NOHU Miih. Bilim. Derg. / NOHU J. Eng. Sci., 2023; 12(3), 990-997

m““%

1992
-

g

MUHENDISLIK FAKULTESI

W

of OMER g

i

Nigde Omer Halisdemir Universitesi Miihendislik Bilimleri Dergisi
Nigde Omer Halisdemir University Journal of Engineering Sciences

Aragtirma makalesi / Research article

www.dergipark.org.tr/tr/pub/ngumuh / www.dergipark.org.tr/en/pub/ngumuh

Bilecik/Sogiit bolgesi kaolininin termal davranisi iizerine asir1 6giitmenin etkisi
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region
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Oz

Kaolin bagta seramik sektorii olmak iizere bircok farkll
uygulama alanina sahip aliiminyum hidro silikat bilesimli
en 6nemli kil minerallerinden biridir. Bu galismada Inhisar-
Yakacik-Calti-Kiire  (So6giit-Bilecik) Bolgesi  kaolini
kullanilmigtir. Ham kaolin ve mekanik aktivasyon (asir1
6glitme) islemine maruz kalan (gezegensel degirmende 400
dev/dk. 6gilitme hizinda, 1/30 Kati/bilya oraninda ve 45 dk.
6glitme siiresinde elde edilen) 6rnekler 800, 900, 950, 1000
vel100°C sicakliklar: arasinda 60 dk. siireyle kalsinasyon
islemine tabi tutulmus, ham (OM) ve aktive edilmis (1-30-
45) kalsine kaolin 6rneklerinin XRF, XRD, TG-DSC ve
SEM-EDX analizleri yapilmigtir. Mekanik aktive edilen
orneklerin yapisal 6zellikleri {izerine kalsinasyonun etkisi
aktive edilmemis Ornek ile karsilastirilarak incelenmistir.
Sonug olarak termal olarak aktiflestirilmis asir1 6gilitmeyle
elde edilen 6rnegin mekanik aktivasyonu kil minerallerinin
amorflagmasina neden oldugu tespit edilmistir. Kalsine
edilen driinlerin analiz sonuglarindan mekanik aktive
edilen orneklerin Kkalsinasyonu ile daha disik pisme
sicakliklarinda seramik {riin elde edilebilecegi ortaya
konulmustur.

Anahtar kelimeler: Kaolin, Asir1 6gtitme, Kalsinasyon

1 Giris

Bilecik/Sogiit bolgesi kaolin kilinin Tiirkiye'de tiretildigi
ilk bolgedir. Seramik sektdriiniin artan kil ihtiyaci ile kil
minerallerinin iiretim miktarlart artmistir. Kaolin kili kagt,
plastik, lastik ve seramik sanayiilerinin en Onemli
hammaddesidir [1]. Kaolin kilinin en 6nemli kullanilma
nedeni yiizey aktivitesinin yiiksek olmasidir. Killerin
ozellikleri 6nemli 6l¢iide mineral yapilarina ve bilesimlerine
bagh olarak degisir. Kaolin killerinin saflig1, vizkositesi,
parlakligi, agindiriciligi, tane boyu-sekli ve bunlara bagh
olarak reolojisi kullanim alanlari i¢in olduk¢a 6nemlidir. Bu
ozellikler kaolin kilinin {iretiminden sonraki islemler ile
gelistirilebilir. Tiirkiye’de %75-80 kaolinit minerali igeren
kaolin  Kkilleri esas olarak seramik  sanayiinde
kullanilmaktadir. Seramik sektoriinde kullanilan kaolin
kilinin homojen olmamasindan kaynaklanan bazi problemler
(pisme renginin temiz olmamasi, serbest silis ve diger
safsizliklari fazla icermesi v.b.) ortaya ¢ikmaktadir. [2]. Bu
nedenle seramik sanayiinde kullanilan kaolin kilinin
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mechanically activated samples.
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mekanik aktivasyonu ve termal aktivasyonu ile dzelliklerinin
iyilestirilmesi biiyiik 6nem tagimaktadir.

Geleneksel teknolojik yontemlerle karsilastirildiginda
oglitme islemiyle mekanik aktivasyon igleminin ¢evre dostu
oldugu kabul edilir. Mekanik aktivasyon yonteminin baslica
avantajlart: (1) 6giitme sirasinda meydana gelen karmasik
olgulara ragmen yontemin basitligi; (2) ¢evresel yonden
giivenli ¢oziiciilerin kullanimina olanak saglamasi; ve (3)
geleneksel teknolojik yontemler kullanilarak Giriin elde etme
olasilig1 zor (veya imkansiz) olan yar1 kararli durumlarda
kullanim kolayligi saglamasidir [3-5]. Ayrica 06giitme
isleminin kaolinin yapisal degisimine etkisi son yillarda
yayinlanan ¢ok sayida ¢alismanin konusu olmustur [6-15].

Yapilan ¢alismalarda; mekanik aktivasyon islemin tane
boyutunu azalttig1 ve 6giitmenin ilk asamasinda 6zgiil ylizey
alanini  arttirdigi  tespit edilmistir [16]. Uzun siireli
Ogilitmenin, taneler arasinda topaklagmaya (aglomerasyona)
neden oldugu belirtilmistir [17]. Asirt 6giitme ile mekanik
aktivasyon  sonucunda  yapisal  bozukluk,  kismi
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dehidroksilasyonun eslik ettigi ve kaolinit fazinin tamamen
amorfizasyonunun gergeklestigi bildirilmistir [18, 19]. Kil
mineralleri yiiksek sicakliklarda kalsinasyonu ile reaktivitesi
arttirtlir. Kaolin kilinin kalsinasyonu ile elde edilen {iriine
metakaolin denilir [20]. Kil mineralleri yiiksek sicakliklarda
kalsine edilerek gozeneklilikleri ve sertlikleri artar.
Sertlikleri arttikga ortamda bulunan alumina silikatlar
catlamalar1 engelleyerek saglamligi arttirir. Kaolin kalsine
oldugunda saglamlagir ve bu saglamlagma igne seklindeki
mullit kristallerinin varligindan kaynaklanir [21].

Bu ¢aligmada, ogiitilmemis ve optimum sartlarda
mekanik aktive edilmis kaolinin termal davranislart
karsilagtirmali olarak incelenmistir. Elde edilen sonuglar
dogrultusunda mekanik aktivasyon ve kalsinasyon
islemlerinin ~ kaolinin  yapisinda  meydana  gelen
fizikokimyasal degisimleri ve yiizey morfolojisi iizerine
etkisi incelenmistir. Bdylece seramik testlerinde kullanilmak
iizere aktive edilmis kaolin elde edilmistir.

2 Materyal ve metot

Calismada tullanilan ham kaolin Bilecik ili, Ségiit Ilesi,
Has Ozgelik Madencilik San. ve Tic. Ltd. Sti’den temin
edilmistir. Daha 6nce yapilan ¢aligmalarda elde edilen ham
kaolin Ornekleri iizerinde mekanik aktivasyon islemleri
gerceklestirilmigtir. Gezegensel hareketli bilyal: degirmende
(Planetary Ball Mill) 400 dev/dk hizinda, ¢esitli kati/bilya
oranlarinda (1/10, 1/20, 1/30) ve gesitli siirelerde (0, 15, 30,
45, 60 dk.) kuru 6gilitme islemi yapilarak kaolin 6rneklerinin
mekanik aktivasyonu saglanmistir. Yapilan caligmalarda
kati/bilya oranmin 1/30 ve 6giitme siiresinin 45 dk. oldugu
ogitme sonucunda elde edilen 6rnegin (1-30-45 kodlu
ornek) mekanik aktivasyon igleminin daha basarili oldugu
sonucuna varilmustir [22].

Yapilan ¢aligmalarla mekanik aktivasyon yontemi [23,
24] kullanilarak, 1-30-45 kodlu kaolin 6rneginin yapisinda
amorflasma saglanmigtir [25]. Karakterizasyon
calismalarinda elde edilen veriler kullanilarak mekanik
aktive edilmis kaolinin optimum kosullar tespit edilmis ve
seramik sanayiinde kullanilabilir aktive edilmis kaolin
ornekleri elde edilmistir [22]. Bu ¢alisma da ise ham kaolin
ve onceki calismada elde edilen 1-30-45 kodlu aktive edilmis
kaolin 6rnekleri {izerinde farkli sicakliklarda (800, 850, 900,
950, 1000°C) kalsinasyon testleri yapilmistir. Bdylece
seramik sanayiinde kullanim sirasinda pisme sicakliginin
diigiiriilmesi hedeflenmigtir. Deneyler sonucu elde edilen
mekanik olarak aktive edilmemis OM ve aktive edilmis 1-
30-45 kodlu ornekler iizerinde XRF, XRD, TG-DSC ve
SEM-EDX analizleri gerceklestirilmistir. Elde edilen
mekanik aktive edilmemis ve mekanik aktive edilmis
ornekler X-Isin1 Kirinimi (XRD, PAN analitik, 5-80° tarama
araliginda ve 1°/dk’ lik tarama hizinda Empyrean marka
cihaz ile) CuKa (A=1.540590 A) radyasyonu kullanilarak
karakterize edilmistir. TG-DSC analizleri Netzsch Marka,
Sta 449 F3 Jupiter Model Diferansiyel Taramali Kalorimetri
cihaz1 ile 10-20°C/dak 1sitma hizinda ve 25-400°C sicaklik
araliginda inert atmosfer ortaminda gerceklestirilmistir.
SEM-EDX analizi, yilizey 6zelliklerini incelemek igin Zeiss
Supra 40 VP marka taramal1 elektron mikroskobu (SEM) 5
kV gerilimde gergeklestirilmistir. Kalsinasyon g¢aligmalari

icin MSE furnace marka M-1800-12 (12L/1800°C) model
firin ve porselen krozeler kullamlmistir. Ornekler iizerinde
nonizotermal deneyler yapilmis ve 1sitma hizi 10°C/dakika
se¢ilmistir. Firin sicaklig sabit sicakliga gelince 6rnekler 60
dk. siire ile kalsine edilmistir. Kalsinasyon deneyleri
sirasinda 2 g ornek kullanilmistir. Caligmadaki tiim tartim
islemleri Mettler Toledo marka AB104-S model hassas
terazi kullanilarak yapilmistir.

Boylece, elde edilen sonuglar ile OM ve mekanik olarak
aktive edilmis 1-30-45 kodlu kaolin 6rneklerinin yapilarinda
meydana gelen degisimler karsilastirilmistir. Mekanik aktive
edilmemis ve mekanik aktive edilmis 1/30 oranlarindaki
karigimlarin kalsinasyonu ile (800, 850, 900, 950, 1000°C’de
60 dk.) olusan tanelerin temel Ozelliklerinin belirlenmesi
amaglanmistir.

3 Bulgular ve tartisma

3.1 XRF Analizi ve kiitle kaybi

Kaolin o&rneklerini aktif hale getirmek igin termal
aktivasyon islemi yapilmistir. Ogiitmenin kalsinasyon
islemiyle kiitle kayb1 (%) degerlerine etkisinin belirlenmesi
amactyla ogiitilmemis OM kodlu ve ogiitiilmiis 1-30-45
kodlu kaolin ornekleri farkli sicakliklarda 60 dk. siire ile
kalsine edilmis ve elde edilen iiriinlerin kiitlesi, kalsinasyon
oncesinde baslangic kiitlesine oranlanarak kiitle kaybi
miktar1 hesaplanmistir. Tablo 1 ve Tablo 2’de sirasiyla
calismada kullanilan Inhisar-Yakacik-Calti-Kiire (Sogiit-
Bilecik) ogiitiilmemis (aktive edilmemis) OM kodlu
kaolinine [22] ve ogiitiilmiis (aktive edilmis) 1-30-45 kodlu
Ornege ait major oksit bilesenlerinin yer aldigi XRF analiz
sonuglar1 verilmigtir. Mebrek ve ark. [26] kaolinin SiO,
(silika) ve Al,O3 (aliimina) olmak iizere iki ana kimyasal
yapidan olustugunu ve ateste kayip oraninin mineralin
blinyesinde bulunan suyun varligindan kaynaklandigini
ifade etmislerdir. Literatiirde de bahsedildigi iizere, Tablo
1°de verilen OM &rnegine ait XRF analiz sonuglarindan elde
edilen % Al>,03 (% 17,02) ve SiO. (% 72,64) ve diger bilesen
igerikleri, yer karosu gibi seramik uygulamalarinda uygun
bir kil hammaddesi oldugunu gostermistir [22, 27].

Tablo 1. OM o6rnegine ait major oksit bilesenlerinin
kimyasal analiz sonuglar1 (ag.%)[22]

Oksit Bilesim
(%)
SiO, 72.64
Al,O5 17.02
TiO, 0.68
Fezog 1.70
CaO 0.44
MgO 0.35
K20 2.39
Na,0 0.72
Kiitle Kayb1 4.06

Artan safsizlik miktar1 seramik iiretimi sirasinda biinye
ve sirin yapisini etkileyerek bozulmasina sebep olmaktadir
[27, 28]. Tablo 2 incelendiginde, kaolinin kalsinasyon
sicakligt arttikca Al,Os ve SiO; miktarinin  arttig
gorilmistir. 1-30-45 kodlu ornekte 800°C’den itibaren
Fe,O3 ve TiO; gibi renk veren oksitlerin de miktarlarinin ise
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artan kalsinasyon sicakligi ile azalmalar goriilmiigtiir. 800°C
de Kalsine olan kaolininde %21,17 olan Fe)Os igerigi
1100°C’de kalsinasyon sonucunda %0,62’ye diisiirtilmistiir.
Sonuglarin literatiirle uyumlu oldugu gériilmiistiir [29].

Tablo 2. 1-30-45 kodlu Ornege ait major oksit
bilesenlerinin yer aldigi kalsinasyon sicakligina gore
kimyasal analiz sonuglar1 (ag.%)

Oksit
Bilesim  800°C  900°C  950°C  1000°C  1100°C
(%)
Sio, 7170 7174 7178 7217 7305
ALO; 1707 1710 1715 1747 1733
TiO, 073 072 064 056 047
Fe,0s 117 110 100 091 062
K,0 214 216 226 218 211
Diger 132 133 135 121 063
Kiitle 587 585 58 580 579
Kaybi

Ogiitmenin kalsinasyon sirasindaki kiitle kaybi (%)
degerlerine etkisinin belirlenmesi amactyla OM kodlu
numune ve 1-30-45 kodlu kaolin oOrnekleri farkli
sicakliklarda 60 dk. siire ile kalsine edilmis ve flriinlerin
kiitlesi, kalsinasyon Oncesi kaolinin baslangic kiitlesine
oranlanarak kiitle kaybi1 (%) degerleri hesaplanmistir.
Kalsinasyon deneyleri sonucunda kiitle kaybi stokiyometrik
olarak en ¢ok %5.87 bulunmustur.

Sekil 1a ve b’de, OM kodlu numune ve 1-30-45 kodlu
kaolin orneklerinin kalsinasyon sonrasi kiitle kaybi (%)
degerleri verilmistir. Sekil 1a)’da Ogiitiilmemis drneklerin
1000°C’de (OM-1000 kodlu numune) kiitle kayb1 miktar:
~%#4 diizeyine yiikselmis oldugu tespit edilmistir. Sekil 1a ve
b karsilastirildiginda; OM  &rnegine kiyasla 1-30-45
orneginin daha yiiksek kalsinasyon verimi ve disik
sicakliklarda kalsine edilmis iriin elde edilebilecegi
diistiniilmiis ve TG-DSC analizleriyle de bu durum tespit
edilmistir. Kalsinasyon deneyleri sirasinda 514 °C' de
kaolinit dehidroksilasyonu sonucuyla yapi metakaolinite
doniismiis, 1000°C’nin {izerinde ise mullit olusumu
belirlenmis ve kiitle kaybi degerlerinde uyumlu oldugu
sonucuna varilmustir [27].

3.2 XRD analizi

OM kodlu kaolin drnekleri iizerinde farkli sicakliklarda
(800, 900, 950, 1000 ve 1100°C’de) 60dk. siire ile
kalsinasyon  caligmalar1  gergeklestirilmigtir.  Kalsine
olmamig OM &rnegine ait XRD deseni Sekil 2°de verilmistir.
Sekil 2 incelendiginde OM &rneginin  difraksiyon
paterninden, kaolinite ( )ait pik‘]* acik bir sekilde
gdzlenmistir. OM  6rneginin 12.4°de rastlanan belirgin
kaolinit pikinin yaninda ¢ok sayida kaolinit piki tespit
edilmistir [22, 30]. Kaolinit piklerinin yaninda kristobalit (
A) ve kuvarsa (@) ait piklerde goriilmiistiir [22, 31].

XRD analizinden yapidaki amorflagma yiizdeleri tespit
edilmeye caligilmis ve kaolinit pikleri gz Oniine alinarak
agagida verilen Denklem (1)’deki formiil yardimiyla
hesaplanmuigtir.

Amorfluk Derecesi = 100 - [(Uolx/ IoUx)-100] (1)

Burada lo 6giitiilmemis cevher i¢in difraksiyon pikinin
alani, Ix 6giitiilmiis cevher icin difraksiyon pikinin alani, Uo
ogiitiilmemis cevher i¢in difraksiyon pikinin zemin degeri,
Ux ogitiilmis(mekanik aktive edilmig) cevher igin
difraksiyon pikinin zemin degerleridir.
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Sekil 1. a) OM ve b)1-30-45 kodlu kaolin 6rneklerinin
kalsinasyon sonrasi kiitle kaybi (%)

[ ] Y - Kaolinit
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@ : Kuvars
: %
“ ¥*
il NN
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Sekil 2. OM kodlu kalsine olmamis ham kaolin &rnegine
ait XRD analiz sonuglar1 [22]

Daha once yapilan ¢alismada elde edilen veriler 15181nda
oglitme (mekanik aktivasyon) siiresi ve kati/bilya orami
arttikca % amorflagsma derecelerinin arttig1 gorilmistiir. 1-
30 kati/bilya oraninda ve 45 dk. mekanik aktivasyon sonrasi
amorflagma derecesi % 80,61 olarak hesaplanmstir [22].
Elde edilen amorfluk derecesi sonuglar1 ile XRD desenleri
birlikte degerlendirilmis ve 6zellikle kaolinit mineralinin en
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fazla, kuvars mineralinin ise en az amorflagtigt 6glitme
kosullarindaki  6rnegin 1-30-45 kodlu &rnek oldugu
sonucuna varilmustir. Kati/bilya oranmin 1-30 ve 6giitme
siiresinin 45 dk. oldugu &giitme kosullarinda elde edilen 1-
30-45 kodlu 6rnegin mekanik aktivasyon isleminin yapiy1
yogun sekilde bozmasi ve kismi amorfizasyon saglamasi
nedeniyle daha basarili oldugu sonucuna varilmigtir [22].
Sekil 3> de OM kodlu kaolin 6rneklerinin farkli sicakliklarda
kalsinasyonuyla elde edilen {irlinlerin XRD desenlerinin
karsilagtirtlmistir.  XRD paternleri incelendiginde genel
anlamiyla kuvarsin kristal yapisimi korudugu gozlenmistir.
Sekil 3 incelendiginde kuvars, kaolinit, metakaolin, silis ve
mullit gibi minerallerin pikleri tespit edilmistir. 800°C
kalsinasyon sicakliklarinda elde edilen XRD desenlerinde
kuvars, kaolinit, silis, kristobalit piklerinin varligt
goriilmiistiir. Sekil 3 de verilen XRD analiz sonucundada
goriildiigii iizere OM &rneginin  900°C  kalsinasyon
sicakliklarinda elde edilen XRD desenlerinde metakaoline
ait pikler belirgin sekilde gozlemlenirken kristobalit varligi
da tespit edilmistir [32, 33]. Ancak 950, 1000 ve 1100°C
sicakliklarda metakaolinin yapist degismis, silis ve mullite
(M) ait piklerin varligi saptanmustir [33, 34]. XRD
sonuglarima gore 6rneklerden elde edilen birbirinden farkli
degerler ve kalsinasyon sicakligindaki degisimler ciktilari
etkilemistir. Elde edilen bu sonuglar, kalsinasyon sirasindaki
yiiksek sicakligin kaolinin kristal yapisinin bozulmasina
neden oldugu seklinde yorumlanmigtir [35]. Sekil 2 ve 3
birlikte degerlendirildiginde kalsine edilmemis OM kaolin
ornegi ile kiyaslandiginda, kalsine edilmis OM kodlu kaolin
orneklerinin XRD sonuglarinda, 6nemli degisiklikler oldugu
goriilmiistiir. Kalsinasyon ile kuvars pik siddetleri diismiis ve
kaolinit piklerininin ¢ogu goézden kaybolmustur. Bunun
nedeni, yapinin yogun bir sekilde bozulmasi ve kismen
amorflagmasidir. Bu azalmalar literatiirle uyumluydu [36,
371.

M:Mullit
K:Kaolinit
®:Kuvars

. Akristobalit

l lMl l l 1100

— 1000

z A

- l 950
| ! |
900
K K
—800
k8 k Ik k k k K K K K x AK
5 20 35 200 50 65 80

Sekil 3. OM kodlu kaolin érneklerinin farkl sicakliklarda
kalsinasyonuyla elde edilen iiriinlerin XRD desenlerinin
karsilastirilmasi

1-30-45 kodlu kaolin orneklerinin farkli sicakliklarda
(800, 900, 950, 1000 ve 1100°C’de) kalsinasyonuyla elde
edilen triinlerin XRD desenleri Sekil 4’de karsilagtirilmstir.
Sekil 4 incelendiginde 8001000 °C sicaklik araliklarinda
kaolin mineralinin dehidroksilasyonu sonucu metakaolin

olusumu gozlenmistir [38]. Kisacasi, 800°C’den itibaren
kaolin biinye suyunu kaybetmis ve dehidroksilasyonu ile
kristal kaolin metakaoline doéniigsmiistiir [39]. 900 ve 950°C”
de kalsine edilen tiriinlerin XRD desenlerinde farkedilebilir
bir degisim gdzlenmemistir. Bunun yaninda 1000-
1100°C’de (yiksek  kalsinasyon sicakliklarinda),
metakaolinin kristal yapisinin bozuldugu gériilmiistiir. 1-30-
45 kodlu 6rnegin XRD analiz sonuglarindan daha diisiik
kalsinasyon  sicakliklarinda  amorflasma  saglandig
goriilmiistiir. Bu durum mekanik aktive olmus 6rneklerin (1-
30-45) aktive edilmemis (OM) 6rneklere kiyasla kalsinasyon
sirasinda daha diisiik sicakliklarda aktivitelerinin arttigini
gostermistir.

K:Kaolinit
@ :Kuvars
A :Kristobalit
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Sekil 4. 1-30-45 kodlu kaolin o&rneklerinin farkli
sicakliklarda kalsinasyonuyla elde edilen {iriinlerin XRD
desenlerinin karsilastiriimasi

3.3 TG-DSC analizi

Sekil 5. ve Sekil 6. da verilen TG-DSC analiz sonuglari
incelendiginde bir dizi termal olay gézlemlenmistir. ~100
°C'de kaolinitin biinye suyunu kaybetmesinden kaynaklanan
kiitle kaybi1 gerceklesmis ve bu durum Orneklerin
dehidrasyonu nedeniyle yaklasik ~350 °C ye kadar
sirmiigtir  [40]. 450°C’nin iizerindeki sicakliklarda
kaolinitin termal dehidroksilasyonundan (kristal fazdan
amorf faza doniisimiinden) kaynaklanan kiitle kayb1
gorilmiistiir [41]. Endotermik bir tepe ile karakterize edilen
DSC egrisinde gosterilen ~514 °C' de kaolinit
dehidroksilasyonu  sonucuyla  yapist  metakaolinite
dontigmistiir [42]. XRD sonuglarinda benzer sonuglar
gozlenmistir. Dehidroksilasyon sicakligindaki degismeler
ogiitme siiresine ve kiitle kaybina bagli olarak degismistir
[43]. ~990 °C'de gézlemlenen ekzotermik tepe noktasi yeni
bir kristal faz olan mullitin olusumunu gostermistir [36, 44].
Elde edilen TG-DSC sonuglart XRD sonuglarini destekler
niteliktedir. OM 6rneginde ~1005 °C’de gdzlemlenen
ekzotermik pik birincil miillit olusumuna atfedilmistir.
Mekanik aktive edilmis 1-30-45 6rneginde ise ayni olusum
~990°C’ de gerceklesmistir. Bu durum kaolinin artan 6giitme
sliresi ile dehidroksilasyonun arttigini gostermistir [43].
Literatiirde 1300°C’nin iizerindeki sicakliklarda ikincil
mullit fazinin olugtugunu ve kati1 oram ilavesi ile ikincil
mullit fazinin kristallenmesinin arttig1 ifade edilmistir [45].
OM orneginde ~1327°C° de ikincil miillit olusumunu

993



NOHU Miih. Bilim. Derg. / NOHU J. Eng. Sci. 2023; 12(3), 990-997
M. Goktas

gosteren ekzotermik pik gézlemlenirken ayni pik mekanik
aktive edilmis 1-30-45 6rneginde ~1260 °C’ de gorilmiistiir
[36]. Bu durum, yeni bir kristal faz olan mullit olusumunun
daha diisiik sicakliklarda gerceklesmesine mekanik
aktivasyonun neden oldugunu gostermistir [37, 46, 47]. OM
ve 1-30-45 6rneklerinin TG verileri birlikte incelendiginde
absorbe edilen suyun buharlagmasindan kaynaklanan ve ilk
endotermik tepe noktasina karsilik gelen ~% 0.8’lik bir kiitle
kayb1 hesaplanmustir. Ikincil kiitle kayb1 ~514 °C'de ikincil
endotermik tepe noktast ile iligkili, 450 °C ile 750 °C sicaklik
araliginda meydana gelmis (~%06) ve bu durum kaolinitin
dehidroksilasyonundan  kaynaklanmigtir [25, 26]. TG
egrilerinin daha diisiik sicakliklara kaymasinin, dgiitme ile
iligkili oldugu goriilmiis ve ayni egilim DSC egrilerindeki
kaymalar i¢in de gozlenmistirr TG ve DSC analizi
sonuglarindan 1-30-45 kodlu oOrnekte asir1 Oglitmenin
etkisiyle kiitle kaybimin daha diisiik sicakliklarda meydana
geldigi belirlenmistir [22].
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Sekil 5. OM &rnegine ait TG/DSC analiz sonuglari
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Sekil 6. 1-30-45 6rnegine ait TG-DSC analiz sonuglar1

3.4 SEM-EDX analizi

OM ve 1-30-45 kodlu kaolin &rneklerinden alinan 40
g’lik numuneler 1 saat siire ile 800, 900, 950, 1000,
1100°C’de kalsine edilmistir. Kalsinasyon sonucu elde
edilen dgiitiilmemis OM kodlu ve 1-30-45 kodlu kalsinasyon
iirtinlerinin yapisal degisimleri SEM-EDX analizi yapilarak
gozlenmistir. Farkli sicakliklarda kalsine edilen OM
orneklerine ait SEM ve EDX goriintileri Sekil 7°de

verilmistir. Orneklere ait EDX analizinde tiim &rnekler icin
ana elementler olarak O, Si, Al, K, C, Na ve Fe se¢ilmistir.
Ayrica Sekil 7°de verilen 1-30-45 6rnegine ait SEM-EDX
analizleri incelendiginde biiyiik miktarda agirlikca % 45.16
O, 2540 Si ve 22.11 Al igeriginin sahip oldugu
belirlenmistir. 1-30-45 6rneginin EDX analizi sonucundan
seramik sanayii i¢in fayans ve karo iiretiminde
kullanilabilecek oranda %Al icerigine sahip oldugu tespit
edilmistir [48]. Sekil 7°de verilen OM &rneginin kalsinasyon
oncesi 1.00 KX biiyiitmede SEM goriintiisii incelendiginde
kiigiik boyutlu tanelerin biiyiik boyutlu taneler arasinda
(farkli boyutlarda diizensiz sekillerden olusan biyiik ve
kiiciik taneler) yer aldig1 [26] ve bu tanelerin yapragimsi bir
yapiya sahip oldugu goriilmiistiir [30].

rrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrr

Sekil 7. Kalsinasyon sonrast OM &rnegine ait SEM-EDX
goriintiileri (1KX biiyiitme)

SEM-EDX analizi sonucunda kalsinasyon islemiyle
kaolin kilinin tabakalarinda acilma ve gozenekli yapi
gozlenmemistir. Farkli sicakliklarda kalsine edilen 1-30-45
kodlu orneklere ait SEM-EDX goriintiileri Sekil 8’de
verilmigtir. Sekil 8’de verilen 1-30-45 kodlu 6rnegin
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kalsinasyon sonrast 1.00 KX biiyiitmede SEM-EDX
gorintisi incelendiginde 950 ve 1000 °C'de kalsine edilen
orneklerle gerceklestirilen deneylerde kaolin yaninda
metakaolin olusumuna rastlanirken, 800 ve 900 °C'de kalsine
edilen orneklerle yapilan deneylerde metakaolin yaninda
mullit ve kristobalit olusumu tespit edilmistir. Sonuglar XRD
analiz sonuglarin1 desteklemektedir. Sekil 8’de 1-30-45
kodlu 6giitiilmiis kalsine kaolinin ince tane boyutuna, yiiksek
yiizey alanina sahip olmasi ve yapisindaki miillit sayesinde
yiiksek sicakliklarda kararli olmasi nedeniyle seramik sir
kompozisyonlarinda kullanilabilecegi bildirilmistir [49].
Kalsine kaolin kullaniminin aliimina igerigi bakimindan,
yiizey alanmi iyilestirmesi, sirda, pisme Oncesi kuru
kiiciilmeyi azaltmasi, sirin biinye ile uyumunu saglamasi,
kimyasal ve aginma direnglerini iyilestirmesi gibi birgok
avantaji1 bulunmaktadir [49].

Sekil 8. 1-30-45 kodlu 6rnegin kalsinasyon sonrast SEM-
EDX Goriintiileri (1KX biiyiitme)

4 Sonuclar

OM ve mekanik aktive edilmis 1-30-45 kodlu 6rnekler
tizerinde XRF, XRD, TG-DSC ve SEM-EDX analizleri
yapilarak farkli sicaklik ve siirelerde kalsine etmenin
mekanik aktivasyon tzerindeki etkisi aragtirtlmigtir.
Caligmadan elde edilen sonuglar asagida verilmistir.

-XRD analiz sonuglarina gore; aktivasyondan sonra
piklerin giddetlerinde oOnemli miktarlarda azalmalar
kaydedilmigtir. Bunun nedeni, mekanik aktivasyona bagl
olarak yapida meydana gelen yogun bozulma ve kismi
amorflasmanin  olmasindan  kaynaklanmasidir.  1000-
1100°C’de (yiksek  kalsinasyon sicakliklarinda),
metakaolinin kristal yapisinin bozuldugu goériilmiistiir. 1-30-
45 kodlu 6rnegin XRD analiz sonug¢larindan daha diisiik
kalsinasyon  sicakliklarinda  amorflasma  saglandig
goriilmiistiir. Bu durumun sonucu mekanik aktive olmus 1-
30-45 kodlu 6rneklerin aktive edilmemis OM o6rneklerine
kiyasla kalsinasyon sirasinda daha diisiik sicakliklarda
aktivitelerinin artmasidir.

-TG ve DSC analizi sonuclarindan OM 6rnegi ile
kargilagtirildiginda 1-30-45 kodlu 6rnekte asir1 6giitmenin
etkisiyle kiitle kaybinin daha diisiik sicakliklarda meydana
geldigi belirlenmistir.

-SEM-EDX analizi; aktive edilmemis OM kodlu
kaolinde mikron boyutlu tanelerin daha biiylik taneler
arasinda yigildig1 ve oOzellikle yapragims: yapilardan
olustugunu gostermistir. Mekanik aktivasyona maruz kalan
1-30-45 kodlu kaolinin SEM-gériintiilerinde mikron boyutlu
tanelere rastlanirken, 60 dk. mekanik aktivasyona tabi
tutulmus kaolin 6rneklerinin SEM resimlerinde ise gelisi
giizel dagilmis kaolin taneleri arasinda aglomera olmus
tanelere rastlanmigtir. XRD, TG-DSC ve SEM-EDX
sonuglar1 birlikte degerlendirildiginde, kaolinin yapisal
ozelliklerinin mekanik aktivasyona bagli oldugunu ancak,
kalsinasyon sicakligimin kaolinin mekanik aktivasyonu ile
diistiriildiigiini gostermistir.

Sonug olarak 1-30-45 kaolininin 900°C’de kalsinasyonu
ile tiretilen kalsine kaolin yani seramik endiistrisinde bilinen
adi ile samot seramik opak sir ve firitlerde gesitli amaglarda
kullanilabilecegi belirlenmistir. Pigme sicakligini diisiirecegi
Ongorilmiistiir.
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