bir katki tiirii haline getirmektedir.

9.1. ONERILER

1. Bu calismada gelistirilen %100 oraninda alumina tozu katkili gelismis termal

kararliliga sahip recinenin iri refrakter agregalarla ve/veya fiberler ile
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karigtirilmasi ile elde edilebilecek olan soguk bagli refrakter iiriinlerin termal

performanslart ile ilgili yeni ¢alismalar yapilabilir.

. %100 oranindan daha yiiksek alumina tozu igerigine sahip jeopolimer
bilesimleri tasarlanarak ekstriizyon ile sekillendirme yontemi ya da pres ile
sekillendirme gibi yar1 plastik sekillendirme yontemleri kullanilarak refrakter

jeopolimerlerin gelistirilmesine yonelik ¢alismalar yapilabilir.

. PEG katkist ile kendi kendine kiir edilebilir jeopolimer formiilasyonlarinin

gelistirilebilirliginin incelenmesi iizerine yeni ¢aligmalar yapilabilir.
. PSS tozu katkili dolgusuz olarak iiretilen K-metakaolin esasli jeopolimerlerin

dental uygulamalarda on sekillendirilmis 16sit teknik seramik baslangic

malzemesi olarak kullanilabilirligi izerine yeni ¢aligsmalar yapilabilir.
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