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PiRINC KABUGU KULU VE CAMALTI TUZLASI ATIK TUZ COZELTIiSi
KULLANILARAK MAGNEZYUM SILIKAT URETIMI

OZET

Yapisinda silikat bulunan hammaddeler, seramik endiistrisi basta olmak {izere,
demir-celik, kimya, elektrokimya, radyokimya, metalurji, insaat ve elektronik
endiistrileri gibi bircok endiistri alaninda siklikla kullanilirlar. Endiistrinin farkl
alanlarinda giderek artan hammadde ihtiyaci, bazi silikatlarin dogal kaynaklarina
ulagsmanin zorlugu ve bunlarin islenmesi sirasinda karsilasilabilecek sorunlar
nedeniyle, sentetik silikatlarin 6nemi de giderek artmaktadir.

Sentetik silikatlar, dogal silikatlar gibi kristal veya amorf yapida olabilirler. Cogu
zaman dogal olanlar ile benzer bir kimyasal bilesime sahiptirler. Fakat fiziksel
Ozelliklerindeki farkliligin, kullanim alanlarinin belirlenmesinde énemli pay1 vardir.
Genel olarak, segilen bir metal tuzu c¢ozeltisi ile sodyum metasilikatin reaksiyonu
sonucunda elde edilirler.

Bu calismanin amaci; gesitli alanlarda adsorban olarak kullanildig: bilinen ve genel
kimyasal yapist mMgOnSiO,yH,O yapisina uygun olan bir magnezyum silikat
bilesiginin, silisyum kaynagi olarak pirin¢ kabugu kiilii ve magnezyum kaynagi
olarak tuzla atik ¢ozeltisi kullanilarak sentezlenmesinin incelenmesidir. Piring
iretiminin bir yan {irlinli olan piring kabugu kiilii, yiiksek oranda silisyum dioksit
icermektedir. Magnezyum kaynagi olarak secilen tuzla atik ¢ozeltisi ise deniz
suyundan tuz (NaCl) iiretiminden arta kalan c¢ozelti olup, denize geri verilir. Bu
¢cOzelti Oonemli miktarda magnezyum tuzlann (MgSO4 ve MgCl,) icermektedir.
Boylelikle, magnezyum silikat {iretiminde atik iriinlerin degerlendirilmesi ve
dolayisiyla iiretim maliyetinin diisiiriilmesi de baglica hedefler arasindadir. Sentez,
piring kabugu kiiliinden alkali ekstraksiyonla elde edilen sodyum silikat ¢ozeltisi ile
tuzla atik ¢6zeltisinin sulu ortamdaki reaksiyonu ile gergeklestirilmistir. Reaktanlarin
besleme hizlari, reaksiyon karigiminin seyrelme orani (su igerigi) ve reaksiyon siiresi,
incelenen baglica parametrelerdir. Diger bir parametre ultrases etkisidir. Bu etki ile
magnezyum silikatin tane boyutunda ve yiizey alaninda olmasi beklenen degisiklikler
ve bunlara bagli olarak islevsel 6zelliklerinde meydana gelmesi beklenen iyilesmeler
dikkate alinarak, deneylerin ¢cogu ultrases uygulanarak gergeklestirilmistir.

Elde edilen toz numunelerin XRD analizleri sonucunda, amorf yapida olduklari
belirlenmistir. Numunelerin tane boyutu dagilimlari, Mastersizer 2000 cihazi ile
analiz edilmistir. Spesifik yiizey alanlari, azot adsorpsiyonu ile Ol¢iilmiistiir ve
mikro-yapilart SEM goériintiileri  alinarak incelenmistir. Ayni analizler, bir
magnezyum silikat bilesigi olan Magnesol isimli ticari numune i¢in de yapildiktan
sonra, sonuglar sentezlenen iirlinlerinki ile karsilastirilmistir. Numunelerin kimyasal
bilesimleri, yas analiz yontemleri kullanilarak gerceklestirilmistir. Atik 6zellikli
cozeltilerden kaynaklanan ve iriiniin yapisinda bulunan iyonlarin konsantrasyonu
cok diisiik miktarda oldugu i¢in, bu iyonlarin analizi ICP ve UV-spektrofotometre
kullanilarak yapilmistir.
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Ultrases uygulanan sentezde; reaktan besleme hiz1 4 ve 8 mL/dak, reaksiyon siiresi 1
ve 2 saat ve reaksiyon karigiminin seyrelme oraninin toplam ¢dzlinmiis madde
derisimi cinsinden degeri 88 g/L ve 70 g/L olmak iizere her parametre icin iki deger
secilmigtir. Secilen parametrenin her iki degeri i¢in diger iki parametre sabit
tutularak, toplam 8 deney gergeklestirilmistir. Bu parametrelerin secilen deger
araliklarinda, magnezyum silikatin yap1 ve bilesimini 6énemli dl¢lide degistirmedigi
goriilmiistlir. Kisa reaksiyon siiresi, diislik seyreltme orani ve hizli reaktan beslemesi
kosullarinda yiiriitiilen (8-1-100 notasyonlu) deneyde elde edilen ve digerlerine gore
belirgin farklilik gosteren kati faz hari¢ olmak iizere; elde edilen kati fazlarin
MgO'(1,840,1)Si0,(1,5+0,1)H,O  yapisinda  oldugu  belirlenmistir. ~ Uriin
yapilarindaki benzerlik XRD analiz sonuglarinda da goriilmektedir. Atik 6zellikli
coOzeltilerden kaynaklanan ve iiriinlin yapisinda bulunan iyonlarin konsantrasyonu,
Na:% 0,5+0,1, K:% 0,4+0,1, Ca:% 0,1£0,05 olarak belirlenmistir. Elde edilen kat1
tiriinlerin tane boyutu analizleri sonucunda hesaplanan ortalama tane boyutu;
reaksiyon siiresi 1 saat oldugunda 48-80 pum arasinda, 2 saat oldugunda 11-20 pm
arasinda degismektedir. Ortalama tane boyutu ve tane boyutu dagilim araliginin,
artan reaksiyon siiresi ile birlikte kiigiildiigli, SEM goriintiilerinde de belirgin olarak
farkedilmektedir. Kisa reaksiyon siiresinde elde edilen numunelerde yaklasik 1 pm
veya daha biyiik tanelerin ¢ok c¢esitli boyutlarda topaklanmalar olusturdugu
goriilmektedir. Tane boyutu analizine gore bu topaklanmalar 300-400 pm seviyesine
c¢ikabilmektedir. Uzun reaksiyon siiresinde ise, SEM goriintiilerinde topaklanmalarin
cok daha az ve tane boyutu dagilimmin daha homojen oldugunu gormek
miimkiindiir. Bu kosulda goriilen topaklanmalar ise, en fazla 100-150 pm
seviyesindedir. Reaksiyon siiresi disindaki parametreler, tane boyutu dagilimi
tizerinde dnemli bir etki géstermemistir.

Reaktan besleme hizi, reaksiyon siiresi ve reaksiyon karigiminin seyrelme orani sabit
tutularak ultrases etkisinin incelendigi deneylerde; ultrases etkisi {iriiniin bilesimi
lizerinde Onemli bir degisime neden olmamustir. Ultrases etkisinin ortalama tane
boyutu ve tane boyutu dagilim araligimi kiiciiltmesi beklenen bir etki olmasina
ragmen, sonuclar bunu destekleyememistir. Bir deney grubunda, ultrases enerjisi
uygulanmayan {iriiniin ortalama tane boyutu 26,87 um ve uygulanan {iriiniinki 59,87
pm’ dir. Diger deney grubunda ise ultrases uygulanmayan {irliniin ortalama tane
boyutu 64,95 ve digerininki 48,05 pm olarak hesaplanmastir.

Reaktan olarak atik 6zellikli ¢cozeltiler ve saf reaktanlar kullanilarak ayni sartlarda iki
deney gerceklestirilmistir. Bu deneylerin sonunda, iirlin bilesimlerinin benzer oldugu
goriilmiistiir. Saf reaktanlar kullanildiginda, {iriin yapisinda baska bir iyon
bulunmadigi ve atik ozellikli c¢ozeltiler kullanildiginda bu ¢ozeltilerden gelen bir
miktar iyonun iirlin yapisina girdigi belirlenmistir. Saf c¢ozeltilerden elde edilen
{iriiniin spesifik yiizey alan1 567 m*/g iken, diger triiniin spesifik yiizey alaninm 125
m*/g olmasi, atik ozellikli ¢ozeltilerden kaynaklanan iyonlarin yapiya girmesi ile
aciklanmistir. Atik 6zellikli ¢ozeltilerden kaynaklanan iyonlarin konsantrasyonunun
ihmal edilebilecek diizeyde olmasi ve iki iiriiniin bilesimlerinin benzer olmasi
nedeniyle, magnezyum silikat iiretiminde atik 6zellikli ¢ozeltilerin kullanilabilecegi
sonucuna vartlmistir.

Yapilan bir deney tekrari, secilen kosullarda elde edilen iirlin bilesiminin
tekrarlanabilir oldugunu gostermistir.

Son olarak Magnesol isimli ticari bir magnezyum silikat 6rneginin fizikokimyasal
ozellikleri dlciilmiistiir. Ornegin tane boyutu dagilimi 0,45-148 pm araliginda ve
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ortalama tane boyutu 46,15 um’ dir. SEM goriintiilerinde, bu calismada sentezlenen
magnezyum silikatlara gére Magnesol’ iin daha homojen bir tane boyutu dagilimi
gosterdigi ve tanelerin daha diizgiin bir ylizeye sahip oldugu goriilmiistiir. Magnesol’
{in spesifik yiizey alan1 526 m*/g olup, saf maddelerle iiretilen iiriiniinkine yakindir
(567 m?/g). Calismada sentezlenen magnezyum silikatlarin spesifik yiizey alam
genellikle 200-300 m*/g arasindadir. Sonug¢ olarak, Magnesol’ iin ortalama tane
boyutu ve ylizey yapist sentezlenen Orneklerinki ile genel olarak benzerlik
gostermektedir. Bilesimlerindeki benzerligi de XRD analiz sonuglarinda gorebilmek
miimkiindiir.
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PRODUCTION OF MAGNESIUM SILICATE USING RICE HULL ASH AND
CAMALTI SALTERN WASTE SOLUTION

SUMMARY

The raw materials containing silicate in their structures are frequently used in many
industrial field such as ceramic industry foremost and iron-steel, chemistry,
electrochemistry, radiochemistry, metallurgy, construction and electronic industries.
The importance of synthetic silicates gains ground gradually because of the
increasing necessity of raw materials in different areas of industry, the difficulty in
attaining the natural sources of some silicates and the possible problems that can be
faced during their processing.

Such as natural silicates, synthetic silicates can have crystal or amorphous structure.
Usually, they have a similar chemical composition with the natural ones. Yet, the
difference in their physical properties has an important contribution in the
determination of their area of usage. Generally, they can be obtained as a result of the
reaction of a selected metal salt solution with sodium metasilicate.

The aim of this study is the investigation of the synthesis of a magnesium silicate
compound, known to be used as adsorbant in various areas and complying with
mMgO.nSi10,.yH,0 in chemical structure, from rice hull ash as silicium source and
saltern waste solution as magnesium souce. Rice hull ash, being the byproduct of rice
production, contains high levels of silicium dioxide. The saltern waste solution
selected as magnesium source, is the remaining solution after salt (NaCl) production
from sea water and it is remanded to the sea. This solution contains magnesium salts
(MgSO4 ve MgCly) in significant amounts. Thus, the evaluation of waste materials in
magnesium silicate production and thereby decreasing the production cost are among
the main targets. Synthesis is carried out with the reaction of sodium silicate solution
gained with alcali extraction from rice hull ash and saltern waste solution in aqueous
medium. The rate of feed of the reactants, the dilution ratio (water content) of
reaction mixture and reaction duration are the parameters mainly investigated.
Another parameter is the ultrasound effect. Most of the experiments are carried out
applying ultrasound considering the changes in the particle size and surface area of
magnesium silicate and depending on these, the expected recruitment in functional
properties.

It is determined that the gained powder samples are in amorphous structure as a
result of XRD analysis. The particle size distribution of the samples are analyzed
with Mastersizer 2000 device. The spesific surface areas are measured with nitrogen
adsorption and the micro-structures are observed taking SEM images. After doing
the same analyses for a commercial sample named as Magnesol which is a
magnesium silicate compound, the results are compared with the results referring the
synthesized products. Because the concentrations of the ions arising from waste
featured solutions and existent in the structure of the product are very low, the
analyses of these ions are made using ICP and UV-spectrophotometer.
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In the ultrasound applied synthesis, values in twos are selected for each of the
parameters of the rate of feed of the reactants (4 and 8 ml/min), reaction duration (1
or 2 h) and the dilution ratio of reaction mixture as the total concentration of
dissolved components (88 and 70 g/L). Holding other two parameters steady for each
value of the selected parameter, 8 experiments are carried out totally. It is determined
that these parameters between the selected values don’ t have any significant effect
on the structure and composition of magnesium silicate. The synthesized solid phases
are in the structure of MgO'(1.840.1)SiO,(1.5+£0.1)H,O except the solid phase
synthesized in conditions of short reaction duration, low dilution ratio and high speed
of feed of reactants (with the notation of 8-1-100), which is considerably different
from others. The similarity in composition of products may be seen in XRD analyses.
The concentrations of the ions arising from waste featured solutions and existent in
the structure of the product are determined as Na:% 0.5+0.1, K:% 0.4£0.1, Ca:%
0.1£0.05. The mean particle size, calculated as a result of the particle size analysis, is
between 48-80 um when reaction duration is 1 hour. The reduces in the mean particle
size and particle size distribution range with increasing reaction duration can be
determined also in SEM images. In images of products gained in short reaction
duration, the agglomerates in various sizes can be seen, which consist of particles in
size about 1 um or greater. These agglomerates may reach the level of 300-400 um.
In the case of long reaction duration, it is possible to see in the SEM images that the
agglomerates are more seldom and the particle size distrubution is more
homogeneous. In this case the agglomerates of the products are maximum at the
level of 100-150 pm. The parameters except reaction duration don’ t have any
significant effect on particle size distribution.

In the experiments where the efficiency of ultrasound is investigated, holding the rate
of feed of the reactants, reaction duration and the dilution ratio of reaction mixture
steady, it was seen that the ultrasound effect didn’ t have any significant influence on
the composition of the product. Although the ultrasound effect is expected to be a
particle size and particle size distribution range reducing action, this influence was
not seen in the results. In a experiment group, the mean particle size of the product
gained without the effect of ultrasound is 26.87 um and with the effect of ultrasound
is 59.87 um. In other experiment group, the mean particle size of the product gained
without the effect of ultrasound is 64.95 um and with the effect of ultrasound is
48.05 pm.

Two experiments are carried out in the same conditions, using waste featured
solutions as reactants and pure reactants. At the end of these experiments, it is seen
that the compositions of the products are similar. It is defined that, when pure
reactants are used there isn’ t another ion in the structure of the product and when
waste featured solutions are used some ions arising from these solutions interfere the
structure of the product. The spesific surface area of the product synthesized with
pure reactants is 566 m*/g and the spesific surface area of the other one is 125 m?/g.
This difference is explained as effect of ions arising from waste featured solutions.
Since the concentration of the ions arising from waste featured solutions is at
negligible level and the compositions of two products are similar, it is concluded that
waste featured solutions may be used in magnesium silicate production.

The repeat of an experiment indicates the recurrency of the product compositions is
in selected conditions.

XX11



Lastly, the physicochemical properties of a commercial magnesium silicate sample
named Magnesol is analyzed. The particle size distribution of the sample is between
0.45-148 um and the mean particle size is 46.15 um. In the SEM images can be seen
that the particle size distribution of Magnesol is more homogeneous and the surface
of it is more smoth than synthesized magnesium silicates in this study. The spesific
surface area of Magnesol is 526 mz/g and near the value of the spesific surface area
of the sample synthesized with pure reactants (566 m?/g). Spesific surface areas of
magnesium silicates synthesized in this study are generally between 200-300 m?/g.
As a result, the main particle size and the structure of the surface of Magnesol are
similar to those ones of synthesized samples. Also the similarity in the composition
may be seen in XRD analyses.
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1. GIRIS

Bilesiminde silikat bulunan hammaddeler teknolojik yonden c¢ok biiylik 6nem
tagimaktadirlar. Seramik endiistrisinde en Onemli mineral hammaddeler olarak
degerlendirildikleri gibi, bir¢ok baska endiistri alaninda da dogrudan ya da dolayl
olarak siklikla kullanilirlar. Bu endistrilerin  basinda, demir-gelik, kimya,

elektrokimya, radyokimya, metalurji, insaat ve elektronik endiistrileri gelmektedir
[1].

Sentetik silikatlar endiistrinin ¢esitli dallar1 i¢in son yillarda giderek ©Snem
kazanmigtir. Bazi silikatlarin dogal kaynaklarina ulasmanin zorlugu ve dogal
silikatlarin islenmesi sirasinda ortaya cikabilecek sorunlar, sentetik silikatlarin
Oneminin artmasinin baslica sebepleridir. Ayrica silikatlarin baz1 kullanim alanlar
icin, katki maddesi olarak kullanildiklar1 ortamda, kendi bilesimlerini koruyarak
stirekli bir dagilim (dispersiyon) gostermeleri gereklidir. Sentetik silikatlarin avantaj
saglayan diger bir ozellikleri de dogal silikatlara gore daha i1yi dispersiyon o6zelligi

gostermeleridir [2].

Sentetik silikatlar genel olarak, secilen bir metal tuzu c¢ozeltisi ile sodyum
metasilikatin reaksiyonu sonucunda elde edilirler. Yiiksek dispersiyon gosteren
sentetik silikatlarin liretiminde en 6nemli etken, prosesin teknolojik kosullaridir. Bu
kosullar, {iriiniin fizikokimyasal 6zelliklerini etkiledigi gibi, yiizey modifikasyonu

yolu ile birtakim 6zelliklerinin gelistirilmesine de olanak saglar [1].

Sentetik silikatlar dogal silikatlara benzer olarak kristal veya amorf yapida olabilirler.
Cogu zaman dogal olanlar ile benzer bir kimyasal bilesime sahip olsalar da, fiziksel
ozelliklerindeki belirgin farklilik kullanim alanlarinin belirlenmesinde kritik bir rol

oynar [2].

Bu calismada atik 6zellikli hammaddeler olan piring kabugu kiilii ve tuzla atik
¢Ozeltisinden iiretimi deneysel olarak incelenen magnezyum silikat da yine yaygin
kullanim alani bulan bir silikat bilesigidir. Literatlirde yeralan bazi ¢aligmalar talk

(HaMg3(SiOs)4 veya Mg3Si4019(OH),), enstatit (MgSiO3), diopsit (MgCaSi,O¢) gibi



dogal magnezyum silikatlarin, bircok iyonun ve agir metallerin adsorplanmasi [3],
seramik tretimi [4] ya da gazlardan CO,’ in giderilmesi [5] gibi c¢esitli alanlarda
kullanildigin1 goéstermektedir. Bu minerallerin fizikokimyasal ozellikleri yapilan
calismalarda ayrintili bir sekilde arastirilmistir [6,7]. Bu arastirmalar, sentetik
magnezyum silikatlarin daha ekonomik olarak iiretimi ve 6zelliklerinin gelistirilerek

endiistride daha yaygin kullanim alan1 bulmas1 i¢in temel olusturmaktadir.

Sentetik magnezyum silikatlarin kullanilmis yemeklik yaglarin rejenerasyonunda,
fermentasyon endiistrisi iiriinleri, mineral yaglar ve biyodizelin saflastirilmasinda
adsorban olarak kullanimi olduk¢a yaygindir [2]. Bunun yaninda, polimerlerin
fizikokimyasal 6zelliklerini gelistirdikleri i¢in (6rnegin daha yiiksek gerilme direnci
ve kopma direnci saglayarak), dolgu maddesi olarak bilesimlerine katilirlar. Polimer
malzemelerin mekanik ve termal oOzelliklerini gelistirmeleri; iistiin o6zelliklere,
dolayistyla c¢esitli kullanim potansiyeline sahip kauguk iirlinler ve benzer organik
polimerlerin {retilmesine olanak saglar. Ayrica, bilesimlerine katildig1 kaucguk
karisimlarinin islenmesinde de kolayliklar gozlenir [8]. Ek olarak; dispersif
boyalarda dolgu ve renk maddesi, gidalarda yapisma ve keklesmeyi Onleyici ajan,
sindirim rahatsizliklart i¢in kullanilan ilaglarin ve pestisidlerin bileseni olarak ve

seramik tiretiminde de siklikla kullanilirlar [1].

1.1 Tezin Amaci

Bu caligmanin amaci, ¢esitli alanlarda adsorban olarak kullanildig1 bilinen ve genel
kimyasal yapisi mMgOnSiO,yH,O yapisina uygun olan bir magnezyum silikat
bilesiginin, silisyum kaynagi olarak piring kabugu kiilii ve magnezyum kaynagi
olarak tuzla atik ¢Ozeltisi kullanilarak sentezlenmesinin incelenmesidir. Silisyum
kaynag1 olarak segilen piring kabugu kiilii piring {liretiminin bir yan iriiniidiir ve
yiiksek oranda silisyum dioksit igermektedir. Magnezyum kaynagi olarak secilen
tuzla atik ¢ozeltisi ise deniz suyundan tuz (NaCl) iiretiminden arta kalan ¢ozelti olup,
denize geri bosaltilir. Bu ¢ozelti 6nemli miktarda magnezyum tuzlart (MgSO4 ve
MgCl,) igermektedir. Bdoylelikle, magnezyum silikat iiretiminde atik {riinlerin
degerlendirilmesi ve dolayisiyla liretim maliyetinin diistiriilmesi de baslica hedefler
arasinda yeralmaktadir. Sentez, piring kabugu kiiliinden alkali ekstraksiyonla elde
edilen sodyum silikat ¢ozeltisi ile tuzla atik ¢dzeltisinin sulu ortamdaki reaksiyonuna

dayanmaktadir. Elde edilecek magnezyum silikatin adsorban olarak kullaniminda



onemli olan spesifik ylizey alani, tane boyutu gibi fiziksel 6zellikleri ve kimyasal
bilesimi sentez kosullarina bagl oldugundan, calismada reaksiyon parametrelerinin

etkileri deneysel olarak incelenmistir.

Incelenen parametreler esas olarak reaktanlarn besleme hizlari, reaksiyon
karistminin seyrelme orani (su igerigi) ve reaksiyon siiresidir. Cokme veya
kristalizasyon sonucu iiretilen kati malzemelerin tane boyut dagilimi, spesifik ylizey
alan1 gibi 6zelliklerinin sentez sirasinda uygulanan ultrases enerjisi ile dnemli 6l¢iide
degistigi literatliirde bir ¢ok calismada gosterilmistir [9,10,11]. Bu g¢alismada da,
ultrases etkisi ile magnezyum silikatin tane boyutunda ve yiizey alaninda olmasi
beklenen degisiklikler ve bunlara baglh olarak islevsel 6zelliklerinde meydana
gelmesi beklenen iyilesmeler dikkate alinarak, sentez ultrases uygulanarak

gergeklestirilmistir.

1.2 Literatiir Ozeti

1.2.1 Pirin¢ kabugu kiilii

Piring (Oryza sativa L.) bugdaygiller familyasindan gelen ve misir ile bugdaydan
sonra en fazla ekimi yapilan otsu bitki tiiriidiir [12]. Tiirkiye’de piring her bolgede
yetistirilirken, en fazla {tretim Marmara Bolgesi ve Karadeniz Bolgesi’nde
yapilmaktadir [13]. Tiirkiye, ekolojik yonden celtik tarimina uygun olmasi ve diinya
ortalamasinin {lizerinde verim elde etmesine ragmen, yilda ortalama ikiyiiz bin ton
piring iiretimi ile kendi i¢in yeterli iiretimi saglayamamaktadir. Bu sebeple piring
ithalat1 yapilmaktadir [14]. Piring, koruyucu bir kabuk i¢cinde muhafaza edilen tane
olarak hasat edilmektedir. Hasat edilen piring taneleri ham piring veya celtik olarak
bilinir ve % 18-20 kadarini kabuk olusturur [12]. “Lemma” ve’palea” adli iki parcali
kisimdan olusan kabuk, taneyi sikica sararak nem degisimlerinde ani dalgalanmalari
engelleyici rol oynamaktadir. Pirincin ¢eltik fabrikasindaki degirmenlerde islenmesi
sirasinda ayrilan piring kabugu yiiksek silisyum dioksit (SiO,) igerigi nedeni ile
benzersiz bir maddedir. Kabuk yaklasik olarak % 20 oraninda silisyum dioksit
icermektedir. Silisyum dioksitin, pirin¢ bitkisinin kokleri vasitastyla ¢oziiniir halde,
muhtemelen bir silikat veya monosilisilik asit halinde bitkiye girdigi ve daha sonra
bitkinin dis yilizeyine go¢ ederek orada buharlasma ile konsantre oldugu ve
polimerize olarak bir seliilloz-silisyum dioksit membrani olusturdugu kabul

edilmektedir [15]. D1s katmanlarda yeralan bu yiiksek konsantrasyonlu silikat, lignin



ile birlikte boceklenmeye ve kiiflenmeye karsi koruma saglamaktadir. Kabugun % 2-
6’sin1  olusturan ve kabugu kaplayan kiitin ise uzun zincirli = bir
hidroksimonokarboksilik asit polimeri olup suyu uzaklastirict 6zellik tagimaktadir.
Kabuktaki en onemli karbonhidratlar seliiloz, ham lif ve hemiseliilozdur. Nisasta

icermeyen kabugun protein ve lipid igerigi de azdir [16].

Silisyum dioksitin esas olarak kabukta amorf yapida inorganik bilesik halinde
bulundugu, ancak az miktardaki silisyum dioksitin organik bilesiklere kovalent
baglarla bagli halde bulunduguna dair genel bir kabul vardir. Bu tiir silisyum dioksit,
alkalilerde ¢oziinmeye kars1 yiiksek sicaklikta bile direng gosterir. Piring kabugunun
bilesimi bitki tiirii, iklim ve cografi kosullara bagl olmakla birlikte ortalama % 20
kiil, % 22 lignin, % 38 seliiloz, % 18 pentosan ve % 2 organik madde icermektedir
[15].

Piring {iretimi sirasinda ele gecen piring kabugunun tamamina yakin bir kismi
yakilarak enerji tiretiminde degerlendirilmektedir. Yakma islemi sonunda elde edilen
piring kabugu kiiliiniin bilesimi ve yapisi, yakma isleminin kosullar1 ve kullanilan
ekipmana gore degismekte, ve genellikle % 55-97 silisyum dioksit igermektedir. 600
°C sicakligin altinda gergeklestirilen yakma isleminde kiildeki silisyum dioksitin
amorf yapida oldugu saptanmistir [15]. 600 °C’ nin iizerinde gergeklestirilen yakma
islemlerinin sonunda ise, kiilde kismen kristal yapida da silisyum dioksit
olugmaktadir. 900 °C sicaklikta ise kiildeki silisyum dioksit esas olarak kristobalit ve
az miktarda tridimit yapisindadir. 800 °C sicakligin altinda elde edilen kiil 2-5 pm’
lik taneciklerden olusan ve ortalama tane boyutu 20 um civarinda olan aglomere
olmug taneler igermektedir. 900 °C’ nin istiinde ise kiil taneciklerinin yiizeysel
ergimesi sonunda tanecikler yapisarak ortalama tane boyutu 40-60 pm’ ye

cikmaktadir.

Kiilde silisyum dioksit disinda c¢cok daha az miktarlarda potasyum, sodyum,
magnezyum ve kalsiyum gibi elementler de bulunmaktadir. Bunlarin disindaki ana
safsizlik karbondur. Kiiliin karbon icerigi de dogal olarak yanma sicakligina bagh

olarak degismektedir [15].

Cizelge 1.1°de, yiiksek silisyum dioksit igerikli bir piring kabugu kiiliiniin bilesimi

ornek olarak verilmistir [15].



Cizelge 1.1 : Piring kabugu kiilii bilesimi [15].

si0,%) Ko@) 20 P9 w0 O PO e
1
e N /) M N U7 SO ’

86,9-97,3  0,58-2,5 0,0-1,75 0,2-1,5 0,12-1,96 0,54 0,2-2,85 0,42

Piring kabugu kiilii yiiksek silisyum dioksit icerigi nedeniyle ucuz bir ¢imento
bileseni ve metalurjik iglemlerde silisyum dioksit kaynagi olarak kullanim alani
bulmustur. Literatiirde piring kabugu ve kiiliinden silisyum karbiir, silisyum nitriir,
silisyum tetrakloriir, silika, zeolit ve saf silisyum tretimleri ile ilgili bircok calisma

bulunmaktadir [15].

1.2.2 Tuzla atik tuz ¢ozeltisi

Denizler diinyanin en biiyiik tuz rezervini olusturmaktadir ve yaklasik olarak 30
kg/m’ tuz icerirler. Denizlerden alinan tuzlu suyun, tuzlalardaki havuzlarda dogal
buharlagsmaya (evaporasyon) tabi tutulmasi ile tuz kristallerinin ¢okmesi saglanir.
Cozeltinin giines enerjisinden yararlanilarak derisik hale getirilmesi madencilik
yoniinden biiyiik avantaj saglar. Ulkemizin en biiyiik ve diinyanin ikinci biiyiik deniz
tuzlasi, izmir Kérfezi’ nde Gediz Deltast’ nda yaklasik 73 km? alan iizerinde bulunan
Camalti Tuzlasr’ dir. Uzak gegmisi MO. 250-300 yillarina dayanan ve yiizyillar
boyunca sahil golciiklerinde biriken tuzlarin ilkel yontemlerle toplanarak islendigi
Camaltr Tuzlast’ m1, 1863 te Italyanlarin aldig1 ve bugiinkii isletme seklini meydana
getirdikleri bilinmektedir. Tuzlanin isletmesi, 1933” te Tekel Genel Miidiirligi’ ne
devredilmistir. 1952 yilindan itibaren yapilan kamulastirma ve genisletme
calismalar ile tliretim kapasitesi 400.000 tona cikarilmistir. Bu caligmalara 1973
yilinda Birlegsmis Milletler Sinai Kalkinma Organizasyonu da (UNIDO) katkida
bulunmus ve 20 km?® lik arazi kamulastirilarak tuzla isletme alani 73 km® ye

¢ikarilmustir.

Camalt1 Tuzlas1’ nda egimi az olan genis alanlarin varligi, yagis miktarinin azligi, net
buharlagsmanin yliksek olmasi, kurutucu riizgarlarin varligir ve uzun sicak iklimin
olmasi tuzun olusum mekanizmasinda dnemli faktorlerdendir. Burada kristalizasyon
havuzlarinda ¢oktiiriilen tuz, bir nevi acik isletme yontemi ile iiretilmektedir. Yilin
birgok ayinda 3.500 m*/saat’ lik pompalarla denizden alinan 3,5 Be' su, énce toplam
32.382.000 m” alana sahip 106 adetten olusan evaporasyon havuzlarmna alinir. Bu

havuzlarda 25 Be"” e ¢ikarilan tuzlu su Eyliil aymna dek 3.148.000 m” alana sahip 76



adetten olusan kristalizasyon havuzlarina alinir. Yaklasik 3 ay boyunca tuz
kristallerinin ¢6kmesi temin edildikten sonra ¢oken tuz, kiirek ile kiirenerek toplanip,
1 tonluk yandan bosaltmali vagonlarin kullanildig1 rayli sistemiyle yigin yerlerine
tasinmaktadir. Yigin yerine getirilerek elevatdr veya yiginlama makinasi olarak
adlandirilan egimli bant konveyorlerle iliggen prizma seklinde stoklanir. Bu sekilde
yaklagik 500.000-550.000 ton/yil tuz tretilmektedir. Temmuz-Agustos ayinda stok
yi1gin yerlerinin hazirlig1 yapilarak Eyliil ayinda iiretime girilir. Her y1l Eyliil ayinda

tiretim (hasat) mevsimi baslamaktadir ve yaklasik olarak 2,5- 3 ay stimektedir [17].
Uretim havuzlarina ¢ekilen 3,5 Be' derecesine sahip suyun ortalama bilesimi Cizelge

1.2’ deki gibidir [17].

Cizelge 1.2 : Camalti Tuzlas1 iiretim havuzlarina cekilen 3,5 Be' derecesine sahip
suyun ortalama bilesimi [17].

NaCl (kg/m’)  MgS0, (kg/m’)  MgCl, (kg/m’) KCl(kg/m’)  NaBr (kg/m’)
30,18 5,18 3,30 0,52 0,57

Deniz suyunun icerdigi tuzun yaklasik olarak % 72’ sinin ¢oktiiriilerek ayrilmasindan
sonra denize verilen atik ¢ozelti igerisindeki MgS04, MgCl,, KCl, NaBr gibi tuzlarin
derisimi oldukc¢a artmaktadir. Bu tuzlar ekonomik degere sahiptir. Bu nedenle, deniz
suyundan solar evaporasyonla yemeklik tuz {iretimi sirasinda yan iiriin olarak elde
edilen tuzla atik ¢ozeltileri, giiniimiizde sinirsiz bir kimyasal madde kaynagi olarak
dikkat ¢cekmekte, fakat birka¢ uygulama disinda degerlendirilmeden atilmaktadir.
Oysa atik ¢ozeltilerde, havuzlara ¢ekilen deniz suyundaki mevcut tuzun % 27’ si,

MgCl,, MgS04 ve KCl tuzlariin % 98-99° u, Br™* nin ise % 83’ ii kalmaktadir [17].

1995 yilinda tuzladaki havuzlara, 3.510 m’/saat kapasiteli 4 adet elektrikli pompa
yilda 12.271 saat cahstirilarak, 43.071.210 m’ deniz suyunun alindigi
belirtilmektedir. Buna gore, yapilan hesaplamalar sonucunda artik cozeltilerde

bulunabilecek tuz miktarlar1 Cizelge 1.3’ teki gibi olabilecektir [17].

Cizelge 1.3 : 1995 yili Camalti Tuzlasi iiretimi sonrasinda denize verilen atik
cozeltilerde bulunacagi hesaplanan toplam tuz miktarlar [17].

MgS0, (ton/y1l)  MgCl, (ton/y1l) KCI (ton/y1l) ~ NaBr (ton/yil)
218,800 139,710 22,268 20,416

Bu degerlendirme de, artik c¢ozeltilerin hammadde kaynagi olarak

degerlendirilebilecek durumda oldugunu desteklemektedir.



1.2.3 Sentetik magnezyum silikatlar ve iiretim yontemleri

Genel kimyasal yapist mMgO.nSi0,.yH,O olarak gosterilen sentetik magnezyum
silikatlar, suda ¢dzlinmeyen, beyaz ve amorf yapida toz maddelerdir. Gozenekli bir i¢
yapiya sahip olan bu maddelerin ylizeyleri kismen hidrofilik, kismen hidrofobik
ozellikler gostermektedir. Hidrofobik kisimlar siloksan gruplarimi (=Si-O-Si=) igerir.
Hidrofilik kisimlar ise, hidroksil gruplarini (-Mg-OH)), silanol gruplarini (=Si-OH) ve
komsu silisyum atomlarina bagl hidroksil gruplarinin yakinligi nedeniyle olusan
hidrojen baglarin1 icermektedir [2]. Hidrofilik silanol gruplari, magnezyum silikat
ylizeyindeki en reaktif gruplardir. Bu gruplar, organik taneciklerin fiziksel
adsorpsiyonu icin aktif bolgelerdir ve kolaylikla yerdegistirme reaksiyonu

verebilirler. Farkli atom gruplari ile yer degistirebildiklerinden dolayi, ylizey

modifikasyonu i¢in potansiyel bolgelerdir [1].

Sekil 1.2° te magnezyum silikatin hidrofilik ve hidrofobik kisimlarinin gosterildigi

ylizey yapisinin sematik bir goriiniisii verilmektedir [1].

Hidrojen baglan
H\ fH Silanolan grup Silanol grup  OH )
Q H | Magnesil grup
] Na M
. H | 9
H | r.l:: o) [ H
| 0 | 0 |
D ____.l——"_ -él-..__ S|-'l-|_._- _-L___—— D
L — S~~~ ] —0— 0= Si~
-SiI~0 | | S
| Siloksan gruplan | \
.-/I

Sekil 1.1 : Magnezyum silikat yiizeyi [1].

Sentetik magnezyum silikatlar, genellikle sodyum silikat ¢ozeltisinin suda ¢oziiniir
magnezyum tuzlar ile reaksiyonu sonucunda iiretilir. Sodyum silikat ise saf kum ve
soda karigimlarinin, cam ergitme firmlarinda 1400 °C sicaklikta ergitilmesi ile elde

edilmektedir.

Na2CO3+IlSi02 — NazO. n SlOz + COz (1.1)

Ergitme firinindan c¢ikan ergimis sodyum silikat, dikey c¢alisan bir konveydriin
sepetlerine bosaltilir ve ergimis kiitle konveyorde yiikselirken soguyarak katilasir.

Konveydriin en {ist noktasinda, sepetler ters donerek sodyum silikat1 bosaltirlar ve



sodyum silikat topaklari, ya depoya ya da ¢oOzelti hazirlanmak {izere c¢oziiciiye

gonderilir.

Sodyum silikat ¢dzeltisi (su cami), kat1 sodyum silikat topaklarinin bir otoklavda 5
atmosfer basing ve 140 °C sicaklikta su buhari ile muamelesi ile veya ergimis
sodyum silikatin atmosfer basincinda yavas¢a donen bir doner kazan igindeki sudan
gecirilmesi yolu ile hazirlanir. Her iki yontemde de ¢ozeltinin yeterli 6l¢iide seyreltik
olmas1 ¢ok Onemlidir. Asir1 derisik cozeltiler, ekipmanda kati hidrate kiitlelerin
olusmasina neden olurlar. Uretilen sodyum silikat ¢ozeltisi, icerdigi ince ergimemis
kum ve safsizliklar nedeni ile genelde bulamktir. iri safsizliklar genis dinlendirme
tanklarinda ¢okeltilerek ayrilirlar. Bulaniklik yapan ince taneler ise bir filtrepresten
gegirilerek giderilirler. Ticari sodyum silikat ¢ozeltilerinin Si0,:Na,O orani 1,6:1 ile

3,75:1 arasinda; toplam kat1 icerigi ise % 37-54 arasinda degismektedir [18].

Sentetik magnezyum silikatlar igin literatiirde yer alan baslica iiretim ydntemleri

¢Oktiirme yontemi, sol-jel yontemi ve hidrotermal yontemdir.

1.2.3.1 Coktiirme yontemi

Coktiirme yonteminde, magnezyum silikat {iretimi sodyum silikat ¢6zeltisine bir
magnezyum tuzu ilavesi ile meydana gelen asagidaki reaksiyon denklemine gore

gerceklesmektedir.
mNa,O. n Si0; + m MgX + xH,O— mMgO. nSi0O,. xH,0 + mNa,X (1.2)

Bu yontemle ilgili olarak literatiirde sinirl sayida ¢alisma bulunmaktadir. En genis
kapsamli ¢alismalar, Polonya Poznan Teknoloji Universitesi, Kimya Teknolojisi ve

Miihendisligi Enstitiisii’'nde gerceklestirilen ¢aligmalardir [1,2,19-22].

Bu c¢alismalarda arastirmacilar, yiiksek dispersiyon 6zelligine sahip magnezyum
silikat iiretmek amaci ile sodyum metasilikat ¢ozeltisine magnezyum siilfat,
magnezyum kloriir veya magnezyum nitrat ¢ozeltilerini farkli kosullarda ekleyerek
¢oktiirdiikleri magnezyum silikatlarin  6zelliklerini  belirlemislerdir. Uretilen
magnezyum silikatlarin kimyasal bilesimleri belirlenmis; tane boyutlari, ylizey
alanlari, su, dibutil ftalat ve parafin yag:1 i¢in absorpsiyon kapasiteleri gibi bazi

fizikokimyasal parametreleri de tayin edilmistir [1].



Aragtirmacilarin magnezyum silikat1 {iretirken belirledikleri kosullar, genellikle
biitiin caligmalarinda aymidir. Bu kosullarin ¢ogunun bir arada verildigi bir

calismadan alinan veriler asagida siralanmistir [1]:
e Sicaklik: 80 °C

e Kullanilan sodyum metasilikat ¢dzeltisinin silisyum dioksit (SiO,) modiilii:

33
e Sodyum metasilikat ¢ozeltisindeki SiO, konsantrasyonu: Agirlik¢a % 5

e (Coktlirme yontemi: Sodyum metasilikat ¢ozeltisi ve magnezyum siilfat(VI),
magnezyum nitrat(V) veya magnezyum kloriir ¢ozeltilerinden biri, belirli

bir miktar su iceren reaktore beslenmistir.
e Reaktanlarin beslenme hizi: 3.2 cm’/dak (Peristaltik pompa kullanilarak)
e Karistirma hizi: 2000 r.p.m.

e Uriiniin reaksiyon karisimindan ayrilmasi: Karisim, vakum altinda
stiziilerek, magnezyum tuzundan gelebilecek iyonlar1 gidermek i¢in belirli
miktardaki su ile yikanmustir. Bu sekilde elde edilen iiriin, 105 °C’ ta 48

saat siiresince kurutulmustur [1].

Bu calismalarda kullanilan kosullarda elde edilen baslica sonucglar asagida

Ozetlenmistir.

Magnezyum silikatin {iretiminde {i¢ uygulama denenmistir. Bunlardan ilki, sodyum
silikat ¢Ozeltisi lizerine magnezyum tuzu c¢ozeltisinin eklenmesi; ikincisi,
magnezyum tuzu lizerine sodyum silikat ¢6zeltisinin eklenmesi; ti¢linciisii ise, her iki
¢ozeltinin belirli miktarda su iceren reaksiyon kabina paralel ve diisiik hizda
beslenmesidir [1,19]. 11k iki uygulama ile {iretilen magnezyum silikatin, filtrasyon ile
ayrilmasi gii¢ olan jel yapili bir ¢okelti olusturdugu gozlenmistir [1]. 11k ve iigiincii
uygulama ile 40 °C’ da {liretilen magnezyum silikatlar daha fazla hidrofobiktir (ilk
uygulama ile elde edilen iiriiniin dibutil ftalat absorplama kapasitesi, 400 cm® dibutil
ftalat/100 g magnezyum silikat ve ii¢lincli uygulama ile elde edilen {iriiniinki ise 325
cm’ dibutil ftalat/100 g magnezyum silikat olarak; ilk uygulama ile elde edilen
{iriiniin parafin yag1 absorplama kapasitesi, 600 cm’ parafin yagi/100 g magnezyum
silikat ve ticiincii uygulama ile elde edilen iiriiniinki ise 400 cm® parafin yagi/100 g

magnezyum silikat olarak belirlenmistir). Buna karsilik, ikinci uygulama ile elde



edilen {irtiniin digerlerine goére daha yiiksek hidrofilik karakter gosterdigi
goriilmiistiir (organik madde absorplama kapasitesi, 200 cm’ organik madde/100 g
magnezyum silikat olarak belirlenmistir). Ayrica, diger bir fizikokimyasal 6zellik
olan tane boyutu karsilagtirilmasi yapildiginda; li¢ yontemle elde edilen 6rneklerin
hepsinin tane boyut dagiliminda birden fazla dagilim oldugu, fakat iigiincii uygulama
kullanildiginda goreli olarak daha kii¢iik tane boyutlarina ulasildigi goriilmiistiir [19].
Bu sonuglara dayanarak, iiclincli uygulamanin daha avantajli oldugunu sdylemek

miumkindiir.

Reaksiyon karisimma 15 cm’, agirlikca % 5, 10 ve 15° lik NaOH ¢ozeltilerinin
sodyum metasilikat ¢ozeltisi ile birlikte eklenmesi, {iretilen magnezyum silikatin
fizikokimyasal ozelliklerini daha da iyilestirmistir. Ornegin, taramali elektron
mikroskop (SEM) ile sekli ve mikro-yapisi incelenen magnezyum silikatin dis
ylizeyinde iyilesme oldugu belirlenmistir. Agirlikca % 15 lik NaOH c¢ozeltisi
eklenerek sentezlenen Ornegin tane boyutunda 6nemli oranda kiigiilmeler oldugu
goriilmiistiir. Bununla birlikte, eklenen NaOH konsantrasyonu azaldikga,
magnezyum silikatin yapist olumsuz yonde degisim gostermektedir. NaOH ilavesi,
ayrica Urliniin kimyasal bilesimini de degistirmistir. NaOH ilave edilmemis
magnezyum silikatin MgO igerigi % 20 iken, % 5’lik NaOH ile modifiye edilmis
olaninki % 36 olmustur [1].

20, 40, 60, 80 °C sicakliklarda yapilan tretimler sonucu, fizikokimyasal
parametreleri en uygun magnezyum silikatin 20 °C’ da iiretildigi, fakat sicakligin

iirlin bilesimi {izerinde etkisinin olmadig1 belirlenmistir [19].

Magnezyum silikat iiretimi ile ilgili bir diger ¢alismada, silisyum dioksit kaynagi
olarak piring kabugu kiili kullanilmistir [23]. Bu calismaya dayanarak alinan bir
Amerikan patentinde, % 77 silisyum dioksit iceren ve Trakya’ dan temin edilen 100
g piring kabugu kiilii, 600 mL 1 N sodyum hidroksit ¢ozeltisi ile bir manyetik
karistirict yardimiyla 1 saat karistirllarak kaynatilmis ve daha sonra siizgeg
kagidindan siiziilerek karbon kalintisindan ayrilmistir. 50 mL sicak su ile yikandiktan
sonra birlestirilen siiziintiilerin 68,2 g/L silisyum dioksit icerdigi belirlenmistir. Daha
sonra bu cozeltiden alinan 250 mL iizerine, 150 mL suda 18,7 g MgS04.7H,0O
coziilerek hazirlanan c¢ozelti ortam sicakliginda eklenmistir. Olusan beyaz
magnezyum silikat ¢okelegi, once distile su sonra aseton ile yikanarak 3 saat

stiresince 110 °C sicaklikta kurutulmustur. Yapilan kimyasal analiz sonunda % 12,9
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MgO ve % 62,8 SiO, icerdigi ve yiizey alanmm 245 m’*/g (BET) oldugu
bulunmustur. Daha sonra elde edilen bu iiriiniin safsizlik olarak sodyum siilfat
icerdigi ve daha iyi yikama yapildiginda yiizey alaninm 600 m*/g civarina yiikseldigi

belirlenmistir.

Bu c¢alismada ek olarak, piring kabugu kiilii kullanilarak {iretilen magnezyum
silikatin oleik asit adsorplama kapasitesi Ol¢iilmiistiir. Bu amagla alinan 0,5 g
adsorban, 50 mL 0,02 N oleik asit-hekzan ¢6zeltisine eklendikten sonra, karisim 30
dakika siiresince ¢alkalanmistir. Ayrica, oleik asit ¢ozeltisi kullanilarak ve adsorban
eklenmeden bir kontrol deneyi gerceklestirilmistir. Cozeltide kalan oleik asit miktari,
alkali titrasyonu ile belirlenmistir. Adsorplanan oleik asit miktar1 ise, 100 mg oleik

asit/g adsorban olarak bulunmustur.

Piring kabugu kiilii kullanilarak {iretilen magnezyum silikatin 6zellikleri, bir ticari
magnezyum silikat 6rnegi (Florisil RTM) ile karsilastirilmistir. Bu ticari iiriin, % 15
MgO ve % 84 SiO, igermekte olup, yiizey alam 181 m?*/g (BET) olarak Sl¢iilmiistiir.
Ayrica, iki magnezyum silikat 6rneginin X-Isinlar1 kirinim desenleri birbiri ile
neredeyse aynidir. Bu iiriiniin oleik asit adsorplama kapasitesi ise, 87 mg oleik asit/g
adsorban olarak bulunmustur. Sonug¢ olarak; bu arastirmada piring kabugu kiili
kullanilarak elde edilen magnezyum silikatin, biyodizelin saflastirilmasi ve asidinin
giderilmesi, kullanilmis kizartma yaglarinin rejenerasyonu gibi cesitli endiistriyel

uygulamalarda adsorban olarak kullanilabilecegi ortaya konmustur [24].

1.2.3.2 Sol-jel yontemi

Sentetik magnezyum silikatin baslica iiretim yontemlerinden biri olan sol-jel yontemi
cams1 ve seramik malzemelerin iiretimi i¢in kullanilan yas-kimyasal bir tekniktir.
Sol-jel kelime anlamiyla ¢ozelti-jellesme (solution-gelation) kelimelerinin kisaltilist
olarak kullanilmaktadir. Bir ¢o6zeltinin veya siispansiyonun jellesebildigi tiim
sistemleri icermektedir. Genellikle sol-jel metodunda metal alkoksit, su ve alkol
iceren ¢ozeltiler kullanilir. Cozeltinin jellesme reaksiyonlarini ve tanecik olusum
reaksiyonlarini ayarlamak {izere, ¢ok az bir miktar baz veya asit katalizorii kullanilir.
Baslangic maddeleri olarak kullanilan ¢o6zeltiler, hidroliz ve polikondenzasyon
reaksiyonlart yolu ile kolloid olustururlar. Bu uygulamada, kullanilan c¢ozelti
kademeli olarak hem sivi hem kat1 faz igeren, jel yapida bir ag olusturur. Kati fazin

temel yapisi, herhangi bir bolgede ayrik kolloidal partikiillerden siirekli zincir
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yapidaki polimer aglarina kadar ¢esitlilik gosterebilir. Cozeltilerdeki tanecikler
arasindaki uzakliklarin kisaltilmasi, var olan uzakliklarin korunmasi icin sol-jel iyi

bir yontemdir [25,26].

Sol-jel uygulamasi ile ilgili ilk gelismelerin, 19. yilizyilin ikinci yarisinda yapilan bazi
caligmalara dayandigi distiniilmektedir. Bu calismalarda, tetraetil ortosilikatin
(TEOS) asidik ortamdaki hidrolizinin SiO, olusumuna yol actigi gdzlenmistir.
Sonrasinda sol-jel uygulamas: ile ilgili arastirmalara duyulan ilgi artmus ve 20.
ylizyillda ¢ok sayida c¢alisma yayimlanmistir [27]. Bununla birlikte, literatiirde
magnezyum silikat {iretiminde sol-jel uygulamasini inceleyen sinirli sayida ¢aligma

vardir.

Suda ve calisma arkadaslarinin ¢alismasinda, amorf magnezyum silikat (MgO-SiO,)
veya kalsiyum silikat (CaO-SiO,) tozlari, sol-jel yontemini takiben iyon degistirme
kullanilarak sentezlenmistir. Sol-jel yontemi ile baslangi¢c maddesi olarak sodyum
silikat (Na,O-SiO;) sentezlenmis, ardindan Na,O-SiO, tozundaki Na iyonlar ile

Mg veya Ca’" iyonlarimin yer degistirmesi saglanmustir.

Oncelikle, tetraetilortosilikat (TEOS), etanol, hidroksipropil selilloz (HPC) ve su
iceren bir ¢ozelti (pH=0,3) hazirlanmis ve 40 °C’ de, inert atmosferde 40 dakika
siiresince ¢alkalanmistir. Etanol, su ve sodyum hidroksit (NaOH) igeren bir baska
¢ozelti hazirlanmis, sodyum ve proton konsantrasyonlar1 uygun degerlere ayarlanmis
ve TEOS ¢ozeltisine eklenmistir. Son karisimdaki [TEOS]:[NaOH]:[H,O]:[ethanol]
molar oranlart 1:x:2,0:50 olacak sekilde ayarlanmuistir ki, burada x degeri 0 ve 1,6
arasinda degismektedir. Son karisimdaki HPC konsantrasyonu da 6,0x10" g dm™
olacak sekilde ayarlanmistir. 40 dakika karistirmanin sonunda, hidroliz reaksiyonu ve
iyon degistirme yoluyla 1slak jel yapisindaki toz elde edilmistir ve bu toz 0,1 um por
genigligine sahip bir membran filtreden siiziilerek, ¢ozelti karisimindan ayrilmistir.
Stiziilen toz, etanol ile yikanmis ve dondurularak kurutulmustur. Cozelti
karisimindaki sodyum ve proton konsantrasyonlarini uygun degerlerde ayarlayarak,
elde edilen Na,O-SiO; tozunun Na:Si mol oranmin 0 ve 0,8 arasinda degismesi
saglanmigtir. XRD oOl¢timleri sonucunda, Na,O-SiO; tozunun amorf yapida oldugu
goriilmiistiir. Na:Si mol oram1 0,7 olan bir Na,O-SiO; tozu, deneysel caligmanin

bundan sonraki agsamasinda 6rnek olarak kullanilmistir.
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Na,O-Si0; tozu; etanol, su, HPC, HNOs ya da NH4OH ve Ca(NOs3), ya da Mg(NO3),
iceren bir ¢ozeltiye eklenmis ve bu silispansiyon 40 °C’ de ve agik havada 24 saat
boyunca calkalanmistir. Boylelikle, Ca*" ya da Mg®" iyonlari ile Na,O-SiO,
tozundaki Na®" iyonlar1 arasindaki yer degisimi saglanmustir. Elde edilen CaO-SiO,
ya da MgO-SiO; tozu, 0,1 um por genisligine sahip bir membran filtreden siiziilmiis,
etanol ile birka¢ defa yikanmis ve dondurularak kurutulmustur. MgO-SiO, ve CaO-
Si0’ in morfolojileri ve tane boyutu dagilimlart SEM analizleri ile, bilesimleri ise
EDS analizleri ile belirlenmistir. MgO-Si0O, ve CaO-SiO, tozlarindaki en yiiksek
toprak alkali metal orani, sirastyla Mg:Si=0,5 ve Ca:Si=0,8 olarak bulunmustur [28].

1.2.3.3 Hidrotermal yontem

Sentetik magnezyum silikatlarin tretimi i¢in kullanilan bir diger ydntem ise
hidrotermal yontemdir. Hidrotermal yontem, normal sartlarda ¢oziinmesi zor olan
maddeleri ¢6zmek ve geri kazanmak i¢in yiiksek sicaklik ve basing altinda, kuvvetli
coziiciiler varliginda gerceklesen heterojen reaksiyon olarak tanimlanabilir.
Hidrotermal yontem {iriin 6zelliklerinde bir¢ok avantaj saglar. Yiiksek tirtin safligi,
homojenlik, kristal simetrisi, benzersiz 0zellige sahip metastabil bilesikler, diisiik
¢Oziiniirllige sahip kristaller, dar bir partikiill boyutu dagilim araligi, diigiik
sinterlesme sicakligi gibi iistiin 6zellikler bu yontemle elde edilebilir. Bu yontem,
nanomalzemeleri iliretmek icin de Ozel avantajlar saglar. Ciinkii fonksiyonel
malzemeler olabilmeleri icin, nanomalzemelerin fizikokimyasal &zelliklerinin
kontrol edilebilmesi gerekir ve bu yontem ile kapali bir sistemde, kuvvetli bir ¢oziicii
ortaminda yiiksek kontrollii difiizyon saglanmaktadir [29]. Literatiirde, cesitli
nanomalzemelerin ve nanosilikatlarin hidrotermal yontemle tiretimi ile ilgili bircok
calisma bulunmaktadir, fakat magnezyum silikatlarin iiretimi ile ilgili sinirh sayida

calisma goriilmektedir.

Wang ve calisma arkadaslarinin ¢alismasinda, hidrotermmal olarak oyuk nanokiire
ve nanotiip yapisinda pordz magnezyum silikat sentezlenmistir. Oyuk nanokiirelerin
hidrotermal olarak iiretiminde, 0,2 M Mg(NOs), ¢ozeltisinden 1 mL, 30 mL etanol ve
3 mL polietilen glikol (PEG) igeren karigima eklenmistir. Bu karisima ayrica, beyaz
¢Okelek olusturmak tizere 0,2 M Na,SiO; ¢ozeltisinden 1 mL eklenmistir. Sonrasinda
4 M NaOH ¢ozeltisinden 0,1 mL eklenen ¢okelek, hidrotermal islem gérmek iizere

teflon kenarli otoklava konulup, 190 °C’ de 12 saat boyunca bekletilmistir. Bu
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sekilde elde edilen ¢okelek santrifiijlendikten sonra, deiyonize su ve etanolle
yikanmig ve 70 °C’ de kurutulmustur. Ayni uygulamada, eklenen NaOH miktarlari
0,1, 0,3 ve 0,5 olarak degistirilmis, ve elde edilen kiirelerin kabuk kalinliginin

o

sirastyla 5-8, 10-13 ve 15-20 nm olarak degistigi goriilmiistiir.

Magnezyum silikat nanotiiplerin hazirlanmasinda ise, 0,5 M Mg(NOs), ¢ozeltisinden
1 mL ve 0,5 M Na,SiO; ¢ozeltisinden 1 mL, 25 mL etanol ve 5 mL etilen glikol
iceren karisima eklenmistir. Sonrasinda 0,5 g NaOH, bazikligi ayarlamak tizere
eklenmis ve karisim teflon kenarli otoklava konulup, 120 °C’ de 12 saat boyunca
bekletilmigtir. Bu sekilde elde edilen nanotiipler, santrifiijlenerek ¢o6zeltiden

ayrildiktan sonra, deiyonize su ve etanol ile yikanmistir.

Oyuk kiire yapisindaki magnezyum silikatlarin sentezinde, NaOH konsantrasyonu
onemli role sahipken, nanotiip magnezyum silikatlarin sentezinde, eklenen glikoliin

kritik rolii olmustur [30].
1.2.4 Magnezyum silikatlarin kullamim alanlar

1.2.4.1 Magnezyum silikatin kizartma yaglarinin rejenerasyonunda kullanimi

Kizartma islemi sirasinda, kullanilan yemeklik yaglar yiiksek sicakliga isitilir ve
tekrarlanan kullanimlar1 nedeniyle, bu yiiksek sicaklik trigliserid molekiillerinin
bozunmasina neden olur. Trigliseridlerin hidrolizi, serbest yag asitlerinin agiga
¢ikmasina yol agar. Serbest yag asitlerinin artmasi, yagin dumanlanma noktasini
diistiriir ve duman artmasina neden olur. Ek olarak, havanin sicak yag ile temasindan
dolay1, yag asitlerinin oksidasyonu gerceklesir. Oksitlenmis yag asitleri, 1sitma
sonucunda aldehit, keton ve polimer gibi yan iriinlere doniisiir. Ayrica, yagin
tekrarlanan kullanimi ile birlikte renginde de koyulasma gergeklesir. Bu bozunma
tirtinleri polar bilesikler olarak siniflandirilir ve kizartilan gidanin rengine, kokusuna
ve tadina olumsuz etki eder. Yemeklik yaglarin kullanim 6mrii, genellikle 2-10 giin
arasindadir ve siklikla yenilenmesinin gerekliligi, yiiksek bir maliyet getirmektedir
[31]. Bu nedenle kullamilmis kizartma yagiin filtrasyonu; endiistriyel alanda,
yemeklik yaglarin bozunmasini yavaglatmak ve kullanim dmiirlerini uzatmak iizere,
etkin ve ekonomik bir yol olarak olduk¢a uzun siiredir kabul goren bir yontemdir.
Pasif filtrasyon isleminde sadece yagda ¢oziinmeyen kat1 gida pargaciklart inert bir
filtre ortamindan siiziilerek uzaklastirilirlar. Burada filtre malzemesi c¢elik veya

plastik elek, kartus veya filtre kagidi gibi gozenekliligi ve gbzenek biiyiikligii bilinen
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bir tek ince tabaka halinde (ylizey filtrasyonu) veya sentetik elyaf, perlit veya
diatome topragi gibi inert ve pordz malzemelerden olusturulmus bir yatak (derin

filtrasyon) olabilir.

Aktif filtrasyonda pasif filtrasyondan farkli olarak kizartma sirasinda olusan ve
yagda ¢Oziinen bozunma Triinlerinin bir kismi da uzaklastirillir. Aktif filtrasyon
islemi de emiilsiyon kirma/faz ayirma ve adsorpsiyon olmak iizere iki farkli sekilde
uygulanir. ilk yéntemde kullamilmis yag, bir sulu c¢ozelti ile temas ettirilerek
safsizliklar su fazmna alinir ve bu faz daha sonra yagdan ayrilir. Adsorpsiyon
yonteminde ise yag bir veya birden fazla adsorplayict madde ile muamele edilerek
bozunma iiriinlerinin adsorban tarafindan tutulmasi saglanir ve daha sonra stiziilerek
ayrilir. Adsorplayict toz halinde veya bir elyaf kilif halinde olabilir. Patent
literatiiriinde kizartma yaglarinin rejenerasyonu icin kullanilan pek ¢ok dogal ve
sentetik adsorplayict formiilasyonlar1 bulunmaktadir [32]. Ayni amagla agartma
topragi, alumina, silis, aktif karbon, sentetik magnezyum silikat gibi c¢esitli
adsorbanlarin ve karigimlarinin incelendigi bilimsel makaleler de bulunmaktadir.

Asagida, bu caligmalara bazi 6rnekler verilmistir.

Farag ve El-Anany kullanilmig kizartma yagindaki bozunma tirtinlerinin giderilmesi
lizerine yaptiklar1 ¢alismada, adsorplayici olarak diatome topragi, magnezyum silikat
(Magnesol XL) ve kaolin kullanmislardir. Soya, ayg¢icek, hurma ve pamuk yagi
numunelerini 180 °C’ de 12 saat siirekli olarak 1sittiktan sonra % 1, % 2 ve % 4
oranlarinda adsorplayici ile 105 °C’ de 15 dakika karistirarak 1sitma islemi
uygulamislardir. Kullanilmis yaglarda koyu rengin giderilmesinde en etkili olan
adsorplayicinin Magnesol XL oldugu tespit edilirken; asitligin azalmasinda soya ve
pamuk yagi numunelerinde her adsorplayicinin ayni etkiyi gosterdigi belirlenmistir.
Aycigek yaginin asitliginin giderilmesinde kaolin en etkili olurken; hurma yaginda
Magnesol XL’ in yaklasik % 75 asit giderme orani ile ilk sirada yeraldig
gorlilmiistiir.  Isitma islemi sonrasinda yaglarin polimer madde igerigi
karsilagtirildiginda; diatome topragi, Magnesol XL ve kaolinde, kullanilan
adsorplayici konsantrasyonu ile (% 1 - % 2 - % 4) dogru orantili olacak sekilde 1,11 -
1,67 - 3,33 kat oraninda azalma oldugu saptanmistir [33].

Bhattacharya ve calisma arkadaslari, kullanilmis kizartma yagi rejenerasyonunda
yagim % 10 oraninda aktif karbon, aliiminyum oksit, aliiminyum hidroksit,

aktiflestirilmis kil, silika jel, Britesorb, Frypowder ve Magnesol kullanarak 150 °C’
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de 15 dakika boyunca adsorpsiyon uygulamislardir. Serbest yag asidi miktarmin
giderilmesinde en etkili olarak % 59,06 oraniyla aliiminyum hidroksit tespit
edilirken, Magnesol % 55,49 oraniyla ikinci en etkin adsorplayict olmustur. Yag
icindeki toplam polar madde miktar1 incelendiginde ise, silika jelin en etkin

adsorplayici oldugu saptanmustir [34].

Kizartma yaglarinda farkli miktarlardaki Magnesol XL’ nin farkli sicakliklardaki
adsorpsiyon performansini inceleyen bir diger ¢alisma 2005 yilinda Atac tarafindan
yapilmistir. Adsorplayict madde miktarinin artigina bagli olarak oda sicakliginda
gercgeklestirilen adsorpsiyon isleminde, yag i¢indeki serbest yag asidi ve toplam polar
madde igeriklerinin azaldig1 belirlenmistir. 150 °C” ye kadar yiikselen adsorpsiyon
isleminde, asit degerinde giderek azalma oldugu tespit edilirken, bunun yanisira
toplam polar madde miktar1 100 °C” den sonra artmaya baglamustir. Arastirmaci, bu
artisin magnezyum silikatin adsorpsiyon islemi sirasinda ayni zamanda katalizor
gorevi yaparak yagin oksidasyonunu hizlandirmasindan kaynaklandigini tespit

etmistir [35].

Bir Amerikan patent caligmasinda, gida uygulamalarinda kullanilabilirligi kabul
goren bir magnezyum silikat Orneginin sahip olmasi gereken oOzellikler soyle

verilmektedir:
e Nem: maksimum % 15
e Kizdirma kaybi: maksimum % 15 (kuru bazda)
e MgO: minimum % 15 (kizdirilmis bazda)
e SiO;: minimum % 67 (kizdirilmig bazda)
e (Coziinebilir tuzlar: maksimum % 3
e MgO:SiO; mol orant: 1:1,36- 1:3,82 arasinda
e Yiizey alant: en az 300 m?/g, tercihen 400-600 m?/g arasinda
e Partikiil boyutu: >400 mes (agirlik¢a minimum % 75, tercihen % 85)

>40 mes (agirlikga maksimum % 15, tercihen % 5) [31].
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1.2.4.2 Magnezyum silikatin biyodizelin saflagtirilmasinda kullanimi

Biyodizel; bitkisel ve hayvansal yaglarin, yag asidi esterlerini olusturmak iizere
(genellikle metil esterler), bir alkol ile (genellikle metanol ve bazen etanol ya da
diger alkoller) transesterifikasyonu sonucunda olusan iiriiniin genel ismidir. Olusan
yag asidi esterleri, petrokimyasal dizel yakitlarinkine benzer yakit Ozellikleri

gosterirler ve dizel motorlarda alternatif dizel yakit olarak dogrudan kullanilabilirler.

Transesterifikasyon reaksiyonu sonucunda gliserin de aciga cikar ve bunun
biyodizelden ayrilmasi gerekir. Biyodizel, bu ayirma isleminden sonra yakitin
kalitesini bozan birtakim safsizliklar igerir ve bunlar giderilmelidir. Bu safsizliklarin
suda ¢oziinebilen kismi, genellikle biyodizelin su ile yikanmasi ile giderilir. Fakat bu
yontem uygulandiginda, suda ¢6ziinmeyen safsizliklar biyodizelde kalmakta ve atik

su ¢evresel bir problem olusturabilmektedir.

Berriosa ve ¢aligma grubunun bir ¢alismasinda; biyodizel yakiti saflagtirmak igin ti¢
ayr1 yontem kullanilmis ve yontemlerin yeterlilikleri birbiriyle karsilagtirilmistir. Bu
yontemler, su ile yikama, iyon degistirici re¢ine kullanimi ve kat1 adsorban olarak
magnezyum silikat (Magnesol) kullanimidir. Ug yéntem de, sicaklik, konsantrasyon,
calkalanma derecesi gibi parametrelerin degistirilmesiyle, c¢esitli reaksiyon
kosullarinda denenmistir. Rafine ve kullanilmis yemeklik yag kullanilarak, iki ayri
biyodizel yakit elde edilmis ve denemeler her iki yakit {izerinde de yapilmistir.
Magnesol” {in kullanildigt denemeler; Magnesol’ iin konsantrasyonunun,
saflastirilacak yakitin agirlik¢a % 0,25, 0,50, 0,75 ve 1’ i oldugu durumlarda, oda
sicakliginda ve 60 °C’ ta gerceklestirilmistir. Magnesol ve yakit karisimi, 10, 20 ve
30 dakika olarak degisen temas siiresinde, ¢alkalayicida bekletilmistir. islem sonunda
ise vakum altinda siiziilerek, son iirlin elde edilmistir. Magnesol nem c¢eken bir
madde oldugu i¢in, ek olarak yapilan bazi denemelerde, bir gece siiresince 100 °C’
da kurutulmus olan Magnesol kullanilmistir. Kurutulmus ve nemli Magnesol’ iin
verdigi sonuclar da birbiriyle karsilastirilmistir. Calismanin sonuclar1 asagida

verilmigtir.

[k ayirma basamaginda, ortamdaki gliserinin olabildigince giderilmesinin (¢oktiirme
veya santrifiijleme yolu ile) ve metanoliin de flag ayirma veya benzer bir yontemle
giderilmesinin mutlaka gerektigi tespit edilmistir. Bu basamagin uygulanmasi,

adsorbanin doygunluga erken ulasmasini Onlemek i¢in 6nemli bir gerekliliktir.
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Gliserinden ayrilan biyodizelin, biyodizel yakit i¢in diizenlenmis Avrupa Standardi®
nda (EN 14214) belirlenen saflik diizeyine gelmesi, yalnizca su ile yikama yontemi
kullanildiginda miimkiin olmustur. Fakat bu yontem kullanildiginda, biiyiik su
ihtiyac1 ve maliyeti, emiilsiyon olusumu, atik su problemi ve son iirliniin kurutulmasi

gerekliligi gibi sorunlar da ortaya ¢ikmaktadir.

Iki farkli iyon degistirici regine kullanilmis olup, her iki durumda da serbest gliserin
diizeyi, EN 14214 Standardi’ nda belirlenmis olan diizeye (maksimum % 0,02) ¢ok
yaklasmistir (rafine yagdan elde edilen biyodizel yakit i¢in % 0,04 ve kullanilmis
yagdan elde edilen i¢in % 0,03). Buna karsilik, her iki regine i¢in de metanolii

giderme kapasitesi olduke¢a diistiktiir (yaklasik 20 L biyodizel/kg regine).

Magnesol uygulamasinda, metanoliin giderilmesi yoniinden en iyi sonuglar 60 °C’
da, Magnesol’ iin en yiiksek konsantrasyonu kullanildiginda elde edilmistir ve
recineye gore daha iyidir (rafine yagdan elde edilen biyodizel yakit i¢in % 0,51 e ve
kullanilmis yagdan elde edilen icin % 0,8’ e disiiriilmiistiir). Fakat denemelerin
hicbirinde, EN 14214 Standardi’ nda belirlenmis diizeye (maksimum % 0,2)
gelinememistir. Serbest gliserin ve sabunun giderilmesi bakimindan, kurutulmus
veya nemli Magnesol kullanimi arasinda onemli bir fark goriilmemistir. Gliserin ve
sabun konsantrasyonunu diisiirmek icin, biyodizel yakitin en az % 0,75 1 kadar

Magnesol ile en az 10 dakika boyunca temas halinde bulundurulmasi gerekmektedir.

Uc saflastirma yontemi ile de, gliserin ve 6zellikle sabun basarili bir sekilde
giderilebilmektedir. Sadece su ile yikama yontemi, metanolii daha etkin olarak
gidermektedir. Fakat gliserid, asit veya yag stabilite indeksi (OSI) degerlerinin
diisiirilmesi yoniinden, hicbir yontem yeterince etkin degildir. Kuru yikama
(Magnesol veya iyon degistirici re¢ine kullanimi) yontemlerinin her ikisi de,
¢Oziinmiis su igerigini diisiirememektedir. Farkli iki kaynaktan elde edilen biyodizel
yakitlarin saflastirilmasi igin, ii¢ yontem sonucunda da benzer sonuglar elde
edilmistir. Buna dayanarak, bu yontemlerin herhangi bir biyodizel iiretiminde test
edilebilecegi Onesiiriilmiistlir. Ayrica, tiim yontemler i¢in reaksiyon kosullarinin

degistirilmesi 6nemli farklar yaratmamistir [36].

1.2.4.3 Magnezyum silikatin ¢esitli metal iyonlarimin adsorpsiyonunda kullanimi

Cevre ve Mineral Miihendisligi alanlarindaki 6neminden dolayi, metal iyonlari

adsorpsiyonunda silikat minerallerinin kullanilmasi ile ilgili ¢calismalar oldukca ilgi
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gormektedir. Fakat bu konuda, hidrofilik ve dogal olarak hidrofobik olan silikatlarin

davranislarini karsilastiran ¢calismalar sinirli sayidadir.

Huang ve ¢alisma arkadaglarinin ¢alismasinda, hidrofilik kuartz (SiO,) ve hidrofobik
talk (Mg3Si4019(OH);) model adsorbanlar olarak, kursun ve kadmiyum ise
endiistriyel uygulamalardaki énemlerinden dolayi, adsorblanan metal iyonlar1 olarak
secilmigtir. Arastirmanin odagi, hidrolizlenebilir kursun ve kadmiyum iyonlarinin
eklenmesine gore, kuartz ve talkin kati-siv1 arayiizeyindeki davranislarini pH’ 1 bir
fonksiyonu olarak belirlemektir. Araylizey davraniglar1 hakkindaki bilgi, adsorpsiyon
kapasitesi, zeta potansiyel ve siispansiyon bulanikligi gibi birtakim arayiizey
ozellikleri odlgiilerek elde edilmistir. Ozellikle iizerinde durulan konulardan biri,
cesitli metal iyonlarinin adsorplanmasinda, yiizey heterojenligi ve hidrofobikliginin
kuartz ve talkin araylizey davranislarina olan etkisidir. Bir digeri ise, adsorpsiyon
kapasitesi, zeta potansiyel, siispansiyon bulaniklig1 ve ¢ozelti kimyasi gibi araylizey

Ozellikleri arasindaki iliskinin, eszamanl 6l¢timler yapilarak belirlenmesidir.

Sonu¢ olarak, kristal kimyasi, yilizey heterojenligi ve yiizeydeki fonksiyonel
gruplarinin farklilig1 nedeniyle, kuartz ve talkin Pb(II) ve Cd(II) iyonlar1 varligindaki
araylizey davraniglarinin  farklilik gostermesidir. Adsorpsiyon kapasitesi, zeta
potansiyel ve siispansiyon yogunlugu arasindaki iligkinin, kuartz kullanilan durumda,
talk kullanilana goére daha iyi oldugu belirlenmistir. Kuartz silispansiyonlarinin
kararliliginin, hidrolizlenebilir metal iyonlarinin eklenmesiyle degistigi goriilmiistiir.
Kuartz slispansiyonu kararliligi ile zeta potansiyelinde gozlenen degisim arasinda bir
iliski kurulabilmistir. Fakat talk siispansiyonlari, caligilan sartlarda kararlilik
gostermemistir. Arastirmacilar bu durumun, talkin dogal hidrofobikligi ve
heterojenliginden kaynaklanan hidrofobik katilma ve heterokoagiilasyon nedeniyle

olabilecegini savunmustur [3].

Parks ve calisma arkadaglari, dogal sulardaki borun daha fazla giderilebilmesi igin,
sertlik giderilmesi sirasinda magnezyum silikat ¢oktiirme ve borun bu amorf
magnezyum silikat katis1 {izerinde adsorplanmasi uygun bir yontem olarak
onerilmektedir. Sert sulardaki Mg:Si mol oran1 6:1° den daha az oldugunda, sertlik
giderme sirasinda amorf magnezyum silikat coktiiriilerek, sudaki silis giderilir.
Coken magnezyum silikat, sitokiyometrik olarak forsterit (Mg;SiO4) minerali ile
benzerlik gosterir. Sudaki borun giderilmesi ise, bu ¢oken magnezyum silikat

ylizeyinde adsorplanmasi ile olur. Sertlik gidermeden Once daha yiiksek
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konsantrasyonda magnezyum silikat c¢oktiirebilmek i¢in, Mg:Si mol orani limit
degerine bagli olarak, gerekirse suya magnezyum veya silis eklenebilir. Bu islem

sirasinda pH’ 1 10,8 civarina ayarlamak da gereklidir.

Deniz suyu igin ise bu yontemin pek iyi sonu¢ vermedigi goriilmektedir. Deniz
suyundaki ortalama magnezyum, silis ve bor konsantrasyonlar1 sirasiyla, 1, 290, 2,9
ve 4,5 mg/L’ dir. Baslangi¢ deneyleri gostermistir ki; sertlik gidermek i¢in sodyum
silikat veya sodyum hidroksit kullanildiginda, giderilebilen borun yiizdesi birbirine
yakin degerdedir (sirasiyla % 59 ve 56), fakat bor giderme islemi i¢in kullanilmasi
gereken sodyum hidroksitin 1/4” @ kadar sodyum silikat kullanmak yeterli
olabilmektedir (11,5 mmol/L Na,SiO;’ ye karsilik 43 mmol/L NaOH). Deniz
suyunun ¢oklu bilesimi, ¢éziinmiis toplam kat1 konsantrasyonunun yiiksek olmasi
veya deniz suyunun igerdigi baska Ozellikler nedeniyle, deniz suyundaki boru
gidermek i¢in bu ¢aligmada anlatilan yontemi kullanmak, yeterince etkili bir sonug

vermemektedir [37].

Wang ve ¢alisma arkadaslarinin ¢alismasinda, hidrotermal olarak oyuk nanokiire ve
nanotiip yapisinda pordz magnezyum silikat sentezlenmistir. Onceki béliimde, bu
calismada magnezyum silikatin hangi yontemle ve hangi sartlarda {iretildigi

anlatilmig olup, hidrotermal {liretim yontemlerine 6rnek olarak gosterilmistir.

Anlatildig: sekilde iiretilen nano-magnezyum silikatlar, genellikle 200-400 m*/g BET
yiizey alanma sahiptir. Iyon degistirme kapasiteleri ile ilgili yapilan arastirma
gbstermistir ki, bu yapilar sulardaki Pb*", Cr’", Cd** gibi agir metallerin
adsorplanmasinda miikemmel bir potansiyele sahiptir. Ayrica, bagka kullanim

alanlar1 bulmalar1 da beklenmektedir [30].

1.2.4.4 Magnezyum silikatin boyalarda renk maddesi olarak kullanim

Lateks boyalar; kaplama etkinlikleri, opaklastirma &zellikleri ve kullanim
kolayliklar1 nedeniyle ¢ok tercih edilir. Ornegin SPRED SATIN, bir SCM toplulugu
markasi olarak tipik bir lateks emiilsiyon boyay1 karakterize eder. Opaklagmis lateks
emiilsiyon boyalar, genellikle su, opaklastirict pigment, dolgu pigmenti, sulu
bilesimde film olusturan lateks, genellikle sekillendirici ajanlar ve dispersiyon
yardimcilarini igerir. Diger geleneksel lateks boya bilesenleri; pestisitler, akis kontrol
ajanlari, koku vericiler, kopiik kiricilar, donma Onleyici ajanlar, pH tamponlar

olabilir.
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En yaygin opaklasmis lateks emiilsiyon boyalarin baslica 6zelligi, opaklastirici
pigment olarak titanyum dioksit icermeleridir. Bir Amerikan patentinde, lateks
boyanin bilesimine opaklastirici pigment olarak titanyum dioksit ile birlikte pordz
sentetik magnezyum silikatin katilmasiyla, dayanikli bir opaklagma elde edildigi
gosterilmistir. Hatta titanyum dioksit yerine tamamen pordz sentetik magnezyum
silikat kullanildiginda da miikemmel bir opaklasma saglanabilir. Bunun yaninda,
boyanin diger fiziksel 6zellikleri de korunur. Por6z olmayan magnezyum silikatlar,
yag bazli boyalarda kullanildiginda opaklastiric1 6zellikleri gostermedikleri veya ¢ok
az gosterdikleri i¢in, bu bulus ayrica dikkate degerdir.

Bu ¢alismada, opaklasmis lateks emiilsiyon boyanin opaklastirici pigment igerigi,
kuru kat1 bazda hacimce % 5-50 arasinda degismektedir. Titanyum dioksit ve pordz
sentetik magnezyum silikat iceren opaklastirict pigment karisimi, kuru kati bazda
hacimce % 1-30 arasinda pordoz sentetik magnezyum silikat igcermektedir.
Magnezyum silikatin ortalama partikiil biiyiikligii 5-20 p arasinda, goézenekliligi
hacimce % 30-80 arasinda, gozenek genisligi cogunlukla 0,03 ve 0,9 p arasinda ve

yiizey alan1 80-300 m*/gram arasinda degismektedir [38].

1.2.4.5 Magnezyum silikatin polimerlerde dolgu maddesi olarak kullanimi

Mineral dolgu maddelerinin polimerlerin 6zelliklerini giigclendirme potansiyelleri, bu
minerallerin hidrofilik yiizeylerine kismen ya da tamamen hidrofobik 6zellik
kazandirilarak artirilabilir. Bu amagla ¢esitli modifikasyon ajanlar1 kullanilabilir ve
dolgu maddesi ile polimer arasindaki etkilesimi (organofilik transformasyon)
artirmak i¢in de birka¢ farkli yontem uygulanabilir. Kullanilan teknikler;
modifikasyon bilesiklerinin adsorpsiyonu yardimi ile dolgu maddesinin yiizeysel
tabaka tilirtiniin degisimi, modifikasyon bilesiklerinin dolgu maddesinin yiizeyine
fiziksel adsorpsiyonu veya dolgu maddesini bu modifikasyon bilesiklerinin
coOzeltileri ile muamele ederek dolgu maddesinin yiizey 06zelligini degistirmeks
seklinde olabilir. Yiizey modifikasyonundan sonra, mineral dolgu maddelerinin suda
1slanmas1 zorlasir ve polar olmayan organik maddelere karsi afinitesi artar. Bu
durum, bilesimine katildiklar1 polimerlerin fizikokimyasal 6zelliklerini gelistirmeleri
bakimindan avantaj saglar (daha yiiksek gerilme direnci, kopma direnci ve modiil
degerleri gosterirler). Bu sekilde {istiin o6zelliklere, dolayisiyla cesitli kullanim

potansiyeline sahip kaucuk firiinler elde edilebilir. Bununla birlikte, kauguk
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karisimlarinin islenmesinde de kolayliklar gozlenir (daha kisa hazirlama zamani,

daha kolay sekil verebilme, daha gelismis gerilme ve enjeksiyon ozellikleri) [8].

Krysztafkiewicz ve ¢aligma arkadaslari, kaynagi Giiney Kore maden yataklar1 olan
ve mikronize edilmis talk mineralinin modifikasyonu i¢in dort yoOntem
onerilmektedir. Bu modifikasyonlar, polioksietilenglikol, yiizey aktif maddeler, silan
ve titanat baglayici ajanlar kullanilarak yapilmistir. Modifikasyonlar sonucunda,
polimerin yapisina katilan talkin aktivitesi artmistir. Bu islemlerden sonra, talkin su
ve benzendeki islanabilirligi kalorimetrik bir yontemle Olciilmiistiir. Boylelikle talk
ylizeyinin kaplanmasi ve dalma 1sis1 arasindaki iliski belirlenmistir. Ardindan,
modifiye edilmis talk mineralinin kauguk karisimina (biitadien-stiren kauguk (SBR)),
poli vinil kloriir (PVC) ve yiiksek dispersiyona sahip boyalara uygulamalari

denenmistir. Calismanin sonuglart asagida 6zetlendigi gibidir.

Onerilen yénteme gore, dolgu maddesinin modifikasyon ajanmin ¢dzeltisi ile etkin
olarak 1slatilmasi i¢in, Ozel olarak tasarlanmis yar1 teknik olgekli bir karistirici

kullanilmalidir.

Talk yiizeyine uygulanacak olan silan baglayic1 ajanlar i¢in metanol-su (4:1)
¢Ozeltisinin; titanat baglayici ajanlar i¢in CCly ¢ozeltisinin ve ylizey aktif maddeler

i¢in sulu ¢ozeltiler kullanilmalidir.

Uygulanan tiim modifikasyon ajanlari, talk yiizeyinin hidrofobik 6zellik kazanmasini
artirtr. Modifikasyonda kullanilan ajanlarin miktarlarinin artmasiyla birlikte, ytlizey

adsorpsiyonu da kademeli olarak artar.

Ozellikleri en iyi sekilde giiclendirilmis SBR ebonitler, dolgu maddesi olarak siilfanil
silan veya izostearoil titanat ile modifiye edilmis talk kullanildiginda elde edilmistir.
Uygulanan her iki ajan da sadece hidrofobikligi artirmakla kalmamis, en 6nemlisi,
ylizeyin siilfanil ve izostearoil fonksiyonel gruplari ile kaplanmasini saglamistir. Bu
fonksiyonel gruplarin polimer ile etkilesimi, kaucugun mekanik 6zelliklerini

giiclendirmistir.

PVC i¢in en iyi giiclendirici 6zellikler, metakriloksilan veya izostearoil titanat ile

modifiye edilmis talk kullanildiginda elde edilmistir [8].

Torro-Palau ve calisma arkadaslari, dogal olarak hidrate yapida bir magnezyum
silikat olan sepiyolitin, politiretan (PU) yapistirict formiilasyonlarinda dolgu maddesi

olarak kullanimi1 ile ilgili arastirma yapmistir. Sepiyolit, elyaf yapisina ve
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gozenekliligine bagli olarak cesitli uygulamalarda kullanilir. Sepiyolitin genel

formiilii, S1,,MggO30(OH)4(H20)4.8H,0 seklindedir.

Daha 6nce gergeklestirilmis bazi ¢alismalarda, sepiyolitin solvent bazli PU yapistirici
formiilasyonlarinda dolgu maddesi olarak kullanimi yer almistir. PUya sepiyolitin
eklenmesi ile, polimer ve dolgu maddesi partikiillerinin arasindaki etkilesime bagh
olarak, PUnun performansinin arttigi one siiriilmistiir. Bu hipotezi desteklemek
lizere, bu calismada sepiyolitin yapisi termal islem ile modifiye edilmistir. Burda

amaglanan, polimer ile etkilesimin derecesini degistirmektir.

Bir sepiyolit numunesi, yapisini modifiye etmek i¢in 550 ve 1000 °C’ de 1sitilmus,
solvent bazli PU yapistiricida dolgu maddesi olarak kullanilmistir. islem gdrmiis
sepiyolit XRD ve IR spektroskopisi ile karakterize edildiginde, sepiyolitin
yapisindaki suyun gozeneklerden doniisiimsiiz olarak ayrildigi ve sepiyolitin
yapisinin degistigi belirlenmistir. Sicaklik artigi, sepiyolitin yapisinda degismeye
neden olmustur. Dolgu maddesi ile yiiklenen PU yapistiricinin reolojik, mekanik,
termal ve adhezyon ozellikleri Olgiilmiistiir. Islem gormiis sepiyolitin PU
yapistiricinin yapistirict 6zelligini islem goérmemis sepiyolite gore azalttigi, islem
sicakligindaki artigin da bu farkliligi artirdigr belirlenmistir. Ayrica, islem gormiis
sepiyolitin yapisinin bozulmasi1 ve yiizeydeki silanol gruplarinin yokolmasi

nedeniyle, PU filmin mekanik ve termal mekanik 6zelliklerinin iyilestirilmesindeki

etkisinin de daha az oldugu goriilmiistiir [39].
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2. DENEYSEL CALISMA

Bu ¢alismada, mMgO.nSi0,.yH,O yapisindaki magnezyum silikat hidratlarin 2.1

esitliginde verilen reaksiyona gore ¢oktiirme yontemi ile sentezlenmesi incelenmistir.

mNa,0.nSi0,.xH,0(¢) + mMg (¢) —

mMgO.nSi0,.yH,O(k) + 2mNa’ + (x-y) H>O(s) 2.1)

Sentez i¢in silikat kaynagi olarak piring liretiminin bir yan iirlinii olan piring kabugu

kiiliinden elde edilen sodyum silikat ¢ozeltisi ve magnezyum kaynagi olarak deniz

suyundan tuz iiretiminden arta kalan tuzla atik ¢6zeltisi kullanilmstir.

2.1 Reaksiyonda Kullamlan Hammaddeler ve Diger Kimyasallar

Pirin¢ kabugu Kkiilii

Bu calismada hammadde olarak kullanilan piring kabugu kiilii, Trakya-
Ipsala’ da kurulu olan Yetis Celtik Fabrikasi’ ndan temin edilmistir.
Fabrikada, piring kabugu kiiliini iretmek iizere tasarlanmis bir firinda 900
°C sicaklikta yakilan piring kabuklari, hemen hemen tiim Tirkiye’ de
iretilen ¢eltik kabuklaridir. Piring kabugu kiiliiniin kimyasal analizinin
sonuglari, ayni piring kabugu kiilii kullanilarak daha &nce yapilmis bir
caligmadan alinmistir ve Cizelge 2.1’ de verilmistir. Metalurji ve Malzeme
Boliimii analiz laboratuvarinda gergeklestirilen kimyasal analizde, piring
kabugu kiilinden alinan o6rnek soda ergitmesi ile ¢ozeltiye alinmustir.
(Cozeltideki metaloksit bilesimleri atomik absorpsiyon spektrofotometresi
ile belirlenmistir. Karbon igerigi ise karbon tayin cihazinda numunenin
yakilmasi ile olusan karbondioksit miktar1 Olciilerek yapilmistir. Ayrica,
piring kabugu kil 110 °C sicakliktaki etiivde kurutularak nem tayini ve
1100 °C sicakliktaki firinda yakilarak kiil tayini yapilmigtir. Cizelge 2.1° de
verilen degerlere gore, oksit bilesenlerin numunenin % 84,6 s
olusturdugu goriilmektedir. Oysa, 1100 °C’ de yakilan numunenin kiil

icerigi % 88 olarak bulunmustur. Yas yontemle elde edilen sonuglarin daha
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diisiik olmasinin nedeni, kabugun 900 °C’ de yakilmasindan dolayi silisin
(Si02) bir kisminin kristal yapiya doniismesi ve bdylelikle numunenin
cozeltiye tamamen alinamamis olmasi olabilir. Ancak kiil analizi daha
giivenilir bir yontem oldugundan, deneylerde kullanilan piring kabugu
kiiliinlin yaklagik olarak % 84 SiO,, % 4 diger oksitler, % 0,8 nem % 11,2

oraninda yanmamis karbon icerdigi sdylenebilir [40].

Pirin¢ kabugu kiiliinden sodyum silikat ¢ozeltisinin elde edilmesi

Piring  kabugu  kiiliindeki  silisin  (SiO;), sodyum  silikat
(mNa;0.nSi0,.xH,0) halinde ekstrakte edilmesi i¢in daha dnce yapilmig
bir ¢alismada belirlenen kosullar kullanilmistir [40]. 50 g piring kabugu
kiili, 300 mL 2 N NaOH ¢ozeltisi ile geri sogutucu altinda ve manyetik
olarak karstirilarak 150 dakika kaynatilmis, karisim filtre ortami olarak
kalitatif filtre kagidi kullanilarak vakumda siizilmiistiir. Kalan kat1 6nceki
ile ayn1 kati/s1vi oraninda olmak iizere deiyonize su ile ikinci kez ekstrakte
edilmis ve bu kademede elde edilen siiziintii de ilk siiziintiiye eklenmistir.
Ekstraksiyon islemi ayni kosullarda birka¢ kez tekrarlanarak elde edilen

stok ¢ozeltiler depolanmustir.

Si0,/Na,O molar oran1 1,94 olan ve ¢ok kiiciik taneli ¢oziinmeyen kati
tanecikleri az miktarda igeren stok sodyum silikat ¢ozeltisi, gdzenek capi
0,45 um olan membran filtreden siiziilmiis; SiO,/Na,O molar oraninin
sentez icin belirlenen 3,30 degerine c¢ikarilmasi ve Na,O ve SiO;
derisimlerinin istenen degerlere ayarlanmasi icin gerekli miktarda HCl
cozeltisi (4,83 mL % 37’lik HCI/100mL orijinal stok ¢ozelti) ile kismen
notiirlestirilmis ve ¢ozelti SiO, derisiminin % 5 olmasii saglayacak
sekilde, gerekli miktarda deiyonize su (49,24 mL/100mL orijinal stok

cozelti) ile seyreltilmistir.

Kullanilan piring kabugu kiilii, elde edilen stok ¢ozelti ve bilesimi sentez
icin ayarlanan sodyum silikat ¢ozeltisinin bilesimleri Cizelge 2.1, 2.2 ve

2.3’ te verilmektedir.
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Cizelge 2.1 : Piring kabugu kiiliiniin bilesimi [40].

Nem (%)
Kiil (%)
Si0; (%)
CaO (%)
MgO (%)
Fe 03 (%)
ALOs (%)
C (%)

0,8

88,0
80,8
1,94
0,95
0,43
0,47

6,58

Cizelge 2.2 : Stok ¢ozelti bilesimi.

Si0, (%)
NaZO (%)
H,0 (%)

Si0,/ Na,O (molar)

9,91
5,72
84,37

1,94

Cizelge 2.3 : Sentezde kullanilan sodyum silikat ¢zeltisi bilesimi.

Si0, (%)
NaZO (%)
H,0 (%)

Si0,/ Na,O (molar)

5,00
1,56
93,44

3,30

Tuzla atik tuz ¢ozeltisi

[zmir Camalt: Tuzlasi’nin 2009 yil1 tuz iiretimi sonunda kalan ¢zeltilerden
temin edilen tuzla atik tuz c¢ozeltisi su ile belli bir oranda (yaklasik1/2)
seyreltilip, gézenek cap1 0,45 pm olan membran filtreden siiziildiikten
sonra sentezde kullanilmistir. Tuzla atik ¢ozeltisinin bilesimi, kimyasal
analizle ayrica saptanmamistir. Bu ¢dzeltilerin bilesimini gostermek tizere,
daha oOnce yapilan bir ¢alismadan elde edilen sonuglar Cizelge 2.4° te

verilmektedir. Sentez icin seyreltilen ¢ozeltinin kimyasal analiz sonucu

belirlenen bilesimi ise Cizelge 2.5 te verilmektedir.
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Cizelge 2.4 : Tuzla atik ¢ozeltisi bilesimi [41].

Na (% ag) 4,45
K (% ag) 0,95
Mg (% ag) 3,77
Ca (% ag) 0,00
Cl (% ag) 14,57
SO4( % ag) 4,71
Yogunluk (g/ml) 1,2573

Cizelge 2.5 : Seyreltilmis ¢ozelti bilesimi.

Na (% ag) 3,61

K (% ag) 0,78

Mg (% ag) 1,08

Ca (% ag) 0,01

Cl (% ag) 8,42

SO4( % ag) 1,45
Yogunluk (g/ml) 1,1207

Kullanilan kimyasal malzemeler

Saf maddeler kullanilarak gergeklestirilen sentezde analitik saflikta
sodyum silikat ¢ozeltisi (% 27 SiO;, % 8 NayO Sigma-Aldrich) ve
MgS04.7H,O (Merck); tiim kimyasal analizlerde yine analitik saflikta
kimyasallar EDTA (Merck), NaOH (Merck), NaCl (Merck), Na,SO4
(Merck), CaCO; (Merck), AgNO; (Merck), BaSO; (Merck), BaCl,
(Merck), NH4OH (% 25 Merck), HNO; (% 65 Merck), HC1 (% 37-fuming-
Merck), HF (% 38-40 Merck), H,SO4 (% 95-98 Merck), Hg(SCN),
(Merck), Hg(NO3),.H,O (Merck), NH4Fe(SO4),.12H,0O (Merck), CH;0H
(Merck), CsHgO3 (% 87 Merck) kullanilmistir. Tiim reaksiyonlarda ve
analizlerde 0,067 mS/cm iletkenlik degerindeki (Purelab-ELGA cihazindan

saglanan) deiyonize su kullanilmigtir.
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2.2 Deneysel Yontem

Dogal magnezyum silikatlar ve bunlarin sentetik esdegerleri, diger bir¢ok amacla
kullanimlar1 yaninda, adsorblayict 6zellikleri nedeniyle kimya endiistrilerinde yaygin
olarak kullanilmaktadir. Adsorblayici olarak kullanimlarinda tane boyutu, tane boyut
dagilimi, spesifik yiizey alani, goézeneklilik gibi fizikokimyasal 6zellikleri 6nem
tasimaktadir. Bu nedenle, bu calismada sentez kosullarinin elde edilen {iriiniin
kimyasal yapisi, tane boyutu ve ylizey alani iizerindeki etkileri kesikli olarak
yiiriitiilen ~deneylerde sistematik bir sekilde incelenmistir. Incelenen ana
parametreler, reaktanlarin besleme hizlari, reaksiyon karigiminin derisimi (karigimin
su ile seyreltilme orani), ve reaksiyon siiresidir. Bu parametreler disinda reaksiyonda
ultrases uygulanmasiin iriin Ozellikleri {izerindeki etkisi incelenmistir. Deney

kosullar1 Cizelge 2.6° da verilmektedir.

Cizelge 2.6 : Deneylerde uygulanan kosullar.

*Reaktan *Reaktan Topl?lm Ultrases
Deney . Besleme Su Reaksiyon
Miktari 7, - ”
No (ml) Hizlan (ml) Siiresi Siire Enerji
(ml/dak.) (dak.) (dak.) (k)
D1 140 8 100 60 - -
D2 140 8 100 60 54 91
D3 140 8 200 60 - -
D4 140 8 200 60 54 91
D5 140 4 100 60 38 62
D6 140 4 200 60 50 85
D7 140 4 200 120 111 130
D8 140 4 100 120 98 108
D9 140 8 100 120 106 163
D10 140 8 200 120 102 171

* Piring kabugu kiilii kullanilarak hazirlanan sodyum silikat ve tuzla atik ¢ozeltisinin
her biri i¢in
Atik bazl piring kabugu kiilii ve tuzla ¢ozeltisi kullanilarak elde edilen magnezyum
silikatin kimyasal ve fizikokimyasal ozelliklerine, bu maddelerden kaynaklanan
safsizliklarin etkisini belirlemek amaciyla, analitik saflikta sodyum silikat ¢ozeltisi
(% 27 SiO,, % 8 Na,0) ve magnezyum (Mg®") kaynag: olarak magnezyum siilfat
(MgS04.7H,0) cozeltileri kullanilarak ek bir deney de gergeklestirilmistir (D11).
D10 numarali deney ile ayni kosullarda yapilan bu deneyde kullanilan sodyum silikat
¢ozeltisi, S10,/Na,O molar oraninin sentez i¢in belirlenen 3,30 degerine ¢ikarilmasi

ve Na,O ve SiO; derisimlerinin istenen degerlere ayarlanmasi i¢in, gerekli miktarda
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NaOH c¢ozeltisi ile kismen noétiirlestirilmis ve gerekli miktarda deiyonize su ile
seyreltilmistir (37,04 g saf sodyum silikat ¢ozeltisine, 0,21 g NaOH ve 162,75 g
deiyonize su eklenmis olup, bu karigimin 140 mL’ si sentezde kullanilmistir). Daha
once belirlendigi gibi agirlikca % 1 Mg™ igeren bir MgSO4.7H,0 ¢ozeltisi
hazirlayabilmek i¢in ise, gerekli miktarda MgSO,4.7H,0 uygun miktarda deiyonize su
icerisinde ¢oziilmiistiir (20,53 g MgS04.7H,0, 179,47 g deiyonize suda ¢oziilmiis
olup, bu ¢ozeltinin 140 mL’ si sentezde kullanilmistir). Ayrica, deneylerin tekrar
edilebilirligini incelemek amaciyla D10 numarali deneyin tekrari olan D12 numarali
deney yapilmistir. D11 ve D12 numarali deneylerin gerceklestirildigi kosullar da,
Cizelge 2.7’ de verilmektedir.

Cizelge 2.7 : D11 ve D12 numarali deneylerde uygulanan kosullar.

Reaktan Toplam
Reakt Ult
Deney NT Al Besleme Su Reaksiyon rases
iktar1 o - »
No (ml) Hizlar1 (ml) Siiresi Siire Enerji
(ml/dak.) (dak.) (dak.) (k)
*D11 140 8 200 120 111 104
°D12 140 8 200 120 108 92

* Analitik safliktaki kimyasallar ile yapilan deney
°D10 numarali deneyin tekrari

Tiim deneylerde reaktan miktarlar1 sabit olup, reaksiyon karisiminin toplam bilesimi
seyreltme i¢in kullanilan su miktarina ve bu bilesimin zamanla degisimi ise reaktan
besleme hizina baglh olarak degismektedir. Bilesimi Cizelge 2.3’ te verilen 140 mL
sodyum silikat ¢dzeltisinin ve bilesimi Cizelge 2.5 te bilesimi verilen 140 mL tuzla
¢ozeltisinin tamami, icerisinde 100 mL deiyonize su bulunan reaktore beslendiginde
reaksiyon karisiminin bilesimi 7,43 g/L MgO, 20,45 g/L Si0O,, 17,45 g/L. Na,0, 2,68
g/L K50, 34,77 g/L Cl, 5,99 g/l SO4; Si0,/Na,O molar orani 1,21, SiO,/MgO molar
orant 1,83’tiir. Seyreltme i¢in reaksiyon baslangicinda reaktére 200 mL deiyonize su
beslendiginde reaksiyon karigtminin toplam bilesimi 5,88 g/L MgO, 16,19 g/L SiO,,
13,81 g/L Na,O, 2,12 g/L K,0, 27,52 g/L Cl, 4,74 g/l SO4; Si0,/Na,O molar orani ise
yine 1,21, SiO,/MgO molar oran1 1,83’tiir. Reaktor icindeki karisimin toplam
bilesiminin besleme hizina bagl olarak zamanla degisimi 100 mL seyreltme suyu ve
200 mL seyreltme suyu kullanildig1 kullanildigi durumlar igin sirastyla Sekil 2.1 ve
2.2’ de goriilmektedir.
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Sekil 2.1 :

(seyreltme): 100 mL).

Reaksiyon karigiminin bilesiminin besleme hizina bagli olarak zamanla
degisimi (Reaktan miktarlari: 140 mL, Toplam reaksiyon siiresi: 1 saat, Su miktart
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Sekil 2.2 : Reaksiyon karisiminin bilesiminin besleme hizina bagli olarak zamanla

degisimi (Reaktan miktarlari: 140 mL, Toplam reaksiyon siiresi: 1 saat, Su miktart
(seyreltme): 200 mL).

Reaktan miktarlar1 ve kullanilan seyreltme suyu miktar1 ayni oldugundan ayni
toplam bilesim degerine 4 mL/dak ve 8mL/dak besleme hizlarinda sirasiyla 35 ve

17,5 dakikada ulasgilmaktadir. Ancak, sentez sirasinda karisimin sivi fazindaki

bilesen konsantrasyonlarinin kati fazin yapisina ve ¢okme hizina bagli olarak
degisecegi; c¢okme (reaksiyon) hizi fazdaki

¢ok yiksek oldugundan sivi

konsantrasyonlarin ¢ok daha diisiik degerlerde olacag: aciktir.
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Sekil 2.3’ te gosterilen deney sistemi 500 mL kapasiteli ceketli cam reaktor, mekanik
bir karigtirici, bir termostat ve reaktan beslemesi icin kullanilan peristaltik bir

pompadan (IsmaTech sa MS-REGLO) olugmaktadir.

Sekil 2.3 : Deney sistemi.
Sicaklik (30 °C) termostattan reaktor ceketine devrettirilen su ile sabit tutulmus ve
reaksiyon sirasinda reaksiyon karigiminin sicakligi da olgiilerek kontrol edilmistir.
Buharlagma kayiplarinin 6nlenmesi i¢in bir geri sogutucu kullanilmistir. Cap1 7 cm
olan pervaneli karistirict elemanin reaktor tabanindan yiiksekligi ve karistirma hizi
(700 dev/dak) tiim deneylerde sabit tutulmustur. Ultrases enerjisinin uygulandigi
deneylerde, ultrases dalgalar1 reaktor icine daldirilan ultrases probu ile (Bandelin —

Sonopuls HD 3200: 200 W maksimum ¢ikis gii¢, 20 kHz frekans) saglanmustir.

Deney kosullar1 Cizelge 2.6’ da verilen deneylerde belirli miktardaki su reaktor
icinde reaksiyon sicakligina isitildiktan sonra, sodyum silikat ve tuzla cozeltileri
peristaltik pompa ile belirli besleme debilerinde reaktére es zamanli olarak
beslenmistir. Beslemenin baslangici reaksiyon siiresinin baslangic ani (tp) olarak

kabul edilerek toplam reaksiyon siiresi bir veya iki saat olarak degistirilmistir.

Ultrases uygulanan deneylerde probun karisima daldigr (reaktdr geometrisine,
ultrases probun yiiksekligine ve reaktan besleme hizlarina bagli olarak degisen)
andan itibaren ultrases uygulanmaya baglanmis ve reaksiyon sonuna kadar devam

ettirilmistir.
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Reaktan beslemesi bittiginde, birinci saat sonunda ve reaksiyon sonunda karistirma
cok kisa durdurulup; ¢cokelme olmadan homojen siispansiyon numuneleri alinarak
tane boyut dagilimi, foton korelasyon spektroskopisi (dinamik 11k sacilimi)
teknigine dayanan ve He-Ne lazer kaynagi iceren Malvern Mastersizer 2000
(Malvern Instrument Co.) tane boyut dagilim cihazi ile belirlenmistir. Deneylerde
reaktan beslemesi bittiginde ve reaksiyon siiresi sonunda karisim pH’1 da

kaydedilmistir.

Reaksiyon siiresi sonunda ise tiim karisim gozenek (porozite) numarasi 3 olan cam
filtrelerden siiziilerek kati {irtin ayrilmis, elde edilen kati siiziintiide CI* iyonlar
kalmayana kadar deiyonize su ile yikandiktan sonra 105 °C’ de etiivde bir gece
kurutulmugtur. CI iyonlarmin kontrolii nitel olarak, siiziintiiye glimiis nitrat (AgNO3)
cozeltisi eklenerek yapilmistir. Kurutulan kati fazlarin tiim analizleri, denge nemine

ulasana kadar ortam sicakliginda agikta bekletildikten sonra yapilmistir.

2.3 Analiz Yontemleri

e Nem tayini

Denge nemine getirilen kati fazin belirli miktar1, 105 °C’de sabit tartima
getirilmis olan platin kroze igerisinde, 105 °C sicakliktaki etiivde sabit
tartima gelinceye kadar bekletilerek, meydana gelen agirlik kaybindan kati

fazin nem miktar1 belirlenmistir.

¢ Kizdirma kaybi

Denge nemine getirilen kati fazin belirli miktari, 950 °C’de sabit tartima
getirilmis olan platin kroze igerisinde, 950 °C sicakliktaki firinda sabit
tartima gelinceye kadar bekletilerek, agirlikta meydana gelen azalma

kizdirma kaybi olarak belirlenmistir.

e Sodyum silikat (mNa;O.nSi0,.xH,0) analizi

1. Alkali analizi: Pirin¢ kabugu kiiliinden elde edilen sodyum silikat
cozeltisinden aliman 10 mL numune deiyonize su ile 50 mL’ ye
tamamlanip, metil oranj indikatorligiinde ayarli 0,5 N HCI ile titre
edilmigstir. Harcanan HCI yardimiyla, ¢ozeltinin alkali konsantrasyonu ve

bunun karsilik geldigi sodyum oksit (Na,O) miktar1 hesaplanmugtir [42].
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2. Silisyum dioksit (SiO;) analizi: Toplam alkali tayini yapilan ¢ozelti, bir
porselen kapsiile alinarak, iizerine 25 mL derisik HCI eklenmis ve ¢eker
ocak altinda kuruluga kadar buharlastirilmistir. Kalinti, tizerine 10 mL 1:1
HCI eklenerek tekrar kuruluga kadar buharlagtirilmigtir. Bundan sonra,
kalintinin tizerine 10 mL 1:1 HCI ve 20 mL deiyonize su eklenerek,
coziinebilen tuzlarin ¢oziinmesi i¢in kisa bir siire 1sitilmaya devam
edilmistir. Karisim, mavi band filtre kagidi kullanilarak siiziilmiistiir. Filtre
kagidinda kalan kati, icerdigi asit giderilinceye kadar belirli miktardaki
sicak su ile yikanmustir. Siizlintii, yikama suyu ile birlestirilmis ve onceki
buharlagtirma  isleminde  kullanilan  porselen  kapsiilde  tekrar
buharlastirilmistir. Kalinti, 10 mL 1:1 HCI ile nemlendirilip kuruluga kadar
buharlastirildiktan sonra, tekrar 10 mL 1:1 HCI ve 20 mL deiyonize su
eklenerek kisa bir siire 1sitilmigtir. Karigim, tekrar ayni kosullarda
siiziilmiis ve kalint1 belirli miktardaki sicak su ile yikanmistir. Iki siizme
isleminin sonunda elde edilen kalintilar, siizgec kagitlari ile birlikte alinip
birlestirilerek, dnceden 950 °C’ de sabit tartima getirilmis platin kroze
icerisinde firma konmustur. Platin kroze igindeki siizge¢ kagidinin
sigramaya sebep olmadan yanmasi igin, firin oncelikle yavasca 1sitilmis ve
500 °C” de 30 dakika beklenmistir. Siizge¢ kagidi yandiktan sonra, firinin
sicakligi 950 °C’ ye yiikseltilmis ve platin kroze, bu sicaklikta 15 dakika
bekletilmistir. Platin krozenin agirligindaki artma yardimiyla, sodyum

silikat ¢6zeltisinin silisyum dioksit (Si0O,) yiizdesi hesaplanmistir [42].

Magnezyum silikat (mMgO.nSiO,.xH;0) analizi

1. Silisyum dioksit (SiO,) analizi: Uretilen magnezyum silikatin SiO,
iceriginin bulunabilmesi i¢in, 6ncelikle 0,5 gram civarinda hassas olarak
tartilan katt numune, platin kroze igerisine alinmis ve iizerine 2,5 gram
sodyum karbonat (Na,COs;) eklenmistir. Platin kroze, eritisi saglamak
lizere, kapagi kapali olarak 950 °C sicakliktaki firinda 20 dakika
bekletilmistir. Firindan alinan platin kroze, 600 mL’ lik bir beher igerisinde
bulunan 100 mL civarindaki deiyonize suyun i¢ine konarak sogutulmustur.
Uzerine yaklasik 30 mL derisik HCI yavasca eklenirken, kopiirmeden
dolay1r sigcrama olmamasi i¢in bir saat cami yardimiyla beherin stii

kapanmigtir. Beher bu sekilde bir siire 1sitilip, eriyigin platin krozeden
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tamamen ayrilmasi saglandiktan sonra, platin kroze ve kapagi beher
icerisine deiyonize su ile yikanarak disar1 alinmistir. Beher icerisindeki su
ve asit karisimi kuruluga kadar buharlastirilip, tizerine 20 mL 1:1 HCl

eklenmis ve tekrar kuruluga kadar buharlastirilmistir.

Bundan sonra, kalint1 {izerine 20 mL 1:1 HCI ve 40 mL deiyonize su
eklenerek, bir siire 1sitilmaya devam edilmis ve ¢dzilinebilen tuzlarin
cOziinmesi saglanmistir. Bu karigim, kantitatif huni ve mavi band filtre
kagidi yardimiyla siiziilmiistiir. Siizge¢ kagidi lizerindeki kalinti, belirli
miktardaki sicak su ile yikanmis ve igerdigi asidin giderilmesi saglanmustir.
Stiziintii ve yikama sular birlestirilerek, belirli bir hacme tamamlanmis ve
diger iyonlarin analizleri i¢in saklanmistir. Kalint1 ise siizge¢ kagidi ile
birlikte alimip, daha 6nce 950 °C’ de sabit tartima getirilmis olan platin
kroze iginde firma konmustur. Firin, 6nce yavasga 500 °C’ ye kadar
1sitilmis ve bu sicaklikta 30 dakika bekletilen platin kroze i¢indeki slizgeg
kagidinin yanmasi saglanmistir. Daha sonra firm 950 °C’ ye 1sitilmig ve
platin kroze bu sicaklikta 15 dakika bekletilmistir. Son olarak, platin
krozenin agirligindaki artma belirlenmis ve magnezyum silikatin SiO,

ylizdesi hesaplanmistir [43].

2. Magnezyum (Mg*") analizi: Kompleksometrik EDTA titrasyonu
yontemi kullanilmistir [44]. SiO; analizi sirasinda elde edilen siiziintiiden
hazirlanan analiz ¢ozeltilerinden alinan belirli miktardaki numunenin pH’1
once 1 M NaOH cozeltisi ile pH-metre ile kontrol edilerek 7 civarina
ayarlanmig, daha sonra Erichrom Black T indikatérii ve pH’ mn 10’ a
ayarlanmasi i¢in 10 mL tampon ¢dzelti ilave (pH=10) ilave edilmistir.
Sonra 0,01 M EDTA ¢ozeltisi ile titrasyon yapilmistir. EDTA ¢6zeltisinin
sarfiyat1 kullanilarak, ¢6zeltinin Mg2+ icerigi ve kat1 faz i¢in buna karsilik

gelen MgO miktar1 hesaplanmustir.

Kalsiyum (Ca™), sodyum (Na") ve potasyum (K") analizleri

Reaktanlardan biri olan atik tuz ¢ozeltisinden gelen Ca®”, Na™ ve K~
iyonlarinin, liretilen katt magnezyum silikat yapisinda tutulan ¢dzelti veya
kat1 yapisina dogrudan girerek eser miktarda bulunmasi beklendiginden;

silis analizi sirasinda elde edilen siiziintiiden hazirlanan ¢ozeltide Ca**, Na
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ve K" konsantrasyonlari, Perkin Elmer marka Optima 2100 DV model ICP
cihaz1 ile belirlenmistir. Cozeltinin icerdigi iyonlarin konsantrasyon
degerleri kullanilarak, iiretilen magnezyum silikatin bu iyonlar1 ne kadar

icerdigi hesaplanmistir.

Kloriir (CI') analizi

Reaksiyon sirasinda atik tuz ¢ozeltisinden gelen CI' iyonlarinin, iiretilen
kat1 magnezyum silikat {izerinde diger iyonlar gibi eser miktarda tutulmasi
beklendiginden; belirli bir miktar magnezyum silikat numunesi, HNO;
icerisinde hafifce 1sitilarak ¢oziilmiis ve belirli bir hacme tamamlanmustir.
Hazirlanan c¢ozeltiye gegen CI° konsantrasyonu Thermo ELECTRON-
Aquamate model UV Spektrofoto- metresi ile 460 nm dalga boyunda
calisilarak belirlenmistir. Cozeltinin igerdigi Cl° iyonu konsantrasyon
degeri kullanilarak, tiretilen magnezyum silikatin CI igerigi hesaplanmistir

[45].

Siilfat (SO4%) analizi

Reaksiyon sirasinda atik tuz ¢ozeltisinden gelen SO4> iyonlarmin da,
iiretilen kat1 magnezyum silikat tizerinde diger iyonlar gibi eser miktarda
tutulmas1 beklendiginden; silis analizi sirasinda elde edilen siiziintiiden
hazirlanan ¢ozeltiye gegen SO4> konsantrasyonu Thermo ELECTRON-
Aquamate model UV Spektrofotometresi ile 420 nm dalga boyunda
caligilarak belirlenmistir. Cozeltinin igerdigi SO~ iyonu konsantrasyon
degeri kullanilarak, iiretilen magnezyum silikatm SO igerigi

hesaplanmistir [46].

Suda coziinen madde analizi

Denge nemindeki katidan alinan 0,5 gram civarindaki numune 6nce 25 mL
saf su icinde dagitilarak 1sitict lizerinde 5 dakika kaynatilmis ve karisim
mavi band filtre kagid1 yardimiyla siiziilmiistiir. Daha sonra filtre {izerinde
kalan kati toplam1 25 mL olan sicak suyun belirli porsiyonlar: ile filtre
tizerinde yikanmustir ve tiim siiziintiiler, 105 °C’de sabit tartima getirilmis
bir porselen kapsiile almmistir.  Siiziintiler  kuruluga  kadar

buharlastirildiktan sonra, kalintiy1 iceren porselen kapsiil 105 °C’de etiivde
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sabit tartima getirilerek tartilmistir. Porselen kapsiiliin agirligindaki fark
hesaplanarak, iretilen magnezyum silikatin suda ¢6ziinen madde igerigi

hesaplanmistir [40].

Tane boyut dagihhm analizi

Tane boyut dagilimi, dinamik 151k sa¢ilimia dayanan foton korelasyon
spektroskopisi (PCS) prensibine gore oOl¢iim yapilan ve He-Ne lazer
lambali Malvern Mastersizer 2000 (Malvern Instrument Co.) cihaz ile
yapilmistir. Foton korelasyon spektroskopisinde sacilan 1sinin siddetindeki
degisime gore belirlenen diffiizyon katsayilarindan siispansiyondaki

kT
3nnD

partikiillerin hidrodinamik partikiil ¢aplarinin hesaplanmasi, d(H) =

(Stokes-Einstein) esitligine dayanmaktadir. Esitlikte, k:Boltzmann sabiti,
T:sicaklik, n:stv1 viskozitesi, D:difflizyon katsayisi, d(H): hidrodinamik
cap (partikiil ile aym diffiizyon katsayisina sahip bir kiirenin ¢api) olarak

tanimlanmaktadir [47].

BET yiizey alam 6lciimii (Azot adsorpsiyonu)

BET ylizey alan1 Ol¢timleri, siv1 azot sicakliginda (77 K) Micromeritics
ASAP 2010 model adsorpsiyon analiz cihazi kullanilarak yapilmistir. Azot
adsorpsiyonu analizlerine baglamadan 6nce, numuneler 410 K sicaklikta 24

saat siireyle vakum altinda bekletilmislerdir.

SEM analizi (Yiizey karakterizasyonu)

Kat1 numunelerin yiizey karakterizasyonu, Taramali Elektron Mikroskop
(SEM) (Jeol Jsm-6400) ile yapilmistir. Toz numuneler, bir tablet yiizeyine
yapistirilan ¢ift tarafli ve gézenekli bir karbon band iizerine yerlestirilip,

10-20 kV voltaj araliginda ve yiiksek vakumda goriintiileri alinmistir.

X-Ismnlar1 kirinim analizi

PANalytical Xpert-PRO-MPD X-isinlar1 difraktometresi ile yapilan
analizlerde, Cu-Ka radyasyon kaynagi (40 kV, 40 kA) kullanilmustir. 5-60°
20 araliginda ve 0,0167 °/s tarama hizinda gergeklestirilen X-1sinlari

kiriim analizi ile, katt numunelerin amorf yapida olduklar1 belirlenmistir.

37



38



3. SONUCLAR

Ultrases enerjisi uygulanarak yiiriitiilen sentezde, Sekil 3.1 de gosterildigi gibi diger
parametrelerin sabit tutulmasiyla ve incelenen her parametrenin iki farkli degerinde
olmak tlizere 8 adet deney gergeklestirilmistir. Sekilde deney numaralar1 yaninda
parantez icinde verilen ilk rakamlar besleme hizini, ikinci rakamlar reaksiyon

siiresini ve T{glincli rakamlar reaksiyon ortamina ilave edilen su miktarinm

gostermektedir.
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Besleme Hizi, mlidak

Sekil 3.1 : Ultrases uygulanan deneylerde parametreler.

3.1 Reaktan Besleme Hizi, Reaksiyon Siiresi ve Reaksiyon Karistminin Toplam
Derisiminin mMgO.nSiO, yH,O Yapisi ve Bilesimi Uzerindeki Etkisi

Sekil 3.1°den goriildiigii lizere D5-D2, D6-D4, D7-D10 ve D8-D9 diger iki
parametre sabit iken reaktan besleme hizinin degistigi ikili deney gruplarini
gostermektedir. D5-D2, D6-D4, D8-D9 ve D7-D10 ikili deney gruplarinda elde
edilen kat1 fazlarin bilesimleri Cizelge 3.1’den Cizelge 3.4’e kadar verilmektedir.
Kat1 fazlarn MgO, SiO; ve hidrat suyu bilesimlerinden mMgO.nSiO,yH,O
yapisinin belirlenmesi ile ilgili 6rnek bir hesaplama Cizelge 3.1°deki 4mL/dak
besleme hizinda elde edilen kat1 faz i¢in asagida verilmektedir. Diger tiim deneylerde

de kat1 faz bilesimleri benzer sekilde belirlenmistir.
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Hesaplamaya Temel: 100 g kat1 (denge neminde)

MgO mol sayisi: (21,52 g)/(40 g/mol)=0,54 mol

SiO; mol sayisi: (54,62 g)/(60 g/mol)=0,91 mol
Hidrat suyu mol sayisi: (12,80 g)/(18 g/mol)=0,71mol
Si0,/MgO molar orani: 0,91/0,54=1,69

H,0/MgO molar orani: 0,71/0,54=1,32
mMgOnSiO;yH,O Yapisi: MgO'1,69S10,1,32H,0

Cizelge 3.1 : D5-D2: Reaktan besleme hizinin {iriin bilesimi iizerindeki etkisi
(Reaktan miktarlari: 140 mL, Toplam reaksiyon siiresi: 1 saat, Su miktari
(seyreltme): 100 mL).

Reaktan Besleme Hiz1 4 mL/dak (D5) 8 mL/dak(D2)
Ultrases (stire/enerji) 38 dak/62Kj 54 dak/91 kJ
Denge Nemi (%) 12,56 12,35
Kizdirma Kaybi (%) 25,36 22,74
*Hidrat suyu (%) 12,80 10,40
MgO (%) 21,52 13,57
Si0; (%) 54,62 63,22
Toplam Suda Coziinen (%) 2,30 4,76
Na (%) 0,62 0,66
K (%) 0,42 0,42
Ca (%) 0,15 0,06
SOy (%) 0,00 0,00
Cl (%) 0,00 0,00
Reaktan Beslemesi
Bitiminde Reaksiyon 8,87 8,68
Karigiminin pH’ 1
Reaksiyon Sonu,nda 8.89 $.73
Karigimin pH’ 1
mMgOnSiO, yH,O Yapisi MgO1,69Si0,1,32H,0 MgO3,11Si0,1,7H,0
BET yiizey alani, m%/g 234 351

* Hidrat suyu= Kizdirma kayb1 — Denge nemi olarak belirlenmistir.
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Cizelge 3.2 : D6-D4:Reaktan besleme hizinin {iriin bilesimi tizerindeki etkisi (Reaktan
miktarlari: 140 mL, Toplam reaksiyon siiresi: 1 saat, Su miktar1 (seyreltme): 200

mL).
Reaktan Besleme Hizi 4 mL/dak (D6) 8 mL/dak (D4)
Ultrases (siire/enerji) 50dak/85kJ 54 dak/90 Kj
Denge Nemi (%) 13,90 12,55
Kizdirma Kayb1 (%) 27,50 24,63
*Hidrat suyu (%) 13,60 12,07
MgO (%) 19,75 20,65
Si0, (%) 54,68 55,02
Toplam Suda Coziinen (%) 3,03 4,27
Na (%) 0,50 0,65
K (%) 0,44 0,58
Ca (%) 0,14 0,09
SOy (%) 0,00 0,39
CI (%) 0,00 0,00
Reaktan Beslemesi
Bitiminde Reaksiyon 8,96 9,13
Karigiminin pH’ 1
Reaksiyon Sonu,nda 8.89 9,08
Karigimin pH’ 1
mMgOnSiO,yH,O Yapist MgO'1,84Si0,1,53H,0 MgO'1,78Si0,1,3H,0
BET yiizey alani, m*/g 392 248

* Hidrat suyu= Kizdirma kayb1 — Denge nemi olarak belirlenmistir.

Cizelge 3.3 : D8-D9:Reaktan besleme hizinin {iriin bilesimi {izerindeki etkisi (Reaktan
miktarlari: 140 mL, Toplam reaksiyon siiresi: 2 saat, Summiktar1 (seyreltme): 100

mL).
Reaktan Besleme Hizi 4 mL/dak (DS8) 8 mL/dak (D9)
Ultrases (siire/enerji) 98 dak/108kJ 106 dak/163 kJ
Denge Nemi (%) 11,17 10,18
Kizdirma Kayb1 (%) 24,83 24,37
*Hidrat suyu (%) 13,66 14,20
MgO (%) 21,3 20,81
Si0, (%) 54,08 55,9
Toplam Suda Coziinen (%) 2,42 1,70
Na (%) 0,38 0,36
K (%) 0,46 0,31
Ca (%) 0,08 0,07
SOy (%) 0,00 0,00
CI (%) 0,00 0,00
Reaktan Beslemesi
Bitiminde Reaksiyon 8,93 8,96
Karisiminin pH’ 1
Reaksiyon Sonu’nda 8.84 8.86
Karigimin pH’ 1
mMgOnSiO,yH,O Yapist Mg0O1,69S10,'1,42H,0 MgO1,79Si10,1,52H,0
BET yiizey alani, m*/g 162 104

* Hidrat suyu= Kizdirma kayb1 — Denge nemi olarak belirlenmistir.
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Cizelge 3.4 : D7-D10:Reaktan besleme hizinin iirtin bilesimi {izerindeki etkisi
(Reaktan miktarlari: 140 mL, Toplam reaksiyon siiresi: 2 saat, Su miktari
(seyreltme): 200 mL)

Reaktan Besleme Hizi 4 ml/dak (D7) 8 ml/dak (D10)
Ultrases (siire/enerji) 111 dak/130kJ 102 dak/171 kJ
Denge Nemi (%) 11,82 10,35
Kizdirma Kayb1 (%) 25,72 24,09
*Hidrat suyu (%) 13,91 13,74
MgO (%) 20,27 19,44
Si0, (%) 54,67 56,14
Toplam Suda Co6ziinen (%) 2,56 1,67
Na (%) 0,37 0,40
K (%) 0,37 0,54
Ca (%) 0,10 0,11
SOy (%) 0,00 0,00
Cl (%) 0,00 0,00
Reaktan Beslemesi
Bitiminde Reaksiyon 8,98 9,10
Karigiminin pH’ 1
Reaksiyon Sonu,nda 8.88 8.98
Karisimin pH’ 1
mMgOnSiO,yH,O Yapist MgO'1,8Si0,'1,52H,0 MgO1,92Si0,1,57H,0
BET yiizey alani, m’/g 226 125

* Hidrat suyu= Kizdirma kayb1 — Denge nemi olarak belirlenmistir.

Cizelge 3.1, 3.2, 3.3 ve 3.4’de verilen sonuglara gore, incelenen ii¢ parametrenin
Sekil 3.1°de gosterilen farkli kombinasyonlarinda elde edilen ve genel yapist
mMgO.nSi0,.yH,0 olan kat1 fazlarin MgO, SiO, ve H,O (hidrat suyu) icerikleri
Sekil 3.2°de gosterilmektedir. Sekilde ikinci dikey eksende kati fazlarin SiO,/MgO

ve H,O/MgO molar oranlar1 verilmektedir.

Sonuglar, D2 numarali deneyde MgO igeriginin diger kosullardakine gore daha
diisiik dolayisiyla Si0,/MgO ve H,O/MgO mol oranlarinin daha yiiksek oldugunu,
diger tiim kosullarda ise kat1 fazin mMgO.nSi10,.yH,O yapisinin hemen hemen ayni
oldugunu gostermektedir. Dolayisiyla, incelenen ii¢ parametrenin iiriiniin bilesimi

tizerinde etkisi oldugunu séylemek miimkiin degildir.

Kati fazlarin X-iginlar1 kirmim desenleri (XRD) Ek A’ da yeralmaktadir ve
desenlerin ¢ok benzer olmasi, iirin bilesimlerinin dnemli derecede farkli olmadigini
gostermektedir. XRD sonuglarina gore, elde edilen her katinin amorf yapida oldugu

belirlenmistir.

42



100 - 45 o
&0 - '-EP
.ET' ] L1k g
g~ 70 * = ™ o=
e . -
L=l B0 A c -
= B oo ris g ©
MR N
Se 1y & 2 & 4 2 2 0 S e
- L =
£ 301 s * L3 T
k4 20 1=
- ML i
10 o= ,::,_.
a T T T T T T T a [}

gD ¢ 5102 B HZOhdrat « 5102M04g0 « H2OD g0

Sekil 3.2 : Kati fazlarin MgO, SiO, ve H,O (hidrat suyu) icerikleri (Degisen

parametreler: Reaktan besleme hizi, reaksiyon siiresi ve toplam karigim derigimi).

3.2 Ultrases Enerjisinin mMgOnSiO,yH,O Yapisi ve Bilesimi Uzerindeki Etkisi

D1-D2 ve D3-D4 ikili deney gruplari, ultrases enerjisi uygulanmasi disinda tamamen
ayni kosullarda gerceklestirilmistir. Bu nedenle, ultrases enerjisinin bu deneylerde
elde edilen iiriinlerin yap1 ve bilesimine etkisi incelenmis ve kati fazlarin bilesimleri

Cizelge 3.5 ve 3.6’ da karsilastirilmistir.

Cizelge 3.5 ve 3.6’da verilen sonuglara gore, diger tiim parametreler sabit tutularak
ultrases enerjisi uygulanan ve genel yapist mMgOnSiO,yH,O olan kat1 fazlarin
MgO, SiO, ve H,O (hidrat suyu) icerikleri Sekil 3.3’te gosterilmektedir. Sekilde
ikinci dikey eksende kati fazlarin SiO,/MgO ve H,O/MgO molar oranlar

verilmektedir.

DI1-D2 ikili deney grubundaki deneyleri karsilastirdigimizda, ultrases enerjisi
uygulanan D2 numarali deneyin sonunda elde edilen kati iiriiniin MgO igeriginin
belirgin olarak daha diisiik, dolayistyla SiO,/MgO ve H,O/MgO oranlarinin daha
yuksek oldugu goriilmektedir. Oysa D3-D4 ikili deney grubundaki deneyleri
karsilastirdigimizda, elde edilen kat1 iiriinlerin bilesimlerinin birbirinden pek farkli
olmadigi, dolayisiyla bilesimleri {izerinde ultrases enerjisinin etkisi olmadigi
goriilmektedir. Ek A’ da verilen XRD desenlerinin neredeyse ayni olmasi, iiriinlerin

bilesiminin birbirinden pek farkli olmadigini gostermektedir.
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Cizelge 3.5 : D1-D2: Ultrases enerjisinin iirlin bilesimi {izerindeki etkisi (Reaktan
miktarlari: 140 mL, Toplam reaksiyon siiresi: 1 saat, Su miktari (seyreltme): 100
mL, Besleme hizi: 8 mL/dak).

Deney No D1 D2

Ultrases (siire/enerji) - 54 dak/91 kJ

Denge Nemi (%) 12,48 12,35

Kizdirma Kayb1 (%) 25,32 22,74

*Hidrat suyu (%) 12,84 10,40

MgO (%) 20,91 13,57

Si0, (%) 54,73 63,22

Toplam Suda Co6ziinen (%) 2,70 4,76

Na (%) 0,36 0,66

K (%) 0,18 0,42

Ca (%) 0,07 0,06

SOy (%) 0,00 0,00

Cl (%) 0,00 0,00

Reaktan Beslemesi
Bitiminde Reaksiyon 9,07 8,68
Karigiminin pH’ 1
Reaksiyon Sonu,nda 8.99 8.73
Karisimin pH’ 1
mMgOnSiO,yH,O Yapist MgO'1,74Si0,1,36H,0 Mg03,11Si0,1,7H,0
BET yiizey alani, m’/g 243 351

* Hidrat suyu= Kizdirma kayb1 — Denge nemi olarak belirlenmistir.

Cizelge 3.6 : D3-D4: Ultrases enerjisinin {iriin bilesimi {izerindeki etkisi (Reaktan
miktarlari: 140 mL, Toplam reaksiyon siiresi: 1 saat, Su miktari (seyreltme): 200
mL, Besleme hizi: 8 mL/dak).

D3 D4

Ultrases (slire/enerji) - 54 dak/91 kJ
Denge Nemi (%) 12,52 12,55
Kizdirma Kaybi (%) 24,47 24,63
*Hidrat suyu (%) 11,95 12,07
MgO (%) 21,26 20,65
Si0, (%) 55,08 55,02
Toplam Suda Co6ziinen (%) 4,67 4,27
Na (%) 1,06 0,65
K (%) 0,58 0,58
Ca (%) 0,09 0,09
SO4 (%) 0,00 0,39
CI (%) 0,00 0,00

Reaktan Beslemesi
Bitiminde Reaksiyon 9,14 9,13
Karisiminin pH’ 1
Reaksiyon Sonu’nda 9,09 9,08
Karisimin pH’ 1
mMgOnSiO, yH,O Yapisi MgO1,73S10,'1,25H,0 Mg0O1,78Si0,'1,3H,0

BET yiizey alani, m’/g 307 248

* Hidrat suyu= Kizdirma kayb1 — Denge nemi olarak belirlenmistir.
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Sekil 3.3 : Kat1 fazlarin MgO, SiO, ve H,O (hidrat suyu) igerikleri (Degisen parametre:

Ultrases enerjisinin uygulanmas).

3.3 Atik Cozeltiler ve Analitik Saflikta Reaktanlar Kullanilarak Gerceklestirilen
Deneylerde Elde Edilen mMgO.nSiO;yH,O’ nun Yapr ve Bilesiminin
Karsilastirilmasi

mMgO.nSi0,.yH,O’ nun iiretiminde reaktan olarak, piring kabugu kiiliinden
hazirlanan sodyum silikat ¢ozeltisi ve tuzla atik ¢ozeltisinin kullanilabilirligini
degerlendirmek {izere, D10 numarali deneyin kosullar1 ve analitik saflikta reaktanlar

kullanilarak D11 numarali deney gerceklestirilmistir.

Ayni kosullarda gergeklestirilen iki deneyin sonunda elde edilen iiriinlerin bilesimleri

Cizelge 3.7’ de karsilastirilmistir.

Cizelge 3.7° de verilen sonuglara gore, genel yapist mMgOnSiO,yH,O olan kati
fazlarin MgO, SiO, ve H,O (hidrat suyu) igerikleri Sekil 3.4’ te gosterilmektedir.
Sekilde ikinci dikey eksende kati fazlarin S10,/MgO ve H,O/MgO molar oranlari

verilmektedir.
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Cizelge 3.7 : D10-D11: Saf reaktanlar ve atik ¢ozeltiler kullanilarak ayni1 kosullarda

gergeklestirilen deneylerde {iriin bilesiminin karsilastirilmast (Reaktan
miktarlari: 140 mL, Toplam reaksiyon siiresi: 2 saat, Su miktar1 (seyreltme): 200
mL, Besleme hizi: 8 mL/dak).

D10 D11(Saf reaktan)
Ultrases (slire/enerji) 102 dak/171 kJ 111 dak/104 kJ
Denge Nemi (%) 10,35 20,27
Kizdirma Kaybi (%) 24,09 30,17
*Hidrat suyu (%) 13,74 9,9
MgO (%) 19,44 14,64
Si0, (%) 56,14 56,5
Toplam Suda Co6ziinen (%) 1,67 2,2
Na (%) 0,40 0,01
K (%) 0,54 0,00
Ca (%) 0,11 0,00
SOy (%) 0,00 0,00
CI (%) 0,00 0,00
Reaktan Beslemesi
Bitiminde Reaksiyon 9,10 8,84
Karigiminin pH’ 1
Reaksiyon Sonunda 808 875
Karisimin pH’ 1 )
mMgOnSiO,yH,O Yapisi Mg01,92S10,'1,57H,0 Mg02,57S10,'1,5H,0
BET yiizey alani, m’/g 125 567

* Hidrat suyu= Kizdirma kayb1 — Denge nemi olarak belirlenmistir.

Sonuglara gore, MgO igerigi saf reaktanlarin kullanildigi D11 numarali deneyde,
D10 numarali deneydekine gore % 4,8 daha diisiik, SiO, igerigi ise neredeyse
aynmidir. Buna bagli olarak SiO,/MgO orani, D11’ de elde edilen {iriin i¢in daha
yiiksektir ve H,O/MgO mol oranlarinin neredeyse ayni oldugunu sdylemek
miimkiindiir. Atik ¢ozeltilerden kaynaklanan Na®, K*, Ca*" iyonlarmm elde edilen
magnezyum silikatin yapisina belirli 6l¢iide girdigi goriilmektedir. Saf reaktanlar ile
elde edilen magnezyum silikatin yapisinda, belirtilen iyonlar hi¢ bulunmamakta olup,
spesifik ylizey alan1 da atik cozeltilerden elde edilene kiyasla oldukg¢a fazladir
(Spesifik yiizey alanlari, Ek C’ de verilen azot adsorpsiyonu analiz sonuglarinda

goriilebilir).

Reaktanlarin saflik derecesinin, magnezyum silikatin (mMgOmnSiO,yH,0) bilesimi
tizerinde Onemli bir etkisi goriilmemektedir. Ek A’ da verilen XRD desenleri de
birbiriyle neredeyse ayni olup, iriin bilesimleri arasinda pek fark olmadigini

desteklemektedir.
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Sekil 3.4 : Kat1 fazlarin MgO, SiO, ve H,O (hidrat suyu) igerikleri (D10 numaral deney

ve saf reaktan kullanilan D11 numarali deneyin karsilastirilmast).

3.4 Deney Tekrarn ile Elde Edilen mMgO.nSiO,.yH,O’ nun Yapi ve Bilesiminin
Tekrarlanabilirliginin Degerlendirilmesi

mMgOnSiO, yH,O genel yapisindaki magnezyum silikat sentezinin, iiriin bilesimi
ve Ozellikleri acisindan tekrarlanabilirligini kontrol etmek iizere, ayn1 kosullarda (8
mL/dak besleme hizi, 2 saat reaksiyon siiresi ve yiiksek seyreltme orani)
gergeklestirilen deneylerde (D10 ve D12) elde edilen kati fazlarin bilesimleri Cizelge
3.8’ de karsilastirllmistir. Elde edilen kat1 fazlarin MgO, SiO, ve H,O (hidrat suyu)
igerikleri Si0,/MgO ve H,O/MgO molar oranlar1 Sekil 3.5 te gosterilmektedir.

Sonuglara gore, ayni kosullarda gerceklestirilen deneylerde elde edilen magnezyum
silikatin mMgOnSiO,yH,O genel yapisinda énemli bir farklilik olmamasi, deneyin
tekrarlanabilirligini gostermektedir. Ek A’ da verilen X-1sinlar1 kirinim desenlerinin
cok benzer olmasi, iki tirliniin genel yapisinin ¢ok benzer oldugunu gostermektedir.
Ancak, Na", K" ve Ca®" safsizliklar1 agisindan yapilan kiyaslamada, safsizlik igerigi
yiiksek olan katinin spesifik yiizey alaninin digerine kiyasla daha diisikk oldugu
goriilmektedir.

Yikamada ayni kosullar uygulanmasina ragmen safsizlik iceriginin ve buna bagh
olarak spesifik ylizey alaniin farkli olmasi, filtrasyon ve yikama sirasinda kontrol

edilemeyen etkenlere baglanabilir.
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D10-D12: Uriin bilesimi temel alinarak deney tekrarinin

degerlendirilmesi (Reaktan miktarlart: 140 mL, Toplam Reaksiyon Siiresi: 2
saat, Su miktar1 (seyreltme): 200 mL, Besleme hizi: 8 mL/dak).

Cizelge 3.8

D10 D12(Tekrar)
Ultrases (siire/enerji) 102 dak/171 kJ 108 dak/92 kJ

Denge Nemi (%) 10,35 15,33
Kizdirma Kaybi1 (%) 24,09 26,85
*Hidrat suyu (%) 13,74 11,52
MgO (%) 19,44 17,54

Si0; (%) 56,14 56,13

Toplam Suda Coziinen (%) 1,67 3,39
Na (%) 0,40 0,21

K (%) 0,54 0,04

Ca (%) 0,11 0,00

SOy (%) 0,00 0,00

Cl (%) 0,00 0,00

Reaktan Beslemesi
Bitiminde Reaksiyon 9,10 9,04
Karigiminin pH’ 1
Reaksiyon Sonu,nda 8.98 8.98
Karisimin pH’ 1
mMgOnSiO,yH,O Yapisi Mg01,92Si0,'1,57H,0 Mg02,13Si0,1,46H,0

BET yiizey alani, m*/g 125 402

* Hidrat suyu= Kizdirma kayb1 — Denge nemi olarak belirlenmistir.
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Sekil 3.5 : Kat1 fazlarin MgO, SiO; ve H,O (hidrat suyu) igerikleri (D10 numarali deney

ve D12 numarali deney tekrarinin karsilastiriimast).

3.5 Ultrases Enerjisi Uygulanan Sentezde Incelenen Tiim Kosullar icin, Kati
Fazin Denge Nemi ve Safsizlik Konsantrasyonlarimin Karsilastirilmasi

Sekil 3.6’ da incelen tiim kosullar i¢in, tuzla atik ¢ozeltisinden kaynaklanan ve kati
fazlarin yapilarinda safsizlik olusturan cesitli bilesenlerin konsantrasyonlart ile

katinin ortam kosullarindaki denge nem degerleri verilmektedir. Birinci dikey
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eksende denge nemi, ikinci dikey eksende ise diger iyonlarin konsantrasyonlari
okunmaktadir. Gerek denge nemi, gerek safsizlik konsantrasyonlari incelenen tiim
kosullarda hemen hemen aynidir. Denge nemi % 12+2, Na' konsantrasyonu %
0,5+0,2, K" konsantrasyonu % 0,4+0,1, Ca®’ konsantrasyonu % 0,140,05 olarak

degismektedir. SO4> ve CI iyonlari ise hi¢c bulunmamaktadur.
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Sekil 3.6 : Kat1 fazlarin igerdigi Na*, K*, Ca*", SO4*, CI ve denge nemi.

Reaktan olarak tuzla atik ¢ozeltisi kullanilmasi halinde, kati fazda tutunabilecek
iyonlarin konsantrasyonu, 1yi bir yikama yapilarak olduk¢a diislirtilmiistiir. Sonug
olarak; tuzla atik ¢ozeltisi kullanilarak iiretilen mMgOnSiO,yH>O’ nun igerdigi
safsizligin dikkate alinmayacak kadar diisiik miktarda oldugunu ve dolayisiyla tuzla
atik ¢ozeltisinin mMgOnSiO, yH,O’ nun iiretiminde kullanilmasimin bu yonden bir

sakincasi olmadigini sdylemek miimkiindiir.

3.6 Reaktan Besleme Hizimin Uriiniin Tane Boyut Dagilhim Uzerindeki Etkisi

Sabit reaksiyon siiresi ve seyreltme oranlari i¢in reaktan besleme hizinin tane boyut
dagilimina etkisi, Sekil 3.7-3.18 arasindaki tane boyut dagilimlar ile incelenmistir.
Besleme hizinin degisken oldugu her ikili deney grubu icin, reaktan beslemesi
bitiminde ve reaksiyon siiresi sonunda alinan numunelerin tane boyut dagilimlar1 ve
ortalama tane boyutlar1 asagida verilmektedir. Her deney grubunda elde edilen toz
tiriinlerin belirli miktardaki su ile hazirlanan silispansiyonlari, birer saat ultrases

banyosunda bekletilmistir. Bundan sonra 6l¢iilen tane boyutu dagilimlari ve ortalama
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tane boyutlar1 da karsilastirilmis olup, degiskenin boyut dagilimi tizerindeki etkisi toz

numunelerin dl¢lim sonugclari ile degerlendirilmistir.
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Sekil 3.7 : Reaktan besleme hizinin reaktan beslemesi bitiminde tane boyut
dagilimina etkisi- D5(4-1-100);D2(8-1-100).
Sekil 3.7°teki verilere gore reaksiyon karisiminin seyreltme orani diisiik (toplam
¢Oziinmiis madde: 88 g/L) oldugunda; 4mL/dak besleme hizi igin reaktanlarin
beslenmesi bittiginde (35. dakika) olusan kati, tek aralikta (unimodal) tane boyut
dagilimi gostermektedir ve bu aralik, 0,45-296 um arasindadir. Kat1 fazin tiimii i¢in
ortalama tane boyutu (aritmetik ortalama) 17 pm’dir. 8 mL/dak besleme hiz1 i¢in ise
reaktanlarin beslenmesi bittiginde (17,5. dakika) olusan kati, 0,6-14 pm araliginda

tek tane boyut dagilimi1 gostermektedir ve ortalama tane boyutu 5,93 pm’dir.

Sekil 3.8’deki verilere gore toplam ¢6zlinmiis madde igerigi 88 g/L. olan reaksiyon
karisiminda, 4mL/dak besleme hizi i¢in, toplam reaksiyon siiresi 1 saatin sonunda
olusan kat1 0,45-28 pm aralifinda tek tane boyut dagilimi gostermektedir. Bu iiriin
i¢in ortalama tane boyutu 10,41 um’ dir. 8 mL/dak besleme hizinda olusan iiriin ise
iki aralikta tane boyut dagilimi gostermektedir. Bu dagilimlarin boyut araliklari

strastyla 0,4-32 ve 74-514 um’ dir ve bu {iriiniin ortalama tane boyutu 31,44 um’ dir.

Sekil 3.9’ da reaktanlarin besleme hizinin 8 mL/dak oldugu D2 numarali ve 4
mL/dak oldugu D5 numarali deneylerin sonunda elde edilen toz numunelerin tane

boyutu dagilimlar1 karsilagtirilmistir ve her iki dagilim da tek araliktadir.

D5 numarali deneyin sonunda elde edilen {iriiniin tane boyutu 0,4-224,41 pm
araliginda degismektedir ve bu {irliniin ortalama tane boyutu 59,92 um’ dir. D2
numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin tane boyutu ise, 1,18-447,75

um araligindadir ve ortalama tane boyutu 59,87 um’ dir.
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Sekil 3.8 : Reaktan besleme hizininin reaksiyon sonunda tane boyut dagilimina
etkisi- D5(4-1-100);D2(8-1-100).
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Sekil 3.9 : Besleme hizinin elde edilen toz numunelerin tane boyut dagilimina etkisi-
D2(8-1-100); D5(4-1-100).

Sekil 3.10°da reaksiyon karigiminin seyreltme orani yiiksek (toplam ¢oziinmiis
madde: 70 g/L) oldugunda reaktan besleme hizinin besleme siiresi sonundaki
numunenin tane boyut dagilimina etkisi gosterilmektedir. 4mL/dak besleme hizinda
35. dak. sonunda olusan kati faz 0,5-19 um araliginda ve ortalama tane boyutu 7,34
pm olan tek dagilim gdstermektedir. 8 mL/dak besleme hizinda ise 17,5 dak sonunda
olusan kati faz 1,4-24,6 um ve 85,4-2047 pum arahiginda iki farkli dagilim
gostermektedir. Ortalama tane boyutu ise 446,56 um’dir.
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Sekil 3.10: Reaktan besleme hizininin reaktan beslemesi bitiminde tane boyut
dagilimina etkisi- D4(8-1-200); D6(4-1-200).

Sekil 3.11°daki sonuglar bir saatlik reaksiyon siiresi sonunda her iki besleme hizinda

da dagilim sekillerinin degismedigini gostermektedir. 4 mL/dak besleme hizinda

boyut araligi 0,5-25 um olup, ortalama tane boyutu 7,65 um’dir. 8 mL/dak besleme

hizinda ise 0,45-32,4 ve 85-448 um araliklarinda bulunan iki farkli tane boyutu

dagilimi goriilmektedir. Bu {iriiniin ortalama tane boyutu ise 16,14 pm’dir.

Sekil 3.12° de reaktanlarin besleme hizinin 8§ mL/dak oldugu D4 numarali ve 4
mL/dak oldugu D6 numarali deneylerin sonunda elde edilen toz numunelerin tane
boyutu dagilimlar karsilastirilmigtir. D6 numarali deneyin sonunda elde edilen iiriin
tek tane boyutu dagilimi gostermekte olup, bu dagilim 0,45-339,65 pm araligindadir
ve bu lirliniin ortalama tane boyutu 80,91 um’ dir. D4 numarali deneyin sonunda elde
edilen iriiniin tane boyutu ise, 0,4-32,44 um ve 32,44-224,41 um araliklarinda

degisim gostermektedir ve tiim iirliniin ortalama tane boyutu 48,05 um’ dir.
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Sekil 3.11 : Reaktan besleme hizininin reaksiyon sonunda tane boyut dagilimina
etkisi- D4(8-1-200); D6(4-1-200).
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Sekil 3.12 : Besleme hizinin elde edilen toz numunelerin tane boyut dagilimina
etkisi- D4(8-1-200); D6(4-1-200).
Sekil 3.13’te reaksiyon karigiminin seyreltme orani yiiksek (toplam ¢oziinmiis
madde: 70 g/L) oldugunda reaktan besleme hizinin besleme siiresi sonundaki
numunenin tane boyut dagilimina etkisi gosterilmektedir. 4mL/dak besleme hizinda
35. dak sonunda olusan kat1 faz 0,5-19 um aralifinda tek dagilim gostermektedir.
Ortalama tane boyutu 6,92 pm’dir. 8 mL/dak besleme hizinda 17,5 dak sonunda
olusan kat1 faz ise 0,45-16,25 um araliginda yine tek dagilim gostermektedir ve 5,43

um ortalama tane boyutuna sahiptir.

Sekil 3.14’teki sonugclar, iki saatlik reaksiyon siiresi sonunda her iki besleme hizinda
da tek tane boyut dagilimmin elde edildigini gostermektedir. Tane boyut dagilimi,
4mL/dak besleme hizinda 0,5-19 um araliginda iken, 8 mL/dak besleme hizinda 0,5-
25 pum araligindadir. Ortalama partikiil boyutu, diisiik hizda elde edilen iiriin igin
6,35 um iken, yiiksek hizda 8,83 um’ dir.
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Sekil 3.13 : Reaktan besleme hizininin reaktan beslemesi bitiminde tane boyut
dagilimina etkisi - D7(4-2-200); D10(8-2-200).
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Sekil 3.14 : Reaktan besleme hizininin reaksiyon sonunda tane boyut dagilimina
etkisi- D7(4-2-200); D10(8-2-200).
Sekil 3.15° te karsilastirilan tane boyutu dagilimlari, reaktanlarin besleme hizi 8
mL/dak olan D10 numarali ve 4 mL/dak olan D7 numarali deneylerin sonunda elde
edilen trilinlere aittir. D10 numarali deneyde elde edilen iiriin tek tane boyutu
dagilimi gosterirken, D7 numarali deneyde elde edilen {iriin iki tane boyutu dagilimi
gostermektedir. D10 numarali deneye ait olan tane boyutu dagilimi 0,4-97,96 pum
araligindadir ve bu {iriiniin ortalama tane boyutu 11,15 um’ dir. D7 numarali deneyde
elde edilen {iriiniin tane boyutu ise 0,4-24,6 ve 24,6-129,13 pum araliklarinda degisim

gostermektedir ve ortalama tane boyutu 20,29 um’ dir.
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Sekil 3.15 : Besleme hizinin elde edilen toz numunelerin tane boyut dagilimina
etkisi- D10(8-2-200); D7(4-2-200).

Sekil 3.16’daki verilere gore reaksiyon karigiminin seyreltme orani diisiik (toplam

¢Oziinmiis madde: 88 g/L) oldugunda; her iki besleme hizi i¢in reaktanlarin

beslenmesi bittiginde olusan kati, tek aralikta (unimodal) tane boyut dagilimi

gostermektedir ve bu aralik, yaklasik olarak birbirine esittir. 4 mL/dak besleme hizi
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i¢cin bu aralik, 0,5-21 um arasindadir ve kat1 fazin ortalama tane boyutu (aritmetik
ortalama) 6,85 pm’dir. 8 mL/dak besleme hizi i¢in ise reaktanlarin beslenmesi
bittiginde (17,5. dak) olusan kati, 0,45-19 pum araliginda dagilim gdstermedir ve
ortalama tane boyutu 6,01 pm’dir.
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Sekil 3.16 : Reaktan besleme hizininin reaktan beslemesi bitiminde tane boyut
dagilimina etkisi - D8(4-2-100); D9(8-2-100).

Sekil 3.17° teki sonuglarda ise, iki saatlik reaksiyon siiresi sonunda her iki besleme

hizinda da yine tek tane boyut dagiliminin elde edildigi goériilmektedir. Tane boyut

dagilimi, 4mL/dak besleme hizinda 0,45-19 pm araliginda iken, 8 mL/dak besleme

hizinda 0,45-14,16 pm araligindadir. Ortalama partikiil boyutu ise, diisiik hizda elde

edilen iirlin i¢in 6,02 um iken, yliksek hizda 5,18 pm’ dir.
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Sekil 3.17 : Reaktan besleme hizininin reaksiyon sonunda tane boyut dagilimina
etkisi- D8(4-2-100); D9(8-2-100).

Sekil 3.18° de reaktanlarin besleme hizi 8 mL/dak olan D9 numarali ve 4 mL/dak
olan D8 numarali deneylerin sonunda elde edilen iirlinlerin tane boyutu dagilimlar

karsilastirilmaktadir. Her iki dagilim da iki aralikta degisim goOstermektedir. D9
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numarali deneyde elde edilen iirliniin tane boyutu dagilimi 0,34-16,26 ve 16,26-

112,47 pm araliklarindadir ve tiim {iriiniin ortalama tane boyutu 19,93 um’ dir.
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Sekil 3.18 : Besleme hizinin elde edilen toz numunelerin tane boyut dagilimina
etkisi- D9(8-2-100); D8(4-2-100).

D8 numarali deneyde elde edilen iiriiniin tane boyutu ise 0,34-21,43 ve 21,43-148,26

um araliklarinda degisim gostermektedir ve ortalama tane boyutu 15,93 pm’ dir.

Cizelge 3.9 : Toz numunenin ortalama tane boyutu ve tane boyutu dagilim araliginin
besleme hizi ile degigimi.

Toz Numunenin Tane Boyutu Dagilim Araligi, pm
Deney No Ortalama Tane
Boyutu, pm 1. Dagilim 2. Dagilim
D2(8-1-100) 59.87 1,18-447,75 —
D5(4-1-100) 59.92 0,4-224,41 —
D4(8-1-200) 48.05 0,4-32,44 32,44-224.,41
D6(4-1-200) 80.91 0,45-339,65 —
D10(8-2-200) 11.15 0,4-97,96 —
D7(4-2-200) 20.29 0,4-24,6 24,6-129,13
D9(8-2-100) 19.92 0,34-16,26 16,26-112,47
D8(4-2-100) 15.93 0,34-21,43 21,43-148,26

Cizelge 3.9’ da ultrases uygulanan deneylerde edilen toz numunelerin ortalama tane
boyutlar1 ve tane boyutu dagilim araliklar1 toplu olarak verilmistir. Sonug olarak;
ultrases enerjisi uygulanan sentezde, reaktan besleme hizinin iiriiniin tane boyutu
dagilimi ve ortalama tane boyutu {izerinde belirgin bir etkisinin olmadigi
goriilmiistiir. Ek B’ de verilen taramali elektron mikroskop (SEM) goriintiileri, her
ikili deney grubu i¢in karsilagtirildiginda, degiskenlerin tane boyutu dagilimi
tizerinde 6nemli bir etkisinin olmadig1 anlasilmaktadir. Her toz numune i¢in, 100 kez

yakinlagarak alinan goriintliniin altinda, bu goriintiide segilen iki farkli bolgeye ayri
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ayri 1000 ve 2000 kez yakinlasarak aliman gorintiiler verilmistir. Tane boyutu
analizinin sonucunda verildigi gibi, numunelerin tane boyutu dagilimlarinin genel
olarak homojen olmadigi SEM goriintiilerinde de goriilmektedir. Buna karsilik
ortalama tane boyutu ve tane boyutu dagilim aralig: kiicilildiikge artan tane boyutu

homojenligi, goriintiilerde farkedilmektedir.

3.7 Reaksiyon Karisimmm Su Iceriginin (Seyrelme) Uriiniin Tane Boyut
Dagilim Uzerindeki Etkisi

Reaksiyon karisiminin seyrelme oraninin {riiniin tane boyutu dagilimi tlizerindeki
etkisini inceleyebilmek igin, Sekil 3.19-3.30 arasinda gerekli karsilagtirmalar
gosterilmigtir. Reaksiyon karisiminin seyrelme oraninin degisken oldugu her ikili
deney grubu i¢in, reaktan beslemesi bitiminde ve reaksiyon siiresi sonunda alinan
numunelerin tane boyut dagilimlar1 verilmistir. Her deney grubunda elde edilen toz
tiriinlerin belirli miktardaki su ile hazirlanan silispansiyonlari, birer saat ultrases
banyosunda bekletilmistir. Bundan sonra 6l¢iilen tane boyutu dagilimlari ve ortalama
tane boyutlar1 da karsilagtirilmis olup, degiskenin boyut dagilimi iizerindeki etkisi toz

numunelerin sonuglariyla degerlendirilmistir.
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Sekil 3.19 : Reaksiyon karisimindaki su miktarinin (seyrelmenin) reaktan beslemesi
bitiminde tane boyut dagilimina etkisi - D6(4-1-200); D5(4-1-100).

Sekil 3.19 ve 3.20° de reaktan besleme hizinin 4 mL/dak ve reaksiyon siiresinin 1

saat oldugu D5 ve D6 numarali deneylerde reaktan beslemesi bitiminde ve reaksiyon

sonunda alinan numunelerin tane boyutu dagilimlari, Sekil 3.21° de ise bu deneylerde

elde edilen toz numunelerin tane boyutu dagilimlar1 karsilastirilmaktadir.
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Sekil 3.20 : Reaksiyon karigimindaki su miktarinin (seyrelmenin) reaksiyon sonunda
tane boyut dagilimina etkisi - D6(4-1-200); D5(4-1-100).
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Sekil 3.21 : Reaksiyon karisimindaki su miktarinin (seyrelmenin) elde edilen toz
numunelerin tane boyut dagilimina etkisi — D5(4-1-100); D6(4-1-200).
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Sekil 3.22 : Reaksiyon karisimindaki su miktarinin (seyrelmenin) reaktan beslemesi
bitiminde tane boyut dagilimina etkisi- D4(8-1-200); D2(8-1-100).

Sekil 3.22 ve 3.23’ de reaktan besleme hizinin 8 mL/dak ve reaksiyon siiresinin 1

saat oldugu D2 ve D4 numarali deneylerde reaktan beslemesi bitiminde ve reaksiyon
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sonunda alinan numunelerin tane boyutu dagilimlari, Sekil 3.24’ te ise bu deneylerde

elde edilen toz numunelerin tane boyutu dagilimlar1 karsilastiriimaktadir.
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Sekil 3.23 : Reaksiyon karisimindaki su miktarinin (seyrelmenin) reaksiyon sonunda
tane boyut dagilimina etkisi - D4(8-1-200); D2(8-1-100).
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Sekil 3.24 : Reaksiyon karisimindaki su miktarinin (seyrelmenin) elde edilen toz
numunelerin tane boyut dagilimina etkisi — D2(8-1-100); D4(8-1-200).

Sekil 3.25 ve 3.26° da reaktan besleme hizinin 4 mL/dak ve reaksiyon siiresinin 2
saat oldugu D7 ve D8 numarali deneylerde reaktan beslemesi bitiminde ve reaksiyon
sonunda alinan numunelerin tane boyutu dagilimlari, Sekil 3.27° de ise bu deneylerde

elde edilen toz numunelerin tane boyutu dagilimlar1 karsilastiriimaktadir.

Sekil 3.28 ve 3.29° da reaktan besleme hizinin 8 mL/dak ve reaksiyon siiresinin 2
saat oldugu D9 ve D10 numarali deneylerde reaktan beslemesi bitiminde ve
reaksiyon sonunda alinan numunelerin tane boyutu dagilimlari, Sekil 3.30” da ise bu

deneylerde elde edilen toz numunelerin tane boyutu dagilimlari karsilastirilmaktadir.
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Sekil 3.25 : Reaksiyon karisimindaki su miktarinin (seyrelmenin) reaktan beslemesi
bitiminde tane boyut dagilimina etkisi- D7(4-2-200); D8(4-2-100).
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Sekil 3.26 : Reaksiyon karisimindaki su miktariin (seyrelmenin) reaksiyon sonunda
tane boyut dagilimina etkisi - D7(4-2-200); D8(4-2-100).
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Sekil 3.27 : Reaksiyon karigimindaki su miktarinin (seyrelmenin) elde edilen toz
numunelerin tane boyut dagilimina etkisi - D7(4-2-200); D8(4-2-100).
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Sekil 3.28 : Reaksiyon karisimindaki su miktarinin (seyrelmenin) reaktan beslemesi
bitiminde tane boyut dagilimina etkisi- D9(8-2-100); D10(8-2-200).

Hacim, %
[0}
1

O 1 T T 1 1

0 0 1 10 100 1000 10000
Tane Boyutu, pm

—— D9Y(8-2-100) —— D10(8-2-200)

Sekil 3.29 : Reaksiyon karisimindaki su miktariin (seyrelmenin) reaksiyon sonunda
tane boyut dagilimina etkisi - D9(8-2-100); D10(8-2-200).
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Sekil 3.30 : Reaksiyon karigimindaki su miktarinin (seyrelmenin) elde edilen toz
numunelerin tane boyut dagilimina etkisi- D9(8-2-100); D10(8-2-200).

Cizelge 3.10° da ultrases enerjisi uygulanan deneylerde elde edilen toz numunelerin

tane boyut dagilimlar1 ve ortalama tane boyutlar1 toplu olarak verilmistir. Reaksiyon
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karisiminin seyrelme oraniin degisken oldugu her ikili deney grubuna ait sonuglari
karsilastirdigimizda, bu degiskenin ortalama tane boyutu veya tane boyutu dagilimi
tizerinde belirleyici bir etkisinin olmadig1 goriilmektedir. Her ikili deney grubu i¢in
Ek B’ de bulunan SEM goériintiileri karsilastirildiginda da, seyrelme oraninin tane

boyutu dagilimi {izerinde 6nemli etkisinin olmadig1 goriilmektedir.

Cizelge 3.10 : Toz numunenin ortalama tane boyutu ve tane boyutu dagilim
araliginin reaksiyon karigiminin seyrelme orani ile degisimi.

Toz Numunenin Tane Boyutu Dagilim Araligi, pm
Deney No Ortalama Tane

Boyutu, pm 1. Dagilim 2. Dagilim
D2(8-1-100) 59,87 1,18-447,75 —
D4(8-1-200) 48,05 0,4-32,44 32,44-224,41
D5(4-1-100) 59,92 0,4-224,41 —
D6(4-1-200) 80,91 0,45-339,65 —
D8&(4-2-100) 15,93 0,34-21,43 21,43-148,26
D7(4-2-200) 20,29 0,4-24,6 24,6-129,13
D9(8-2-100) 19,92 0,34-16,26 16,26-112,47
D10(8-2-200) 11,15 0,4-97,96 —

3.8 Reaksiyon Siiresinin Uriiniin Tane Boyut Dagilimi Uzerindeki Etkisi

Reaksiyon siiresi disindaki diger tiim parametrelerin sabit tutuldugu ikili deney
gruplart icin; reaksiyon sonunda alinan numunelerin ve birer saat siispansiyon
halinde ultrases banyosunda bekletilen toz numunelerin tane boyut dagilimlari, Sekil
3.31-3.38 arasindaki grafiklerde karsilastirilmistir. Degiskenin tane boyutu dagilimi

tizerindeki etkisi toz numunelerin sonuglariyla degerlendirilmistir.

O 1 T 1 1

0 0 1 10 100 1000 10000
Tane Boyutu, pm

—— D8(4-2-100) ——D5(4-1-100)

Sekil 3.31 : Reaksiyon siiresinin tane boyut dagilimina etkisi- D8(4-2-100); D5(4-1-100).
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Sekil 3.31° de D5 ve D8 numarali deneylerde reaksiyon sonunda alinan numunelerin
tane boyutu dagilimlari, Sekil 3.32” de ise bu deneylerde elde edilen toz numunelerin

tane boyutu dagilimlar karsilastiriimaktadir.

Hacim,%
N
1
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Tane Boyutu, pm

——D5(4-1-100)  ——D8(4-2-100)

Sekil 3.32 : Reaksiyon siiresinin elde edilen toz numunelerin tane boyut dagilimina
etkisi- D5(4-1-100); D8(4-2-100).

Sekil 3.33” te D6 ve D7 numarali deneylerde reaksiyon sonunda alinan numunelerin
tane boyutu dagilimlari, Sekil 3.34’ te ise bu deneylerde elde edilen toz numunelerin

tane boyutu dagilimlar karsilastiriimaktadir.
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Tane Boyutu, pm
—— D7(4-2-200) —— D6(4-1-200)

Sekil 3.33 : Reaksiyon siiresinin tane boyut dagilimina etkisi- D7(4-2-200); D6(4-1-200).

Sekil 3.35’ te D4 ve D10 numarali deneylerde reaksiyon sonunda alinan numunelerin
tane boyutu dagilimlari, Sekil 3.36” da ise bu deneylerde elde edilen toz numunelerin

tane boyutu dagilimlari karsilastiriimaktadir.

Sekil 3.37° de D2 ve D9 numarali deneylerde reaksiyon sonunda alinan numunelerin
tane boyutu dagilimlari, Sekil 3.38” de ise bu deneylerde elde edilen toz numunelerin

tane boyutu dagilimlar karsilastiriimaktadir.
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Sekil 3.34 : Reaksiyon siiresinin elde edilen toz numunelerin tane boyut dagilimina
etkisi- D6(4-1-200); D7(4-2-200).
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Sekil 3.35 : Reaksiyon siiresinin tane boyut dagilimina etkisi-D10(8-2-200); D4(8-1-200).
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——D4(8-1-200) —— D10(8-2-200)

Sekil 3.36 : Reaksiyon siiresinin elde edilen toz numunelerin tane boyut dagilimima
etkisi- D4(8-1-200); D10(8-2-200).
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Sekil 3.37 : Reaksiyon siiresinin tane boyut dagilimina etkisi- D9(8-2-100); D2(8-1-100).
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Tane Boyutu, pm

——D2(8-1-100) —— D9(8-2-100)

Sekil 3.38 : Reaksiyon siiresinin elde edilen toz numunelerin tane boyut dagilimima
etkisi- D2(8-1-100); D9(8-2-100).

Cizelge 3.11 : Toz numunenin ortalama tane boyutu ve tane boyutu dagilim
araliginin reaksiyon siiresi ile degisimi.

Toz Numunenin Tane Boyutu Dagilim Araligi, pm
Deney No Ortalama Tane

Boyutu, pm 1. Dagilim 2. Dagilim
D2(8-1-100) 59,87 1,18-447,75 —
D9(8-2-100) 19,92 0,34-16,26 16,26-112,47
D4(8-1-200) 48,05 0,4-32,44 32,44-224,41
D10(8-2-200) 11,15 0,4-97,96 —
D5(4-1-100) 59,92 0,4-224,41 —
D8(4-2-100) 15,93 0,34-21,43 21,43-148,26
D6(4-1-200) 80,91 0,45-339,65 —
D7(4-2-200) 20,29 0,4-24,6 24,6-129,13

Cizelge 3.11° de ultrases enerjisi uygulanan deneylerde elde edilen toz numunelerin
tane boyut dagilimlar1 ve ortalama tane boyutlar1 toplu olarak verilmistir. Reaksiyon

stiresinin degisken oldugu her ikili deney grubuna ait sonuglar1 karsilastirdigimizda;
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reaksiyon siiresi artisinin ortalama tane boyutunu onemli Olgiide azalttiglr ve tane
boyutu dagilim araligii daralttig1 goriilmektedir. Reaksiyon siiresinin bu yondeki
etkisi, Cizelge 3.11° de verilen her ikili deney grubu i¢in, Ek B’ de bulunan SEM
goriintiileri  karsilastirlldiginda da belirgin olarak farkedilmektedir. Bu sonug,
reaksiyon sliresinin artmasiyla birlikte hem daha etkin bir karigtirma saglanmis

olmas1 hem de uygulanan toplam ultrases enerjisi miktarinin artmasi ile agiklanabilir.

3.9 Ultrases Enerjisinin Uriiniin Tane Boyut Dagilim Uzerindeki Etkisi

Ultrases enerjisi uygulanmasi disindaki diger tiim kosullarin sabit tutuldugu ikili
deney gruplan igin; reaktan beslemesi bitiminde ve reaksiyon sonunda alinan
numunelerin ve birer saat slispansiyon halinde ultrases banyosunda bekletilen toz
numunelerin  tane boyut dagilimlari, Sekil 3.39-3.44 arasindaki grafiklerde
kargilagtirtlmistir. Degiskenin tane boyutu dagilimi ve ortalama tane boyutu

tizerindeki etkisi, toz numunelerin sonuglarina gére degerlendirilmistir.

Hacim, %
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Tane Boyutu, pm

——DI(8-1-100-nUS) ~ —— D2(8-1-100)

Sekil 3.39 : Ultrases enerjisinin reaktan beslemesi bitiminde tane boyut dagilimina
etkisi- D1(8-1-100-nUS); D2(8-1-100).
Sekil 3.39° da ultrases uygulanmayan D1 numarali ve ultrases uygulanan D2
numarali deneylerde, reaktan beslemesi bitiminde alinan numunelerin tane boyutu
dagilimlar karsilastirilmistir. D1 numarali deneydeki numune, 1,35-28,25 ve 28,25-
778 pum araliklarinda olmak {iizere iki tane boyutu dagilimi gostermektedir ve
ortalama tane boyutu 163,32 pum’ dir. Buna karsilik, ultrases uygulanan D2 numarali
deneydeki numune tek tane boyutu dagilimina sahiptir. Bu dagilim 0,6-14,16 um

araligindadir ve numunenin ortalama tane boyutu 5,93 um’ dir.
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Sekil 3.40 : Ultrases enerjisinin reaksiyon bitiminde tane boyut dagilimima etkisi-
D1(8-1-100-nUS); D2(8-1-100).

Sekil 3.40° ta, D1-D2 ikili deney grubu igin, bu kez reaksiyon sonunda alinan
numunelerin tane boyutu dagilimlar1 karsilastirilmistir. Her iki deney sonunda elde
edilen {iriin de iki tane boyutu dagilimi gdstermektedir. D1 numarali deneyin
sonunda elde edilen iirlin, 1,18-37,24 ve 37,24-778 um araliklarinda tane boyutu
dagilimi gosterirken D2 numarali deneyin sonunda elde edilen iiriiniin tane boyutu
dagilimi 0,4-32,44 ve 74,31-514 pm araliklarindadir. D1 numarali deneyde elde
edilen {iriiniin ortalama tane boyutu 139,32 um, D2 numarali deneyde elde edileninki

ise 31,44 um’ dir.

0 1 1 T 1 1
0 0 1 10 100 1000 10000
Tane Boyutu, pm
——DI(8-1-100-nUS)  ——D2(8-1-100)

Sekil 3.41 : Ultrases enerjisinin elde edilen toz numunelerin tane boyut dagilimina
etkisi- D1(8-1-100-nUS); D2(8-1-100).

Sekil 3.41° de her iki deney sonunda elde edilen numunenin de tek aralikta tane

boyutu dagilimi gosterdigi goriilmektedir. Ultrases enerjisi uygulanmayan D1

numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin tane boyutu, 0,6-85 pm

arasinda degismektedir ve ortalama tane boyutu 26,37 um’ dir. Ultrases enerjisi
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uygulanan D2 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin tane boyutu ise,

1,18-447,75 um araligindadir ve ortalama tane boyutu 59,87 pm’ dir.

Sekil 3.42° de ultrases uygulanmayan D3 numarali ve ultrases uygulanan D4
numarali deneylerde, reaktan beslemesi bitiminde alinan numunelerin tane boyutu
dagilimlar1 karsilastirilmistir. Her iki deney icin reaktan bitiminde alinan numuneler
iki dagilim gostermektedir. D3 numarali deneydeki numune, 1,35-24,6 ve 98-893,38
um araliklarinda tane boyutu dagilimina sahiptir ve ortalama tane boyutu 276,96 um’
dir. D4 numarali deneydeki numunenin tane boyutu dagilim ise, 1,35-24,6 ve 85,32-

2047 um araliklarindadir ve numunenin ortalama tane boyutu 446,56 um’ dir.

0 N\

0 0 1 10 100 1000 10000
Tane Boyutu, pm

——D3(8-1-200-nUS) —— D4(8-1-200)

Sekil 3.42 : Ultrases enerjisinin reaktan beslemesi bitiminde tane boyut dagilimina
etkisi- D3(8-1-200-nUS); D4(8-1-200).
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Sekil 3.43 : Ultrases enerjisinin reaksiyon bitiminde tane boyut dagilimma etkisi-
D3(8-1-200-nUS); D4(8-1-200).

Sekil 3.43° te, D3-D4 ikili deney grubunda reaksiyon sonunda alinan numunelerin
tane boyutu dagilimlari karsilastirilmistir. D3 numarali deneyin sonunda elde edilen

iirlin tek tane boyutu dagilimina sahiptir ve bu dagilim 0,5-28,25 pm araligindadir.
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D4 numaral1 deneyin sonunda elde edilen iiriin ise, ilki D3’ teki iiriin ile ayn1 aralikta
bulunan iki tane boyutu dagilimi gostermektedir. Bu dagilimlarin ikincisi ise 85,32-
447,75 pm araliginda olup, % hacmi ¢ok diisiiktiir. D3 numarali deneyde elde edilen
iriiniin ortalama tane boyutu 26,62 um iken, D4 numarali deneyde elde edilenin

ortalama tane boyutu 16,14 um’ dir.
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Sekil 3.44 : Ultrases enerjisinin elde edilen toz numunelerin tane boyut dagilimina
etkisi- D3(8-1-200-nUS); D4(8-1-200).
Sekil 3.44° te her iki deney sonunda elde edilen numunenin de iki aralikta tane
boyutu dagilimi gosterdigi goriilmektedir. Ultrases uygulamasi olmadan yapilan D3
numarali deneyin sonunda, tane boyutu dagilimi 0,51-28,25 pm ve 28,25-339,65 pm
araliklarinda olan bir iiriin elde edilmistir ve bu {irliniin toplam ortalama tane boyutu
64,95 um’ dir. Ultrases uygulanan D4 numarali deneyin sonunda elde edilen iiriiniin
tane boyutu ise, 0,4-32.44 pum ve 32,44-22441 pm araliklarinda degisim

gostermektedir ve tiim iirlinlin ortalama tane boyutu 48,05 pm’ dir.

Cizelge 3.12° de degiskenin ultrases enerjisi oldugu ikili deney gruplarinin ortalama
tane boyutlar1 ve tane boyutu dagilimlar1 toplu olarak goériilmektedir. D1-D2 ikili
deney grubunda; ultrases uygulanan D2’ de elde edilen {iriiniin ortalama tane boyutu
D1’ dekine gore daha yiiksek, D3-D4 ikili deney grubunda; ultrases uygulanan D4’
te elde edilen {iriiniin ortalama tane boyutu D3’ tekine gore daha diisiiktiir. Ultrases
enerjisinin tane boyutu iizerinde etkili oldugunu bu sonuglara dayanarak sdylemek

miimkiin degildir. Ek B’ de verilen SEM goriintiileri de bu sonucu desteklemektedir.

69



Cizelge 3.12 : Toz numunenin ortalama tane boyutu ve tane boyutu dagilim
araliginin ultrases enerjisi uygulanmasi ile degisimi.

Toz Numunenin Tane Boyutu Dagilim Araligi, um
Deney No Ortalama Tane
Boyutu, pm 1. Dagilim 2. Dagilim

D1(8-1-100-

nUS) 26,37 0,6-85 —
D2(8-1-100) 59,87 1,18-447,75 —
D3(8-1-200- 64,95 0,51-28,25 28,25-339,65

nUS)
D4(8-1-200) 48,05 0,4-32,44 32,44-224,41

Ultrases enerjisinin tane boyutunu reaksiyon siiresince nasil degistirebilecegini
degerlendirmek i¢in, ultrases uygulanan deneylerde reaktan bitimi ve reaksiyon
sonunda alinan numunelerin tane boyutu dagilimlarinin karsilastirilmas: da Sekil

3.45-3.52 arasindaki grafiklerde verilmektedir.
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—— D2(8-1-100)-Reaktan Bitimi
——— D2(8-1-100)-Reaksiyon Bitimi

Sekil 3.45 : Ultrases enerjisinin uygulanma siiresinin tane boyut dagilimina etkisi-
D2(8-1-100)-Reaktan bitimi; D2(8-1-100)-Reaksiyon bitimi.
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Sekil 3.46: Ultrases enerjisinin uygulanma siiresinin tane boyut dagilimina etkisi-
D4(8-1-200)-Reaktan bitimi; D4(8-1-200)-Reaksiyon bitimi.
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Sekil 3.47 : Ultrases enerjisinin uygulanma siiresinin tane boyut dagilimina etkisi-
D5(4-1-100)-Reaktan bitimi; D5(4-1-100)-Reaksiyon bitimi.
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Sekil 3.48 : Ultrases enerjisinin uygulanma siiresinin tane boyut dagilimina etkisi-
D6(4-1-200)-Reaktan bitimi; D6(4-1-200)-Reaksiyon bitimi.
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Sekil 3.49 : Ultrases enerjisinin uygulanma siiresinin tane boyut dagilimina etkisi-
D7(4-2-200)-Reaktan bitimi; D7(4-2-200)-Reaksiyon bitimi.
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Sekil 3.50 : Ultrases enerjisinin uygulanma siiresinin tane boyut dagilimina etkisi-
D8(4-2-100)-Reaktan bitimi; D8(4-2-100)-Reaksiyon bitimi.
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Sekil 3.51 : Ultrases enerjisinin uygulanma siiresinin tane boyut dagilimimna etkisi-
D9(8-2-100)-Reaktan bitimi; D9(8-2-100)-Reaksiyon bitimi.
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Sekil 3.52 : Ultrases enerjisinin uygulanma siiresinin tane boyut dagilimina etkisi-
D10(8-2-200)-Reaktan bitimi; D10(8-2-200)-Reaksiyon bitimi.

Sekil 3.45 ve 3.52 arasindaki grafiklerin incelenmesi sonucunda; D2 ve D4 numarali

deneyler disindaki deneylerde reaktan beslemesi bitiminde ve reaksiyon sonunda
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alinan numunelerin tane boyutu dagilimi genellikle aynidir. Ultrases enerjisinin
uygulanma siiresini artirmanin tane boyutu dagilim araligin1 daraltmasi beklenen bir
sonugtur, fakat ultrasesin bu yonde bir etkisi oldugunu, bu sonuglara dayanarak

sOylemek miimkiin degildir.

3.10 Atk Cozeltiler ve Analitik Saflikta Rgaktanlar Kullanilarak
Gergeklestirilen Deneylerde Elde Edilen Uriinlerin Tane Boyut
Dagilimlarimin Karsilastirilmasi

Sekil 3.53 ve 3.54° te, atik ¢ozeltiler ve saf reaktanlar kullanilarak gerceklestirilen
reaksiyonlar i¢in, reaktan beslemesi ve reaksiyon sonunda alinan numunelerin tane

boyutlar1 kargilastirilmaktadir.
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Sekil 3.53 : Atik ¢ozeltiler ve saf reaktanlar kullanilarak gerceklestirilen deneylerde
reaktan bitiminde alinan numunelerin tane boyut dagilimlarinin
karsilastirilmasi- D10(8-2-200); D11(8-2-200-Saf reaktan).

Sekil 3.53° te D10 ve D11 i¢in reaktan beslemesi bitiminde alinan numunelerin tane
boyutu dagilimi karsilagtirmasi yeralmaktadir ve her iki numunenin tane boyutunun
aynt dagilim araliginda oldugu goriilmektedir. Numunelerin tane boyutu dagilim,

0,3-19 um araligindadir ve ortalama tane boyutu 5,5 um’ dir.

Sekil 3.54° te yapilan tane boyutu dagilimi karsilastirmasi, D10 ve D11’ de reaksiyon
sonunda alinan numunelere aittir. D10 numarali1 deneyde elde edilen numunenin tane
boyutu dagilimi, 0,5-24,6 pm araligindadir ve ortalama tane boyutu ise 8,83 pm’ dir.
D11’ de elde edilen numunenin tane boyutu dagilimi 0.3-9,5 pum arasinda olup,

ortalama tane boyutu 3,5 pm’ dir.
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Sekil 3.54 : Atik ¢ozeltiler ve saf reaktanlar kullanilarak gergeklestirilen deneylerde
reaksiyon sonunda alman numunelerin tane boyut dagilimlarinin
karsilastirilmasi- D10(8-2-200); D11(8-2-200-Saf reaktan).
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Sekil 3.55 : Atik ¢ozeltiler ve saf reaktanlar kullanilarak elde edilen toz numunelerin

tane boyut dagilimlarinin karsilastirilmasi- D10(8-2-200); D11(8-2-200-Saf
reaktan).

Sekil 3.55” te, D10 numarali deneyde ve bununla ayni kosullarda saf reaktanlar
kullanilarak gerceklestirilen D11 numarali deneyde elde edilen toz numunelerin tane
boyut dagilimlar1 karsilastirilmistir. D10 numarali deneyin tane boyutu dagilimi, 0,5-
25 pm araligindadir ve ortalama tane boyutu 11,15 pm’ dir. D11 numarali deneyin
sonunda iki tane boyutu dagilimi gdsteren iirliin elde edilmistir. Bu dagilimlar,
sirastyla 0,5-28,25 um ve 28,25-390 pum araliklarindadir. Bu {irliniin ortalama tane
boyutu ise 65,57 um’ dir. D10 ve D11’ de elde edilen toz numunelerin tane boyutu
dagilimindaki farklilik, Ek B’ de verilen SEM goériintiilerinde de belirgin olarak
farkedilmektedir.

Cizelge 3.12° de, D11’ de elde edilen iiriiniin iki tane boyutu dagilim araligina ve

D10’ da elde edilene gore daha yiiksek ortalama tane boyutuna sahip oldugu
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goriilmektedir. Bunun sebebinin, D11 numarali deney sirasinda verilen toplam
ultrases enerjisinin (104 kJ), D10 sirasinda verilene (171 kJ) gore daha diisiik oldugu
Onestirtilebilir. Bu cihazdan kaynaklanan ve deney sirasinda kontrol edilemeyen bir
durumdur. Uygulanan ultrases enerjisi, D11 numarali deney sirasinda olusan
topaklanmalar1 parcalamaya yetmemis ve 2. tane boyutu dagilim araliginin

olugmasina sebep olmus olabilir.

Cizelge 3.13 : Atik cozeltiler ve saf reaktanlar kullanilarak elde edilen toz
numunelerin ortalama tane boyutlari ve tane boyutu dagilimlarinin

karsilastirilmasi.
Toz Numunenin Tane Boyutu Dagilim Araligi, pm
Deney No Ortalama Tane
Boyutu, pm 1. Dagilim 2. Dagilim
D10(8-2-200) 11.15 0.5-25 —
D11(8-2-200-
Saf reaktan) 65.57 0.5-28.25 28.25-390

3.11 Deney Tekran ile Elde Edilen Uriinlerin Tane Boyut Dagihmlarimin
Tekrarlanabilirliginin Degerlendirilmesi

Sekil 3.56 ve 3.57° de aymi kosullarda gerceklestirilen reaksiyonlar ig¢in, reaktan
beslemesi ve reaksiyon sonunda aliman numunelerin tane boyutu dagilimlari
karsilastirilmistir. Sekil 3.56° da gosterildigi gibi, D10 ve D12’ de reaktan beslemesi
bitiminde alinan numunelerin tane boyutu dagilimlar1 neredeyse ayni araliktadir.
D12’ de alinan numunenin tane boyutu dagilimi, 0,4-32,5 um araliginda ve ortalama
tane boyutu 8,3 um’ dir. Sekil 3.57° de D10 ve D12’ de reaksiyon sonunda alinan
numunelerin tane boyutu dagilimlar1 karsilagtirilmaktadir. D12’ de alinan numunenin

tane boyutu dagilimi, 0,3-7 um araliginda olup, ortalama tane boyutu 2,93 um’ dir.

Sekil 3.58° de ayn1 kosullarda gergeklestirilen D10 ve D12 numarali1 deneylerde elde
edilen iirlinlerin tane boyutu dagilimlar1 karsilagtirllmaktadir. D12 numarali deneyde
iki tane boyutu dagilimi gdsteren bir {iriin elde edilmistir. Bu dagilimlar, sirasiyla
0,45-24,6 um ve 42,76-514 um araliklarinda olup, tiim iirliniin ortalama tane boyutu
ise 87,39 um’ dir. Ek B’ de verilen SEM gorintiileri karsilagtirildiginda, iki

numunenin tane boyutu dagilimindaki farklilik belirgindir.
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Sekil 3.56 : Ayni kosullarda gergeklestirilen deneylerde reaktan bitiminde alinan
numunelerin tane boyut dagilimlarinin karsilagtirilmasi- D10(8-2-200);
D12(8-2-200-Tekrar).
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Sekil 3.57 : Ayni kosullarda gerceklestirilen deneylerde reaksiyon sonunda alinan
numunelerin tane boyut dagilimlarinin karsilagtirilmasi- D10(8-2-200);
D12(8-2-200-Tekrar).
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0 0 1 10 100 1000 10000
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——DI10(8-2-200) —— D12(8-2-200-Tekrar)

Sekil 3.58 : Ayni kosullarda gerceklestirilen iki deneyin sonunda elde edilen toz
numunelerin tane boyut dagilimlarinin karsilagtirilmasi- D10(8-2-200);
D12(8-2-200-Tekrar).
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Cizelge 3.14 : Deney tekrar ile elde edilen toz numunelerin ortalama tane boyutlari
ve tane boyutu dagilimlarinin karsilastirilmasi.

Toz Numunenin Tane Boyutu Dagilim Araligi, um
Deney No Ortalama Tane
Boyutu, pm 1. Dagilim 2. Dagilim
D10(8-2-200) 11.15 0.5-25 —
D12(8-2-200-
Tekrar) 87.39 0.45-24.6 42.76-514

Cizelge 3.13’ te, D12’ de elde edilen iirliniin iki tane boyutu dagilim araligina ve
D10’ da elde edilene gore daha yiiksek ortalama tane boyutuna sahip oldugu
goriilmektedir. D12 numarali numunenin birinci tane boyutu dagilim araligi, D10’ un
tane boyutu dagilim araligi ile cakismaktadir. 2. tane boyutu dagilim araliginin
olmasinin sebebi, 12 numarali deney sirasinda verilen toplam ultrases enerjisinin (92
kJ), D10 sirasinda verilene (171 kJ) gore daha diisiik olmasi ve deney sirasinda

olusan topaklanmalarin par¢alanamamig olmasi olabilir.

3.12 Magnesol Isimli Ticari Toz Numunenin Ozelliklerinin, Deneylerde Elde
Edilen Magnezyum Silikatlarin Ozellikleri ile Karsilastirilmasi

Bu boliimde; biyodizel saflastirilmasinda ve kullanilmis yemeklik yaglarin
rejenerasyonunda kullanilan Magnesol isimli ticari bir iiriin olan magnezyum silikat
orneginin Ozelliklerinin, denemeler sonucunda elde edilen magnezyum silikat

orneklerinin 6zellikleri ile karsilagtirilmasi yapilmstir.

Sekil 3.59° da Magnesol 6rneginin tane boyutu dagilimi verilmektedir. Bu iirliniin
tane boyutu, 0,45-148 um araliginda degisim gostermektedir ve tim numunenin
ortalama tane boyutu 46,15 pm’ dir. Numunenin Ek B’ de yeralan SEM goriintiileri,
deneylerde elde edilen toz numunelerin SEM goriintiileri ile karsilastirildiginda,
Magnesol’ iin digerlerine gére daha homojen tane boyutu dagilimina sahip oldugu

belirgindir. Taneler diger numunelere gore daha diizgiin sekillenmistir.

Ek A’ da yeralan XRD analizi sonuglari, sentezlenen iiriinlerin Magnesol gibi amorf

yapida oldugunu ve kimyasal yapilarinin benzer oldugunu gostermistir.

SEM goriintiilerine gore ylizey yapilarinin ve XRD desenlerine gore kimyasal
yapilarinin benzerlik gostermesi nedeniyle; denemelerde elde edilen iirlinlerin
islevsel Ozelliklerinin, Magnesol’ {inkilerle benzer oldugu sdylenebilir. Dolayisiyla,
sentezlenen Trlinlerin Magnesol” iin kullanildigi alanlarda kullanilabilecegi

Onestrilebilir.
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Sekil 3.59 : Magnesol isimli ticari toz numunenin tane boyutu dagilimu.

Ek C’ de verilen azot adsorpsiyonu analizi sonuglarina gére; Magnesol’ {in spesifik
yiizey alani 526 m?%g olup, diger numunelere gore cok daha biiyiiktir ve saf
reaktanlar kullanilarak sentezlenen iiriiniinkiyle (566 m?/g) ok yakindir. Bu sonucun
bliyiik olasilikla atik c¢ozeltilerden gelen safsizliklarin iiriin yapisina girmesinden

kaynaklandigr, 3.3 ve 3.4 numarali boliimlerde de  belirtilmistir.
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4. VARGILAR VE ONERILER

Piring kabugu kiiliindeki silisyum dioksiti (SiO,) NaOH ile ekstrakte ederek
hazirlanan sodyum silikat ¢ozeltisi ve tuzla atik tuz ¢dozeltisi kullanilarak
gerceklestirilen, mMgOnSiO,yH,O genel yapisindaki magnezyum silikat tiretiminin

deneysel olarak incelendigi bu calismada varilan sonuclar asagidaki gibidir:
1. Ultrases uygulanan sentezlerde;

e Reaktan besleme hizi (4 ve 8 mL/dak), reaksiyon siiresi (1 ve 2 saat) ve
reaksiyon karigiminin seyrelme oraninin (toplam ¢éziinmiis madde derisimi
cinsinden degeri 88 g/L ve 70 g/L) magnezyum silikatin
(mMgOnSiO,yH,0) yapisi iizerindeki etkisi ayr1 ayri incelenmis olup, bu
degiskenlerin yap1 ve bilesimi etkilemedigi goriilmiistiir. Diisiik reaksiyon
stiresi, diisiik seyreltme orani ve hizli reaktan beslemesi kosullarinda
yiiriitiilen (8-1-100) notasyonlu deneyde elde edilen ve digerlerine gore
belirgin farklilik gosteren kati1 faz hari¢ olmak iizere; m=1 i¢in,n degeri

1,8+0,1 araliginda, y ise 1,5+0,1 araligindadir.

e Reaktan besleme hizi ve reaksiyon karigiminin seyrelme oraninin sabit
tutuldugu denemelerde, reaksiyon siiresindeki artigin, iiriiniin tane boyutu
dagilim araligin1 daralttigt ve ortalama tane boyutunu kiigtlttiigl
goriilmiistiir. Elde edilen kati {iriinlerin tane boyutu analizleri sonucunda
hesaplanan ortalama tane boyutu; reaksiyon siiresi 1 saat oldugunda 48-80
um arasinda, 2 saat oldugunda 11-20 um arasinda degismektedir. Ortalama
tane boyutu ve tane boyutu dagilim araliginin, artan reaksiyon siiresi ile
birlikte  kiciildiigii, SEM  goriintiilerinde  de  belirgin  olarak
farkedilmektedir. Kisa reaksiyon siiresinde elde edilen numunelerde
yaklastk 1 pum veya daha biiylik tanelerin ¢ok cesitli boyutlarda
topaklanmalar olusturdugu goriilmektedir. Tane boyutu analizine gére bu
topaklanmalar 300-400 pm seviyesine c¢ikabilmektedir. Uzun reaksiyon
stiresinde ise, SEM goriintiilerinde topaklanmalarin ¢ok daha az ve tane

boyutu dagiliminin daha homojen oldugunu goérmek miimkiindiir. Bu
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kosulda goriilen topaklanmalar ise, en fazla 100-150 um seviyesindedir.
Reaksiyon siiresi arttikga daha etkin bir karistirma saglanabilmesi ve
uygulanan toplam ultrases enerjisi miktarinin artmasi nedeniyle, olusan
topaklanmalarin daha iyi dagitilmast ve tane boyutunun kiigiilmesi

beklenen bir sonugtur.

e Reaktan besleme hizi ve reaksiyon karisiminin seyrelme oranindaki
degisimin, Uriiniin tane boyutu dagilim arali§1 veya ortalama tane boyutu

tizerinde dnemli bir degisim olusturmadigi goriilmektedir.

2. Reaktan besleme hizi, reaksiyon siiresi ve reaksiyon karisiminin seyrelme orant

sabit tutulup, ultrases enerjisinin degisken olarak degerlendirildigi sentezlerde;

e Ultrases uygulamasinin, mMgOnSiO,yH,O’ nun yapist ve bilesimini

etkilemedigi belirlenmistir.

e Bir deney grubunda, ultrases enerjisi uygulanmayan iirlinlin ortalama tane
boyutu 26,87 um ve uygulanan iirliniinki 59,87 pum’ dur. Diger deney
grubunda ise ultrases uygulanmayan {iriiniin ortalama tane boyutu 64,95 ve
digerininki 48,05 pm olarak hesaplanmustir. Literatiirde yeralan ¢alismalara
dayanarak, ultrases enerjisi uygulamanin tane boyutunu kiigiiltmesi
beklenmistir. Ama elde edilen sonuglar bunu desteklememektedir. Ultrases
enerjisinin tane boyutu dagilimi {izerindeki etkisini gosterebilmek igin,
farklh kosullarda gerceklestirilen ikiden fazla deney grubundan elde edilen

veriler degerlendirilmelidir.

3. Atik ¢ozeltiler ve analitik saflikta reaktanlar kullanilarak ayni kosullarda

gerceklestirilen deneylerin sonuglari karsilastirildiginda;

e Reaktanlarin saflik derecesinin, mMgOnSiO,yH,O’ nun bilesimi {izerinde

onemli bir etkisi goriilmemektedir.

e Atik cozeltilerden kaynaklanan Na®, K, Ca*" iyonlarmin elde edilen
magnezyum silikatin yapisina belirli 6l¢iide girdigi goriilmektedir (Na:%
0,5+0,1, K:% 0,4+0,1, Ca:% 0,1£0,05). Saf reaktanlar ile elde edilen
magnezyum silikatin yapisinda, belirtilen iyonlarin hi¢ bulunmadigi

belirlenmistir.
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e Saf ¢ozeltilerden elde edilen iiriiniin spesifik yiizey alam 567 m*/g iken,
diger iriiniin spesifik yiizey alamnm 125 m%g olmasi, atik 6zellikli

coOzeltilerden kaynaklanan iyonlarin yapiya girmesi ile agiklanmustir.

e Atik oOzellikli ¢ozeltiler kullanmildiginda, kati fazdaki safsizlik
konsantrasyonunun aslinda dikkate alinmayacak kadar diisiik oldugu
gorlilmektedir. Daha saf ve spesifik yiizey alan1 daha biiyiik {iriin elde

edebilmek i¢in daha kontrollii bir yikama yapilmasi 6nerilebilir.

o Atik 6zellikli ¢ozeltilerden kaynaklanan iyonlarin konsantrasyonunun ihmal
edilebilecek diizeyde olmasi ve iki iirliniin bilesimlerinin benzer olmasi
nedeniyle, magnezyum silikat {iiretiminde atik 0&zellikli ¢ozeltilerin

kullanilabilirligi desteklenmistir.

e Saf reaktanlar ile gergeklestirilen deneyde elde edilen iiriiniin ortalama tane
boyutunun (65,57 um) ve tane boyutu dagilim araliginin, diger {iriiniinkine
(11,15 pm) gore daha yiiksek oldugu belirlenmistir. Bu sonucun, saf
reaktanlar ile yapilan deneyde uygulanan ultrases enerjisinin diger
deneydekine gore daha diisiik olmasi nedeniyle topaklanmalarin daha az
parg¢alanmasindan ileri geldigi onesiiriilebilir. Bu durumu engellemek ig¢in,

ultrases enerjisinin daha kontrollii bir sekilde uygulanmasi 6nerilebilir.
4. Ayni kosullarda gergeklestirilen deneylerin sonuglari karsilastirildiginda;

e FElde edilen magnezyum silikatin mMgOnSiO,yH,O genel yapisinda

onemli bir farklilik olmadig1 goriilmektedir.

e Bir deneyin sonunda elde edilen {irlinlin ortalama tane boyutunun (87,39
um) ve tane boyutu dagilim araliginin, diger tirtine gore (11,15 um) daha
bliyiikk oldugu goriilmiistiir. Bu deneyde uygulanan ultrases enerjisinin
digerine gore daha diisiik olmasi, Onceki kisimda oOnesiiriildiigi gibi,
ultrases  enerjisinin  kontrollii  olarak  uygulanmasi  gerektigini

desteklemektedir.

e Safsizlik igerigi yiiksek olan katmm spesifik yiizey alamnm (125 m*/g)
digerine gore (402 m?*/g) daha diisiik oldugu goriilmektedir. iki iiriin de aym
kosullarda yikanmasina ragmen bu sonucun elde edilmesi, filtrasyon ve

yikama sirasinda kontrol edilemeyen etkenlere baglanabilir.
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5. Denemeler sonucunda elde edilen iiriinlerin taramali elektron mikroskop (SEM)
gorilintiileri incelendiginde, biiyiik tanelerin yiizeyinde birlesen kiiclik taneler
goriilmektedir. Goriintiilerde verilen 6lgege gore, bu tanelerin boyutu mikron
altima kadar inmektedir. Fakat topaklanmalar genel olarak yeterince
dagitilamamistir. Tane boyutunun kiiciilmesi ile spesifik yiizey alaninin artmasi
ve islevsel Ozelliklerin iyilesmesi beklendiginden dolayi, topaklanmalarin
dagitilmas: gerekmektedir. Boylece tane boyutu dagilim araligini daraltmak ve
daha homojen karakterde iiriin elde etmek miimkiin olacaktir. Sentez sirasinda
topaklanmay1 dagitmak i¢in getirilebilecek Oneriler, yeterince kontrollii olarak
ultrases enerjisinin uygulanmasi ve etkin bir karistirmanin saglanmasi olabilir.
Uriinii kuruttuktan sonra da etkin bir dgiitme islemi ile homojen karakterde bir

urin elde edilebilir.

6. Denemelerde iiretilen magnezyum silikat numuneleri ve ticari bir {iriin olan

Magnesol’ iin fizikokimyasal 6zellikleri karsilastirildiginda;

Taramal1 elektron mikroskop (SEM) goriintiilerinde, Magnesol’ iin yiizey yapisi ile
sentezlenen iirlinlerin yiizey yapisinin benzer karakterde oldugu goriilmektedir.
Fakat, tane sekli ve tane boyutu yoniinden, Magnesol daha homojen bir karakter

gostermektedir.

e Magnesol’ iin tane boyutu dagilimi 0,45-148 pum araliginda ve ortalama
tane boyutu 46,15 um’ dir. Magnesol’ iin ortalama tane boyutunun,
denemeler sonunda elde edilen {iriinlerin ¢cogunun ortalama tane boyutuna
yakin oldugu goriilmektedir. Hatta baz1 denemelerde, bu degerin altinda

ortalama tane boyutuna (11-20 pum) sahip iiriinler elde edilmistir.

e Magnesol’ iin spesifik yiizey alanmin (526 m?/g), saf reaktanlardan
sentezlenen triiniinki (567 m?%g) ile yakin oldugu goriilmektedir.
(Calismada sentezlenen magnezyum silikatlarin spesifik yilizey alam
genellikle 200-300 m*/g arasindadir. Yiizey alanlarmdaki biiyiik farklilik,
atik ¢ozeltilerden iiretilen magnezyum silikatin daha kontrollii bir filtrasyon

ve yikama isleminden ge¢mesi gerektigini desteklemektedir.

e Magnesol’ iin yiizey yapisi ve ortalama tane boyutunun (46,15 um) iiretilen
magnezyum silikat numunelerininki ile benzerlik géstermesi, atik ¢ozeltiler

kullanilarak sentezlenen magnezyum silikatin islevsel 6zelliklerinin olumlu
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oldugunu desteklemektedir. Sentezlenen magnezyum silikatin etkinligi,
Magnesol’ iin kullanom alam1 olan biyodizel saflastirilmasinda ve
kullanilmis yemeklik yaglarin rejenerasyonunda test edilebilir. Bunun
sonucunda, bu alanlarda kullanilabilecek magnezyum silikatin {iretim

kosullarinin ne derece iyilestirilmesi gerektigi belirlenebilir.
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EKLER

EK A : Deneylerin Sonunda Elde Edilen Toz Numunelerin X-Isinlar1 Kirinim
Desenleri

&9
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Sekil A.1 : D1 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-isinlari

kirimim deseni.
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Sekil A.2 : D2 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-iginlari

kirimim deseni.
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Sekil A.3 : D3 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-1ginlari

kirimim deseni.
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Sekil A.4 : D4 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-i1ginlar
kirinim deseni.
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Sekil A.5 : D5 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-1ginlari
kirimim deseni.
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Sekil A.6 : D6 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-i1ginlar
kirinim deseni.
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Sekil A.7 : D7 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-isinlari
kirmmim deseni.
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Sekil A.8 : D8 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-isinlari
kirinim deseni.
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Sekil A.9 : D9 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-isinlari
kirimim deseni.
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Sekil A.10 : D10 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-iginlari
kirinim deseni.
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Sekil A.11 : D11 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-isinlar
kirinim deseni.
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Sekil A.12 : D12 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin X-isinlar
kirinim deseni.
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Sekil A.13 : Magnesol isimli ticari toz numunenin X-iginlart kirinim deseni.

94




EK B : Deneylerin Sonunda Elde Edilen Toz Numunelerin Taramali Elektron
Mikroskop (SEM) Goértintiileri
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Taramali Elektron Mikroskop (SEM) goriintiileri alinan toz numuneler, bir tablet
ylizeyine yapistirilan, ¢ift tarafli ve gozenekli bir karbon band {izerine konmaktadir.
Gortintiiler incelenirken, toz numunelerin yapisinin iizerinde bulunduklar1 karbon
banttan ayirdedilebilmesi i¢in, dncelikle bu karbon bandin yapisi Sekil B.1° de

gosterilmistir.

)

#
X100 100pm 0000\_ 13 34 SEI

Sekil B.1 : Taramal1 elektron mikroskop (SEM) goriintiileri alinirken toz numunenin
tizerinde bulundugu karbon bandin 100 kez yakinlastirilip alinmis
goruntisu.
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20kV X100 100pm 0000 15 34 SEI

&5 4

— 47

10kV. ~ X1,000 10pm 0000 1534 SEIl + 10kV  X2,000 10pm 0000 15 34 SEl

20kv  X1,000  10pm 0000 15 34 SEI 20kVv ~ X2,000 10pm 0000 15 34 SEI

Sekil B.2 : D1 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goriintiileri.

a: 100 kez yakmlagtirip alinmis SEM goriintiisii, b: a’ daki goriintiide solda
isaretlenmis olan bdlgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii, c:
a’ daki goriintiide solda isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakilastirilip
almmis SEM goriintiisii, d: a’ daki goriintiide sagda isaretlenmis olan
bolgenin 1000 kez yakinlagtirilip alinmig SEM goériintiisii, e: a’ daki
goriintiide sagda isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmig
SEM goriintiisii.
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20kV X100 100pm 0000 14 34 SEI

X1,000 _10pm 0000 1534

20kV  X1,000 10pm 0000 14 34 SEI 20kV X2,0004 10pm 0000 15 34 SEI

Sekil B.3 : D2 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goriintiileri.

a: 100 kez yakmlagtirip alinmis SEM goriintiisii, b: a’ daki goriintiide solda
isaretlenmis olan bolgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisi, c:
a’ daki goriintiide solda isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakilagtirilip
alinmis SEM goriintiisii, d: a’ daki goriintiide sagda isaretlenmis olan
bolgenin 1000 kez yakinlagtirilip alinmig SEM  goriintiisii, e: a’ daki
goriintiide sagda igaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmig
SEM goriintiisii.
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20kv  X1,000 10pm 0000 15 34 SEI

X2,000 10pm = 0000 1534 SEIl

X2,000 10pm 0000 15 34 SEI

Sekil B.4 : D3 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goriintileri.
a: 100 kez yakinlastirip alinmig SEM goriintiisii, b: a’ daki goriintiide iistte
isaretlenmis olan bolgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goériintiisii, c:
a’ daki gorlintiide {istte isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlagtirilip
almmig SEM goriintiisii, d: a’ daki goriintiide altta isaretlenmis olan bolgenin
1000 kez yakimlastirilip alinmis SEM goriintiisii, e: a’ daki gorlintiide altta
isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmis SEM goriintiisii.
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X100+ 100m 0000 14 34 SE

X1,000 . 10pm 0000 14 34 SEI 20kv  X2,000 10pm 0000 14 34 SEI

20kV-  X1,000 40um 0000 14 34 SEI 20kV\ X2,000 10pm_ 0000 14 34 SEI

Sekil B.5 : D4 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goriintiileri.
a: 100 kez yakinlastirtp alinmig SEM goriintiisli, b: a’ daki goriintiide {stte
isaretlenmis olan bdlgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmis SEM goriintiisii, c:
a’ daki gorlintiide {stte isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlagtirilip
alinmig SEM goriintiisii, d: a’ daki gorlintlide altta isaretlenmis olan bolgenin
1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii, e: a’ daki goriintiide altta
isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii.

100



20kv  X1,000 10pm 0000 14 34 SEI 20kv  X2,000 10pm 0000 14 34 SEI

SX1,000 10pm 0000 14 34 SEI : 20kv  X2,000 10pm 0000 14 34 SEI

Sekil B.6 : D5 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goriintiileri.
a: 100 kez yakinlastirip alimmig SEM goriintiisii, b: a’ daki goriintiide altta
isaretlenmis olan bdlgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmis SEM goriintiisii, c:
a’ daki goriintiide altta isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip
alinmig SEM goriintiisii, d: a’ daki gorlintiide iistte isaretlenmis olan bolgenin
1000 kez yakinlastirilip alinmis SEM goriintiisii, e: a’ daki goriintiide iistte
isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii.
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20kV X100 . 100pm --0000 14 34 SEI

20kv  X1,000 10pm 0000 14 34 SEI 20kv  X2,000 10pm 0000 14 34 SEI

20kv X2,000 10pm’ 0000 14348

Sekil B.7 : D6 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goriintiileri.
a: 100 kez yakinlastirip alinmig SEM goriintiisii, b: a’ daki goriintiide istte
isaretlenmis olan bolgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii, c:
a’ daki gorlintiide iistte isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlastirilip
almmis SEM goriintiisii, d: a’ daki goriintiide altta isaretlenmis olan bolgenin
1000 kez yakinlagtirilip alinmis SEM goriintiisii, e: a’ daki gorlintiide altta
isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmis SEM goriintiisii.

20kv © X4,000" 10pm~ 0000 14 34 SEI
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20KV L. X100% 100pm 0000 1434 SEI

X1,000 10pm 15 34 SEI 20kv  X2,000 10pm 0000 1534 SEI

&

X1,000  10pm 0800 1534'SEl : 20KV  X2,000 10pm. 0000 15 34 SEl

Sekil B.8 : D7 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goriintiileri.
a: 100 kez yakinlagtirip alinmig SEM goriintiisii, b: a’ daki goriintiide sagda
isaretlenmis olan bdlgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii, c:
a’ daki goriintiide sagda isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip
almmis SEM goriintiisii, d: a’ daki goriintiide solda isaretlenmis olan bolgenin
1000 kez yakinlagtirilip alinmig SEM goriintiisii, e: a’ daki goriintiide solda
isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmis SEM goriintiisti.
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20kv  X1,000 10pm 0000 15 34 SEI 20kv  X2,000 10pm 0000 15 34 SEI

‘Zd.ka‘&-XZ,ODO 10pum & 0000 “1534 SEI" W&

20kV. _ X1,000:% 10pm 0000 15 34 SEI

Sekil B.9 : D8 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goériintiileri.
a: 100 kez yakilastirip alinmig SEM goriintiisii, b: a’ daki goriintiide {istte
isaretlenmis olan bdlgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisi, c:
a’ daki gorlintiide {stte isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlagtirilip
alinmig SEM goriintiisii, d: a’ daki gorlintlide altta isaretlenmis olan bolgenin
1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii, e: a’ daki goriintiide altta
isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii.
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20kV X100 -~ 100pm 0000 14 34 SEI

X1,000° 10um 0000 14 34 SEI

20kV . X2,000 ¢ 10pm 0000 "4 34 SEI

Sekil B.10 : D9 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goériintiileri.
a: 100 kez yakinlastirip alimmig SEM goriintiisii, b: a’ daki goriintiide altta
isaretlenmis olan bolgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmis SEM goriintiisii, c:
a’ daki goriintiide altta isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip
almmigs SEM goriintiisii, d: a’ daki goriintiide iistte isaretlenmis olan bolgenin
1000 kez yakinlagtirilip alimmis SEM goriintiisii, e: a’ daki goriintiide {istte
isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii.
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Sekil B.11 : D10 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goriintiileri.
a: 100 kez yakinlastirip alinmig SEM goriintiisii, b: a’ daki goriintiide istte
isaretlenmis olan bdlgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii, c:
a’ daki goriintiide iistte isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlastirilip
almmigs SEM goriintiisii, d: a’ daki goriintiide altta isaretlenmis olan bolgenin
1000 kez yakinlagtirilip alinmig SEM goriintiisii, e: a’ daki goriintiide altta
isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmis SEM goriintiisii.
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20kV X100 100pm 0000 13 34 SEI

X1,000 10pm 0000 13 34 SEI 20kv  X2,000 10pm 0000 13 34 SEI

X1,000 10pm 0000 13 34 SEI 20kv  X2,000 " 10pm 0000 13 34 SEl

Sekil B.12 : D11 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goriintiileri.
a: 100 kez yakinlastirip alinmig SEM goriintiisii, b: a’ daki goriintiide istte
isaretlenmis olan bdlgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisi, c:
a’ daki gorilintiide iistte isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlastirilip
almmis SEM goriintiisii, d: a’ daki goriintiide altta isaretlenmis olan bdlgenin
1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii, e: a’ daki goriintiide altta
isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmis SEM goriintiisii.
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20kv  X1,000 10pm 0000 14 34 SEI 20kv  X2,000

10pm 0000 13 34 SEI

3 "0000 14 34 SEI

Sekil B.13 : D12 numarali deneyin sonunda elde edilen toz numunenin SEM goériintiileri.
a: 100 kez yakinlastirip alinmis SEM goriintiisii, b: a’ daki goriintiide iistte
isaretlenmis olan bdlgenin 1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisi, c:
a’ daki gorlintiide {stte isaretlenmis olan bdlgenin 2000 kez yakinlastirilip
alinmig SEM goriintiisii, d: a’ daki gorlintlide altta isaretlenmis olan bolgenin
1000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii, e: a’ daki goriintiide altta
isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii.
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20kv  X1,000 10pm 0000 13 34 SEI 20kv  X2,000 10pm 0000 13 34 SEI

20kV  X1,000 10pm 0000 13345E¢.:.'. 20k - X2,000 10pm__ 0000 13 34 SEI

Sekil B.14 : Magnesol isimli ticari toz numunenin SEM goriintiileri.

a: 100 kez yakinlastirip alimmis SEM goriintiisii, b: a’ daki
goriintiide {istte isaretlenmis olan bolgenin 1000 kez yakinlastirilip
almmis SEM gorintiisii, ¢: a’ daki goriintiide Ustte isaretlenmis
olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisii, d:
a’ daki goriintiide altta isaretlenmis olan bdlgenin 1000 kez
yakinlastirilip alinmig SEM goriintiisi, e: a’ daki goriintiide altta
isaretlenmis olan bolgenin 2000 kez yakinlastirilip alinmig SEM
goruntisi.
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EK C : Deneylerin Sonunda Elde Edilen Toz Numunelerin Azot Adsorpsiyonu
Analizi Sonuglari
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D1 Numarah Deneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.0953 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 27.9897 cm?
Cold Freespace: 90.0141 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20093178 : 248.5512 m?%/g

BET Surface Area: 243.6821 m?%/g

Langmuir Surface Area: 326.3839 m?%/g

Micropore Area: 155.7460 m?/g

External Surface Area: 87.9360 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 72.1763 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 78.0453 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 717.5465 A
Diameter at P/Po 0.97227143: 0.215240 cm?/g

Micropore Volume: 0.071958 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.243691 cm?/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.247648 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 35.3313 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 135.0533 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 126.9254 A
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D2 Numarah Deneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.0953 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 28.0437 cm?
Cold Freespace: 90.0755 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20131270 : 346.2103 m?%/g

BET Surface Area: 351.2147 m%/g

Langmuir Surface Area: 479.8550 m?%/g

Micropore Area: 100.2056 m?/g

External Surface Area: 251.0091 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 257.0725 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 294.0273 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 753.9688 A
Diameter at P/Po 0.97364170: 0.555574 cm?/g

Micropore Volume: 0.044030 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.695807 cm?/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.716992 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 63.2746 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 108.2663 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 97.5408 A
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D3 Numarah Deneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.0958 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 28.0638 cm?
Cold Freespace: 90.0982 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20048101 : 313.3424 m?%/g

BET Surface Area: 307.5307 m%/g

Langmuir Surface Area: 411.9506 m?%/g

Micropore Area: 192.8661 m?/g

External Surface Area: 114.6646 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 96.2152 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 115.7415 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 716.2544 A
Diameter at P/Po 0.97222021: 0.282016 cm?/g

Micropore Volume: 0.088937 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.336381 cm?/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.349382 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 36.6813 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 139.8453 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 120.7457 A
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D4 Numarah Deneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.0867 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 28.0075 cm?
Cold Freespace: 90.2455 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20090715 : 251.7414 m?%/g

BET Surface Area: 248.2805 m?*/g

Langmuir Surface Area: 333.5631 m?%/g

Micropore Area: 144.7377 m?/g

External Surface Area: 103.5428 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 88.1329 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 106.1677 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 688.0239 A
Diameter at P/Po 0.97105238: 0.251805 cm?/g

Micropore Volume: 0.066550 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.344175 cm?/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.355231 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 40.5678 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 156.2074 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 133.8379 A
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D5 Numarah Deneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.0954 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 28.0765 cm?
Cold Freespace: 89.9835 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20072160 : 239.3922 m?%/g

BET Surface Area: 234.0811 m%/g

Langmuir Surface Area: 312.7397 m%/g

Micropore Area: 160.3712 m?/g

External Surface Area: 73.7098 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 57.2416 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 67.2250 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 711.4775 A
Diameter at P/Po 0.97202923: 0.190926 cm?/g

Micropore Volume: 0.074146 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.182812 cm?/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.190364 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 32.6257 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 127.7481 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 113.2697 A
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D6 Numarah Deneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.0801 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 27.7601 cm?
Cold Freespace: 90.3052 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20097000 : 401.2546 m?*/g

BET Surface Area: 392.9653 m?%/g

Langmuir Surface Area: 525.0254 m?%/g

Micropore Area: 261.1964 m?/g

External Surface Area: 131.7689 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 108.5821 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 144.0400 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 723.1420 A
Diameter at P/Po 0.97249107: 0.358271 cm?/g

Micropore Volume: 0.120606 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.373514 cm®/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.395198 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 36.4684 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 137.5968 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 109.7468 A
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D7 Numarali Deneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.0802 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 27.6614 cm?
Cold Freespace: 89.6555 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20045841 : 231.1491 m%/g

BET Surface Area: 226.0774 m?/g

Langmuir Surface Area: 302.3921 m?%/g

Micropore Area: 151.7481 m%/g

External Surface Area: 74.3294 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 57.4450 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 69.8740 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 769.9227 A
Diameter at P/Po 0.97420041: 0.179775 cm?/g

Micropore Volume: 0.069985 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.160206 cm?/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.164602 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 31.8077 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 111.5542 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 94.2281 A
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D8 Numarah Deneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.0898 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 28.0172 cm?
Cold Freespace: 90.1668 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20032180 : 165.9666 m?*/g

BET Surface Area: 162.8869 m?*/g

Langmuir Surface Area: 218.7342 m?%/g

Micropore Area: 100.2503 m?%/g

External Surface Area: 62.6365 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 49.7415 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 52.4054 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than786.0268 A
Diameter at P/Po 0.97474101: 0.130323 cm?/g

Micropore Volume: 0.046145 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.119656 cm?/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.119492 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 32.0034 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 96.2223 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 91.2058 A
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D9 NumarahDeneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.1048 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 28.3713 cm?
Cold Freespace: 89.9311 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20044183 : 105.4218 m?%/g

BET Surface Area: 104.2505 m?*/g

Langmuir Surface Area: 140.5120 m%/g

Micropore Area: 57.4468 m*/g

External Surface Area: 46.8037 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 37.1710 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 38.7767 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 742.6889 A
Diameter at P/Po 0.97323194: 0.091359 cm?/g

Micropore Volume: 0.026222 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.089851 cm?/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.089531 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 35.0538 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 96.6893 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 92.3552 A
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D10 Numaral Deneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.0845 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 28.7147 cm?
Cold Freespace: 91.2519 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20029319 : 128.7151 m%/g

BET Surface Area: 125.9747 m?/g

Langmuir Surface Area: 168.7620 m?%/g

Micropore Area: 81.7387 m*/g

External Surface Area: 44.2360 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 31.2108 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 32.9779 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 771.9610 A
Diameter at P/Po 0.97427010: 0.091224 cm?/g

Micropore Volume: 0.037657 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.070358 cm?/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.069634 cm®/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 28.9658 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 90.1711 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 84.4613 A
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D11 Numaralh Deneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.1061 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 28.3774 cm?
Cold Freespace: 90.2745 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20188583 : 560.2367 m?*/g

BET Surface Area: 566.7454 m?/g

Langmuir Surface Area: 769.6637 m?/g

Micropore Area: 193.1830 m%/g

External Surface Area: 373.5624 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 286.7651 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 313.6506 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 784.9497 A
Diameter at P/Po 0.97470555: 0.685060 cm?/g

Micropore Volume: 0.085424 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.805544 cm?/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.823960 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 48.3504 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 112.3629 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 105.0800 A
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D.12 No.lu Deneyde Elde Edilen Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi
Sonuclari:

Analysis Adsorptive: Nj
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.0665 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 28.4258 cm?
Cold Freespace: 90.8844 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20049379 : 410.0119 m%/g

BET Surface Area: 402.3901 m%/g

Langmuir Surface Area: 538.5450 m?%/g

Micropore Area: 259.7485 m?/g

External Surface Area: 142.6416 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 107.7661 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 146.6428 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 723.2135 A
Diameter at P/Po 0.97249385: 0.335113 cm?/g

Micropore Volume: 0.119642 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.379154 cm®/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.402462 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 33.3123 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 140.7321 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 109.7802 A
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Magnesol isimli Ticari Toz Numunenin Azot Adsorpsiyonu Analizi Sonuclari:

Analysis Adsorptive: N,
Analysis Bath: 77.35 K
Thermal Correction: No
Sample Weight: 0.0809 g
Smoothed Pressures: No
Warm Freespace: 28.1158 cm?
Cold Freespace: 90.4548 cm?
Equil. Interval: 5 secs

Low Pressure Dose: None

Summary Report

Area

Single Point Surface Area at P/Po 0.20122274 : 521.6011 m*/g

BET Surface Area: 526.2075 m?/g

Langmuir Surface Area: 715.2627 m%/g

Micropore Area: 181.2205 m?/g

External Surface Area: 344.9870 m?/g

BJH Adsorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 331.3727 m?/g

BJH Desorption Cumulative Surface Area of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 376.8523 m?/g

Volume

Single Point Adsorption Total Pore Volume of pores less than 688.8153 A
Diameter at P/Po 0.97108644: 0.574268 cm?/g

Micropore Volume: 0.080873 cm?/g

BJH Adsorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.636502 cm?/g

BJH Desorption Cumulative Pore Volume of pores between 17.000000 and
3000.000000 A Diameter: 0.663665 cm?/g

Pore Size
Adsorption Average Pore Diameter (4V/A by BET): 43.6534 A

BJH Adsorption Average Pore Diameter (4V/A): 76.8321 A
BJH Desorption Average Pore Diameter (4V/A): 70.4429 A
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