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Inhisar-Yakacik-Calti-Kiire (Sogiit-Bilecik) Bolgesi Kaolininin Mekanik

Aktivasyonu

OZET

Bu calismada; Inhisar-Yakacik-Calti-Kiire (Sogiit-Bilecik) Bélgesi Kaolin cevheri
tizerine mekanik aktivasyonun etkileri incelenmistir. 10pm tane boyuna sahip ornekler,
400 dev./dk. hizinda gezegensel hareketli bilyali degirmende (Planetary Ball Mill),
cesitli kati/bilya oranlarinda (1/10, 1/20, 1/30) ve ¢esitli siirelerde (0, 15, 30, 45, 60 dk.)
aktive edilmistir. Mekanik aktive edilen orneklerin yapisal 6zellikleri tizerine mekanik
aktivasyonun etkisi, aktive edilmemis 6rnek ile karsilastirilarak incelenmistir.

Mekanik aktive edilmemis Orneklerin XRF analiz sonuglarindan en yiiksek kimyasal
bilesiminin (% oksit) agirlik¢a % 72,64 SiO2 ve % 17,02 Al203 igerigine sahip oldugu
belirlenmistir. XRD analiz sonuglarinda aktivasyondan sonra piklerin siddetlerinde
onemli miktarlarda azalmalar kaydedilmistir. SEM-EDS analiz sonuglari, aktive
edilmemis kaolinde kiigiik boyutlu tanelerin daha biiyiik taneler arasinda yigildigini
gostermigtir. 45 dk. siire ile aktive edilmis kaolin 6rneklerinde mikron boyutlu tanelere
rastlanirken, 60 dk. siire ile aktive edilmis kaolin 6rneklerinde ise kaolinin yaninda
aglomera olmus tanelere de rastlanmistir. Tane boyu analiz sonuglar1 ve BET analiz
sonuglarindan, kaolinin spesifik yilizey alaninin &giitme siiresi arttikca  arttigi
gorilmustiir. Ancak, 45 dk. 6giitme siiresinin tizerinde (60 dk.) yiizey alani degerlerinde

meydana gelen diismelerin (1/30 kati/bilya oraninda 60 dk. siire ile mekanik aktive

edilmis kaolin de 6,2164 m2/g) taneler arasinda meydana gelen aglomerasyondan
kaynaklandigi sonucuna varilmistir. TGA-DSC analiz sonuglarinda ise mekanik aktive
edilmis Orneklerde kiitle kaybinin daha diisiik sicakliklarda meydana geldigini
goriilmiistiir.

Tiim analiz sonuglar incelendiginde; 6glitme siiresinin, kati/bilya oranindan daha etkili
oldugu tespit edilmis ve kati/bilya oranimnin 1/30 ve 6giitme siiresinin 45 dk. oldugu

kosullarda mekanik aktivasyon isleminin daha basarili oldugu sonucuna varilmistir.

Anahtar Kelimeler: Kaolin, Mekanik Aktivasyon, Karakterizasyon.



Mechanical Activation of Kaolin in Inhisar-Yakacik-Calti-Kiire (Sogiit-
Bilecik) Region

ABSTRACT

In this study; the effects of mechanical activation on Kaolin of Inhisar-Yakacik-Calti-
Kiire (Sogut-Bilecik) Region were investigated. Samples of 10um grain size were
activated in a planetary ball mill at 400 rpm at various solid/ball ratios (1/10, 1/20, 1/30)
and various times(0, 15, 30, 45, 60 min.). The effect of mechanical activation on the
structural properties of the mechanically activated samples produced has been compared
with the unactivated sample.

According to the XRF analysis results of the mechanically unactivated samples, it was
determined that the highest chemical composition (% oxide) was 72,64% SiO, and
17.02% Al>O3 by weight. The XRD analysis results showed that significant decreases in
the intensity of the peaks after activation. The results of SEM-EDS analysis showed that
in unactivated kaolin, micro-size grains were agglomerated between larger grains.
Although micron-sized grains were encountered in kaolin samples activated for 45 min.,
agglomerated grains were also found in addition to kaolin in activated kaolin samples
for 60 min. The results of particle size analysis and BET analysis, it was seen that the
specific surface area of kaolin increased as the grinding time increased. However, the
decreases in surface area values above the 45 min. grinding time (60 min.) was due to
the agglomeration that occurs between the grains (1/30 solid/ball ratio, 6,2164 m?/g in
mechanically activated kaolin for 60 min.). In the TGA-DSC analysis results, it was
observed that the mass loss in mechanically activated samples occurred at lower
temperatures.

All analysis results were examined and It was determined that the grinding time was
more effective than the solid/ball ratio. It was concluded that the mechanical activation
process of kaolin was more successful under the conditions 1/30 of solid/ball ratio and
45 min. of grinding time.

Keywords: Kaolin, Mechanical Activation, Characterization.
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1. GIRIS

Kil mineralleri yasantimizin jeoloji, tarim, insaat, miithendislik, proses endiistrisi ve
cevresel uygulamalar gibi bir¢cok alanin da yaygin olarak kullanilmaktadir. Bunlara ek
olarak; plastik, sondaj sivilari, dokiimhane baglari, kimyasal tasiyicilar, sivi bariyerler,
renk giderimi, kataliz uygulamalar1 ve seramik sektoriinde de kullanilmaktadirlar. Bu
nedenle geleneksel uygulamalart oldukga fazladir. En 6nemli kil minerallerinden biri
olan kaolin ise; kagit, boya, kaplama, kozmetik, kimya, tarim, beton gibi cesitli
alanlarda yaygin kullanilmasinin yani sira 6zellikle seramik sanayisinde ki uygulama
alanlar1 nedeniyle ilgi ¢eken killerden biridir. Bu uygulamalarin bircogunda, yiiksek
saflikta, ince parcacik boyutu ve dagilimina sahip, daha beyaz ve parlak renkli,
modifiye edilmis ylizey kimyasina sahip, fiziksel ve kimyasal modifikasyonlarla elde
edilmis killer kullanilmaktadir. Bu nedenle seramik sanayinde ham kaolinin islenmesi
son yillarda tizerinde ¢alisilan 6nemli konulardan biridir [1, 2].

Mekanik aktivasyon ise Ogiitme sirasinda katilarin fizikokimyasal degisiklikleri
nedeniyle reaktivitelerinde ki degisimi yorumlanmakta ve yeni malzeme eldesin de daha
yesil siireglerin gelisimi i¢in tercih edilen yoOntemlerden biridir [3-8]. Seramik
hammaddelerinin hazirlanmasinda kilit rol oynayan kaolinin mekanik aktivasyonu ile
parcacik boyutunun kiigiiltiilmesi ve bdylece sinterleme siirecinde sicakligin
diisiiriilmesi saglanir. Ogiitme, pargacik dzellikleri (morfoloji, parcacik boyutu dagilimi
ve yiizey alan Ol¢iimii (BET)), yapt (kristal boyutu) ve yiizey yiikii (zeta potansiyeli)
acisindan zamana bagli fizikokimyasal degisikliklere neden olmaktadir [9]. Bunun
yaninda, daha uzun 6giitme siiresi, dehidroksilasyon igleminin aktivasyon enerjisini
azaltir ve boylece siire¢ daha diisiik sicakliklarda gerceklesir [10, 11]. Ogiitme siiresinin
degisimi yapidaki davranis lizerinde etkiye neden olmaktadir.

Son olarak, mekanik aktivasyon yontemi, ayni zamanda g¢evreci bir yaklasim olup
kimyasal yontemlerle karsilastirildiginda tstiinliik saglamaktadir [9].

Bu amagla, proje kapsaminda Bilecik 1li, S6giit Ilcesi, Has Ozgelik Madencilik San. ve
Tic. Ltd. Sti’den temin edilen 10um tane boyutu altina 6giitiilmiis kaolin cevheri
tizerine mekanik aktivasyonun etkisi incelenmeye calisilmistir. Mekanik aktive edilen
kaolin cevherinin mekanik aktivasyon etkisi ile yapisal ozelliklerinin gelistirmesi

tizerinde durulmustur.



2. MATERYAL ve YONTEM

Proje kapsaminda belirtilen amaglarin gergeklestirilebilmesi igin proje siiresince,
literatiir siirekli olarak incelenmeye devam edilmis, optimum kosullarin belirlenmesi ve
kaolinin mekanik aktivasyonunun gercgeklestirilmesi i¢in seri deneyler ve analizler
yapilmustir.

Projenin ilk ti¢ ayinda literatiir taramasi yapilarak, kaolinin mekanik aktivasyon ile ilgili
glincel veriler tekrar arastirilmistir. Dordiincii ay itibariyle deney kosullarinin
belirlenmesi ve kaolinin mekanik aktivasyonunun gerceklestirilmesi amaciyla asagida
detaylar1 verilen ¢alismalar yapilmistir. Bu amagla, oncelikle ham kaolinin mekanik
aktivasyonu i¢in gezegensel degirmende farkli kati/bilya oranlarinda ve farkli siirelerde
oglitme islemleri gerceklestirilmis ve elde edilen 6rneklerin yapisal 6zellikleri iizerinde

mekanik aktivasyonun etkisi arastirilmistir.

2.1. Kat1 Bilya Orani ve Siirenin Mekanik Aktivasyona Etkisi

Proje kapsaminda, 6ncelikle kaolin mineralinin mekanik aktivasyonu igin Bilecik ili,
Sogiit Tlgesi, Has Ozgelik Madencilik San. ve Tic. Ltd. Sti’den temin edilen 10pum tane
boyutu altina 6giitiilmiis kaolin cevherinin gezegensel hareketli bilyali degirmende
(Planetary Ball Mill) 400 dev./dk. hizinda, ¢esitli kati/bilya oranlarinda (1/10, 1/20,
1/30) ve cesitli siirelerde (0, 15, 30, 45, 60 dk.) kuru 6glitme islemi yapilmistir.
Mekanik aktivasyon yontemi [12, 13] kullanilarak, kaolin mineralinin yapisinda
amorflagma saglanmistir [14]. Biitlin 6rnekler hassas terazi kullanilarak hazirlanmistir.
Sekil 2.1.’de mekanik aktivasyon islemlerinin gergeklestirildigi gezegensel hareketli
bilyali degirmen (Planetary Ball Mill), havan ve tungsten karbiir bilyalara ait fotograflar
verilmistir. Bu calismada kullanilan bilyali degirmen (Planetary Ball Mill), Fritsch
Pulverisette 5 Bilyali Degirmen (iki Hazneli Degirmen) ve 80 ml 2 adet Tungsten
Karbid Havan Bilecik 1li, Sogiit Ilgesi. Has Ozgelik Madencilik San. ve Tic. Ltd.
Sti.’den temin edilmistir. Mekanik aktivasyon deneylerinde kullanilan Fritsch
Pulverisette 5 darbe/carpisma kuvveti etkisi ile ogiitme yapabilen ve 6glitme bilya

boyutu 0,5-40 mm, maksimum besleme boyutu 10 mm olan hem islak hem kuru



calisabilen bilyali bir degirmendir. Inilen son boyut <1 pm olup 50-400 devir/dakika
arasinda calisma hizina sahiptir.

Bu ¢alismada, hem farkli kati/bilya oranlarinda hem de ¢esitli 6glitme stirelerinde
deneyler yapilmistir. Elde edilen oOrneklerin yapisal 6zellikleri {izerinde mekanik
aktivasyonun etkisi arastirilmistir. Her bir kati/bilya oraninin ve 6giitme siiresinin kaolin

mineralinin mekanik aktivasyon siirecine nasil etkiledigi incelenmeye ¢aligilmistir.

Gezegensel Degirmen Havan ve bilvalar

Sekil 2.1. Gezegensel degirmen, havan ve bilyalarin fotograflari

Farkli kati/bilya oranlar1 kullanilarak hazirlanan 6rnekler 400 dev/dk hizinda bilyal
degirmende mekanik aktivasyon islemine tabii tutulmuslardir. Farkli kati/bilya
oranlarinda (1/10, 1/20, 1/30) ve gesitli siirelerde (0, 15, 30, 45, 60 dk.) kuru 6giitme
deneyleri gerceklestirilmistir. Boylece hem farkli kati/bilya oranlarinda (1/10, 1/20,
1/30) hem de farkli siirelerde mekanik aktivasyon deneyleri yapilarak bir dizi drnek

hazirlanmis ve Sekil 2.2°de deneysel yontemlere ait akis semasi verilmistir.

Cevherin Hazalanmas: Il{ﬂﬂ;:;u;gl:;ghu}-um
Fritsch Pulverisstte 5 Bilvah
1 Desi
*  Tungsten karbiirhavan ye 10
mm capmda bily;
Mekanik Aktivasyon *  Kathjlya agwhk oran:1/10,
Islemlen 120,130

s
Siire:0,15, 30, 45, §0_dk.

k 2
= - - Tane boyut dagihm analiz,
Omeklerin - XRD aualiz,

Ka_ra_k_tﬁ_nza_s}'gnu . SEM-EDE annalizleri

Sekil 2.2. Deneysel yontemlerin akim semasi




Cizelge 2.1.’de deneysel islemler sirasinda elde edilen mekanik aktive edilmemis ve
edilmis orneklerin deney kosullar1 (kati/ bilya orant ve &giitme siiresi) ve kodlari

verilmistir.

Cizelge 2.1. Mekanik aktive edilmemis ve edilmis 6rneklerin oranlart ve kodlar1

Ornek Ornek Katr/bilya oram Ogiitme siiresi
sayis1 kodlar1 (Agirhikea) (dakika)

1 SKO - -

2 1-10-15 1/10 15

3 1-10-30 1/10 30

4 1-10-45 1/10 45

5 1-10-60 1/10 60

6 1-20-15 1/20 15

7 1-20-30 1/20 30

8 1-20-45 1/20 45

9 1-20-60 1/20 60

10 1-30-15 1/30 15

11 1-30-30 1/30 30

12 1-30-45 1/30 45

13 1-30-60 1/30 60

2.2. Karakterizasyon Yontemleri

Inhisar-Yakacik-Calti-Kiire (Sogiit-Bilecik) 6giitiilmemis (ham) kaolin (SKO) 6rnegine
ait major oksit bilesenlerini belirlemek i¢in Has Ozcelik Madencilik San. ve Tic. Ltd.
Sti’nin arge laboratuvarinda ham o6rnekler {izerinde XRF analizi yapilmistir. Deneyler
sonucu elde edilen ve mekanik aktivasyona maruz kalan 6rneklerin, mekanik aktivasyon
oncesi ve sonrast XRD, SEM-EDS analizleri ger¢eklestirilmistir. Elde edilen mekanik
aktive edilmemis ve mekanik aktive edilmis 6rnekler 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. SEM analizi,
ylizey Ozelliklerini incelemek icin Zeiss Supra 40 VP marka taramali taramali elektron
mikroskobu (SEM) 5 kV gerilimde gergeklestirilmistir. Mekanik aktivasyon sonrasinda
elde edilen orneklerin karakterizasyonunun yapilabilmesi i¢in Tane Boyu Dagilim1 ve
Cok Noktal1 BET Yiizey Alani analizleri yapilmistir. Boylece, elde edilen sonuglar ile
ham kaolinin ve mekanik olarak aktive edilmis kaolin 6rneklerinin yapilarinda meydana

gelen degisimler karsilastirilmistir.



Ayrica, proje siiresince sicaklik degismesine karst orneklerin fiziksel ve kimyasal
reaksiyonlar sonucunda oOzelliklerindeki degisimlerin Olglilmesi ve yorumlanmasi
amaciyla, ham kaolinin (mekanik aktive edilmemis) ve mekanik olarak aktive edilmis

kaolin 6rneklerinin Termal analizleri (TGA-DSC) yapilmustir.

3.ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA
3.1. XRF Analizi ve Sonuclari

Cizelge 3.1. ve Cizelge 3.2.°de sirasiyla ¢alismada kullanilan Inhisar-Yakacik-Calti-
Kiire (Sogiit-Bilecik) o6giitiillmemis (aktive edilmemis) kaolinine ait major oksit
bilesenlerine ait XRF analiz sonuglart verilmistir. Elde edilen o6giitilmemis kaolin
(SKO) o6rneginin XRF analizlerine bakildiginda, agirlik¢a % 72,64 SiO2 ve % 17,02
Al203, % 2,39 K20, % 1,70 Fe;03, % 0,72 Na2O, % 0,68 TiO2, % 0,44 CaO ve % 0,35
MgO igerigine sahip oldugu gorillmistir (Cizelge 3.1.). Geri kalan agirlikga %
degerleri ise ateste kayip olusturdugu saptanmistir. Mebrek ve ark. [2] kaolinin SiO;
(silika) ve Al2O3 (aliimina) olmak {izere iki ana kimyasal yapidan olustugunu ve ateste
kayip oraninin mineralin blinyesinde bulunan suyun varligindan kaynaklandigini ifade
etmislerdir. Cizelge 3.1.’de verilen SKO 6rnegine ait XRF analiz sonuglarindan elde
edilen % Al2Os igerigi, seramik uygulamalari i¢in uygun bir kil hammaddesi oldugunu
gostermektedir. Cizelge 3.2.’de verilen tane boyu dagilim oranlar incelendiginde ise
SKO 6rneginin %32’sinin +1 mm, %25 inin +3 mm, %25’inin +6 mm tane boyutuna
sahip oldugu goriilmiistiir.

Cizelge 3.1. inhisar-Yakacik-Calti-Kiire (Ségiit-Bilecik) SKO 6rnegine ait major oksit bilesenlerinin
kimyasal analiz sonuglari

Kimyasal Analiz %

NazO 0.72
K20 2.39
MgO 0.35
CaO 0.44
Fe2Os3 1.70
TiO: 0.68
Al203 17.02
SiO 72.64
AZ 4.06

Toplam 100




Cizelge 3.2. inhisar-Yakacik-Calti-Kiire (S6giit-Bilecik) SKO &rnegine ait fiziksel analiz sonuglari

Tane Boyu Dagilimi %
+10 mm 3
+6 mm 25
+3 mm 25
+1mm 32
-1 mm 15
Nem % 5-8

Kaolin drneklerinin tane boyu analizi ve elek fraksiyonlariin analizi, seramik iiretimi
icin 6nemli dzellikler igermektedir[15]. Bu nedenle Sekil 3.1.”de Inhisar-Yakacik-Calti-
Kiire (Sogiit-Bilecik) SKO 6rnegine elek fraksiyon analizi yapilmis ve yigisimli elek
altt egrisi verilmistir. Sekil 3.1 incelendiginde %100’ 10 mm altina 6giitilmiis SKO
orneginin deo, dso (ortalama boyutu) ve dip boyutuna denk gelen elek goz agikligi
degerleri belirlenmis ve 6 mm’den kii¢iik ¢apli malzemelerin oran1 % 97, 3mm’den
kiiciik capli malzemelerin oran1 % 72, +1 mm’den kii¢iik ¢capli malzemelerin oran1 %
47, ve -1mm’den kiigiik ¢apli malzemelerin orani ise %15 olarak hesaplanmistir. Bir kil
minerali olan SKO 06rneginin, fiziksel 6zellikleri dikkate alindiginda 6 mm’nin altinda

daha kiiciik boyutlu fraksiyonlarda yogunlastigi goriilmiistiir [16].
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Sekil 3.1. Inhisar-Yakacik-Calti-Kiire (Sogiit-Bilecik) SKO 6rnegine ait yigisimli elek alt1 egrisi



3.2.XRD Analizi ve Sonuglari

SKO (6giitiilmemis) ve ogiitiilmiis kaolin 6rneklerine ait XRD analiz sonuglari, Sekil
3.2.°de verilmistir. Sekil 3.2. incelendiginde SKO 6rneginin difraksiyon paterninden, K
ile gosterilen kaolinite ait pikler agik bir sekilde gozlemlenmistir.
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Sekil 3.2. SKO o6rnegine ait XRD analiz sonuglari

Sekil 3.2. incelendiginde SKO 6rnegine ait 20 © = ~12,4°" de rastlanan belirgin pikinin
yaninda ¢ok sayida kaolinit piki tespit edilmistir [17]. Kaolinit (K) piklerinin yaninda
kristobalit @ ) ve kuvarsa (Q) ait piklerde belirgin sekilde goriilmiistiir [18].

Sekil 3.3.(a-c)’de mekanik aktivasyon islemi ile artan 6giitme siirelerinde kaolinit (K)
piklerinin siddetlerinde 6nemli miktarlarda genislemeler ve azalmalar kaydedilmistir.
Bunun nedeni, mekanik aktivasyona bagli olarak yapida meydana gelen yogun bozulma
ve kismi amorflasmanin olmasidir. Bu azalmalarin litaratiir ile uyumlu oldugu sonucuna
vartlmistir [17, 19, 20, 21, 22]. Artan 6giitme siiresi ile kuvars (Q) pikinde ki artis,
kaolinin mekanokimyasal aktivasyonunun hizlanmasina neden oldugunu gostermistir

[23].
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Sekil 3.3. (a)SKO, 1-10-15, 1-10-30, 1-10-45, 1-10-60, (b) SKO, 1-20-15, 1-20-30, 1-20-45,1-10-60,
(c) SKO, 1-30-15, 1-30-30, 1-30-45,1-10-60 orneklerine ait XRD analiz sonuglari

Bir 6n hazirlik islemi olan mekanik aktivasyonun asil amaci; sadece mineraldeki suyun
uzaklastirilmasi degil [23], ayn1 zamanda kristal kafes yapisin1 bozarak kafes baglarinin
zayiflatilmasidir [17]. Tamamiyla dehidroksilasyona yol agmayan mekanik aktivasyon;
kil mineralinin kristal yapisinda X-isinlart difraktometresiyle kolaylikla saptanabilen
belirgin bir bozulma ve amorflasma meydana getirmektedir [1, 17, 21]. Mekanik
aktivasyon islemi ile kisaca, fiziksel yapist bozulmus kil mineralinin yiiksek verimle
elde edilmesi saglanmustir [23].

Degirmen hizi, kati/bilya oran1 ve dgiitme siiresine bagli olarak 6giitiilmiis cevherdeki
kaolinit (K) mineraline ait amorflasma dereceleri hesaplanmistir. Bunun igin kaolinitin

ve kuvarsin 400 dev./dk. degirmen hizinda 1/10, 1/20, 1/30 kati/bilya oranlarinda ve 15,



30, 45 ve 60 dk. o6glitme siirelerinde XRD analizinden yola c¢ikilarak yapidaki
amorflagsma yiizdeleri tespit edilmeye ¢alisilmis ve sonuglar Cizelge 3.3.’de verilmistir.

Mekanik aktive edilmis kaolinitin Amorflagma Derecesi (%A), literatiir de belirtildigi
gibi [21, 24, 25, 26] kaolinit pikleri g6z Oniine alinarak asagida verilen formiil

yardimiyla hesaplanmuistir.

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

Burada lo 6giitilmemis cevher igin difraksiyon pikinin alani, Ix 6giitiilmiis cevher igin
difraksiyon pikinin alani, Uo dgiitiilmemis cevher i¢in difraksiyon pikinin zemin degeri,
Ux ogitiilmiis(mekanik aktive edilmis) cevher icin difraksiyon pikinin zemin
degerleridir.

Cizelge 3.3. incelendiginde 6giitme (mekanik aktivasyon) siiresi ve kati/bilya orani
arttikca % amorflagsma derecelerinin arttig1 goriilmiistiir. 1/30 kati/bilya oraninda ve 15,
30, 45 ve 60 dk. mekanik aktivasyon sonras1 amorflasma derecesi sirasiyla % 66,18, %
79,07, % 80,61 ve % 84,49 olarak hesaplanmistir (Cizelge 3.3.). Ogﬁtﬁlmﬁs kaolinit
orneklerinin amorfizasyon derecesinin standart hatas1 £%?2 olarak hesaplanmustir.

45 dk. 6giitme sonrasi1 bazi kaolinit pikleri kaybolmustur. Bu durum, mevcut kristal
yapilarda tamamen bozulma durumuna atfedilmistir [27]. Mekanik aktivasyon islemiyle
60 dk. ogiitme siiresine kadar amorfluk derecesinin arttigi goriilmistiir(Cizelge 3.3.).
Elde edilen amorfluk derecesi (%A) sonuglart ile XRD desenleri birlikte
degerlendirilmis ve 6zellikle kaolinit mineralinin en fazla, kuvars mineralinin ise en az
amorflastigi 6giitme kosullarindaki 6rnegin 1-30-45 kodlu 6rnek oldugu sonucuna
vartlmistir. Bu durum 45 dk.’lik 6glitme siiresinin mekanik aktivasyon islemi i¢in
yeterli oldugu sonucunu dogurmustur. SKO 6rneginin yiiksek SiO2 (% 72,64) igerigine
sahip olmasi, mekanokimyasal siirecini hizlandirmis ve amorflasma derecesini

arttirmustir [23, 24, 27].


https://doi.org/10.1016/j.clay.2022.106636
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Cizelge 3.3. Ogiitiilmiis cevherdeki kaolinit (K) mineralinin amorflasma dereceleri

Degirmen .
Hizi, Kgll{f:lllya Ogiitme % Amorflasma
dev/dk. Siiresi, dk. | Ornek Kodlar1 Dereceleri**
15 1-10-15 57,06
10- 60,22
110 30 1-10-30
45 1-10-45 72,36
60 1-10-60 71,71
15 1-20-15 61,96
0. 65,19
400 120 30 1-20-30
45 1-20-45 75,35
60 1-20-60 79,24
15 1-30-15 66,18
30 1-30-30 79,07
1/30
45 1-30-45 80,61
60 1-30-60 84,49

**Amorfluk Derecesi = 100 - [(Uolx/ ToUx)-100]
Io 6giitiilmemis cevher i¢in difraksiyon pikinin alani, Ix 6giitiilmiis cevher i¢in difraksiyon pikinin alani,
Uo ogiitiilmemis cevher igin difraksiyon pikinin zemin degeri, Ux 6giitiilmiis cevher icin difraksiyon

pikinin zemin degeri.

3.3.SEM-EDS Analizi ve Sonuclari

Yapilan analizlere ek olarak Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) analizi yapilmasi
planlanmis ve analiz sartlarinin belirlenmesi asamasina gecilmistir. Sekil 3.4.’de SKO
kodlu 6rnege ait SEM goriintiisii ve EDS analiz sonucu verilmistir. Sekil 3.4.’deki SKO
orneginin 1.00 KX biiyiitmede SEM goriintiisii incelendiginde kiigiik boyutlu tanelerin
biiylik boyutlu taneler arasinda (farkli boyutlarda diizensiz sekillerden olusan biiyiik ve
kiigiik taneler) yer aldigi [2] ve bu tanelerin yapragimsi bir yapiya sahip oldugu
goriilmistir [17].

cpsjev
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SKO

Spectrum: 4265

Element unn. C norm. C Atom. C Compound norm. Comp. C Error (3 Sigma)
[wt.%] [wt.%] [at.%] [wt . %] [wt .%]

Oxygen 20.60 4%.55 63.32 0.00 5.16

Silicon 10.88 26.16 12.04 5102 55.96 1.52

Aluminium B.93 21.48 16.28 Al203 40.5% 1.39

Potassium 0.87 2.0%9 1.09 K20 2.51 0.23

Iron 0.30 0.73 0.27 FeO 0.94 0.22

Sekil 3.4. SKO &rnegine ait SEM-EDS analiz sonuglar1

Sekil 3.5.’de mekanik aktive olmus drneklere ait ayn1 biiyiitmedeki (1.00KX biiyiitmeli)
SEM goriintiileri verilmistir. Ogiitme siiresinin diisiik (15 ve 30 dk.) oldugu &rneklerin
SEM goriintiileri (Sekil 3.5.) incelendiginde; 6glitmenin etkisi ile tane boyutunda bir
azalma gozlemlenmis ve artan &gilitme siiresi (45 ve 60 dk.) ile kiigiik tanelerin daha
baskin bir hal aldigi gorilmiistiir [28]. Tim orneklerin SEM goriintiileri birlikte
degerlendirildiginde ise 45 dk. mekanik aktivasyon islemine tabi tutulmus kaolin
orneklerinde mikron boyutlu tanelerin daha belirgin oldugu ve tanelerinin gelisigiizel
dagildig1 gorilmistir [1, 28]. 60 dk. mekanik aktivasyona tabi tutulmus orneklerin
SEM resimlerinde ise gelisi giizel dagilmis kaolin taneleri arasinda daha kiiresel sekilli,

kaynagmig tanelerin varligini kanitlayan aglomera olmus taneler goriilmiistiir [21, 29].



1-10-30

1-20-15

Sekil 3.5. 1-10-15, 1-10-30, 1-10-45, 1-10-60, 1-20-15, 1-20-30, 1-20-45,1-20-60, 1-30-15, 1-30-30,
1-30-45, 1-30-60 kodlu 6rneklere ait SEM analiz sonuglari (1.00 KX)

12
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Sekil 3.6.’da verilen 1-20-30 kodlu 6rnege ait EDS analizinde gorildiigii gibi tiim
ornekler icin ana elementler olarak O, Si, Al, K ve Fe sec¢ilmistir. Sekil 3.6.’daki EDS
analizlerinde kirmizi renk ile gosterilen goriintiiler O elementinin, yesil renk ile
gosterilen goriintiiler Si elementinin, mavi renk ile gosterilen goriintiiler Al elementinin
ve turkuaz renk ile gdsterilen goriintiiler K ve pembe renk ile gosterilen goriintiiler Fe
elementinin matrikste dagilimini gostermistir. Ayrica Sekil 3.7.’de verilen 1-30-60
ornegine ait SEM- EDS analizleri incelendiginde biiyiik miktarda agirlik¢a % 50,11 O,
29,53 Sive 17,96 Al igeriginin sahip oldugu dagilim gozlemlenmistir.

Mag ctsta 221 ¥ | Map astwzat
MAG: 1000x HV- 46KV WD 3 5mm MAG: 1000 MU 16RI WD: 3.5t

| B8 &
K
Map data 231 Map dats 231
MAG: 1000x HV: 16k¥ WD: 3.5mm MAG: 1000x HV: 16kV WO 3.5mm

Map cata 231
MAG: 1000x HV: 184V WD: 3.5mm

Sekil 3.6. 1-20-30 kodlu 6rnege ait O, Si, Al, K ve Fe elementlerinin dagilimini gésteren EDS elementel
haritalama analizi
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Sekil 3.7. 1-30-60 6rnegine ait SEM-EDS analiz sonuglari

Mako ve ark. [23] ve Tang ve ark. [30] yapmis olduklar1 ¢alismada, Mohs sertligi 7 olan
kuvars (SiOy) tanelerinin (Sekil 3.7.’de verilen EDS analiz sonug¢larindan) kaolinin, kuru
Ogitme sirasinda Ogiitiici ortam gibi davranarak mekanik aktivasyonuna katki
sagladigini tespit etmiglerdir. XRD ve SEM-EDS sonuglari, kaolin 6rneginin basarili bir
sekilde mekanik aktivasyonunun gergeklestigini gostermistir.

XRD ve SEM sonuglari, kaolinin yapisal 6zelliklerinin kati/ bilya oranimin yaninda
oglitme sliresine bagli oldugunu ve 6gilitme siiresinin kaolinin mekanik aktivasyonu
tizerine kati/bilya oranindan daha etkili oldugunu gostermistir. Analiz sonuglar1 birlikte
incelendiginde, SEM sonuclarinin XRD analiz sonuglarini destekledigi gortilmiistiir
(Sekil 3.3. (a-c)). Yapilan analizlere ek olarak, Tane Boyu analizlerinin yapilmasi

planlanmis ve analiz sartlarinin belirlenmesi asamasina geg¢ilmistir.

3.4.Tane Boyu Analizi ve Sonuglari

Tane Boyu Analizleri 200nm ile 2000um partikiil boyut araliginda 6l¢iim yapabilen
Malvern marka Mastersizer 2000 model partikiill boyut 6l¢iim cihaz1 kullanilarak
yapilmistir. SKO ve 1-30-60 kodlu mekanik aktive edilmis kaolin 6rneklerine ait Tane
Boyu Analiz sonuglarindan elde edilen tane boyu dagilimini gosteren grafikler sirastyla
Sekil 3.8. ve 3.9.’da verilmistir. Tane Boyu Analiz sonuglarindan elde edilen veriler
incelendiginde, mekanik aktivasyon islemi ile (artan O6glitme siirelerinde) kaolinin

partikiil boyutunun azaldig1 goriilmiistiir.
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Sekil 3.8. SKO o6rnegine ait tane boyutu analizi

Particle Size Distribution

55

4.5

3.5

2.5

Volume (%)
L

15

0.5

0
0.01 0.1 1 10 100 1000 3000
Particle Size (um)

Sekil 3.9. 1-30-60 kodlu mekanik aktive edilmis kaolinin tane boyutu analizi

Cizelge 3.4. SKO ve farkli kati/bilya oranlarinda ve farkli siirelerde mekanik aktive edilmis kaolin

drneklerine ait 10, dso ve oo degerleri

Ornekler dio/pm dso/pm doo/pm

SKO 2,526 15,222 58,822
1-10-15 2,916 16,527 56,930
1-10-30 2,532 11,310 33,347
1-10-45 2,186 9,456 22,774
1-10-60 2,068 7,161 28,675
1-20-15 2,230 8,879 26,025
1-20-30 2,140 8,717 23,538
1-20-45 2,071 8,685 24,867
1-20-60 2,018 8,457 28,256
1-30-15 2,351 12,194 37,115
1-30-30 2,103 8,947 29,420
1-30-45 1,826 8,280 27,186

1-30-60 1,815 7,860 28,357

15
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Ayrica Cizelge 3.4.de Tane Boyu Analizinden elde edilen SKO ve farkli kati/bilya
oranlarinda ve farkli siirelerde mekanik aktive edilmis kaolin 6rneklerine ait dio, dso ve
doo degerleri verilmistir. SKO orneginin Cizelge 3.4.’de verilen dso degerleri ve SEM
analiz sonuglar1 birlikte degerlendirildiginde 15,222um degerine sahip yapragimsi
tanelerden olustugu goriilmiistiir. 60 dk. 6gilitme isleminden sonra, kiiresel taneler artmis
ve yaprak seklindeki taneler tamamen kaybolmustur. Cizelge 3.4. incelendiginde artan
ogiitme siiresi ile dso degerlerinde diismeler gorilmistir. Sekil 3.10." da ise farkli
kati/bilya oraninda ve farkl: siirelerde mekanik aktive edilmis kaolin 6rneklerine ait dio,
dso ve dgo tane boyutu iizerine 6giitme siirelerinin etkisi karsilastirilmigtir. Artan 6giitme
stireleri dio ve dso degerlerinde diismelere neden olurken, 45 dk. dgiitme siiresinin
iizerinde doo degerlerinde artisa neden olmustur (Sekil 3.10.) [29]. Bu durum mekanik
aktivasyon isleminin basarili bir sekilde gergeklestirildigini gostermektedir. Elde edilen
bu sonuglar; mekanik aktivasyon islemi ile kaolinin yapisinda bozulmalar oldugunun
gostergesidir [29, 30]. Tane boyu analiz sonuglart XRD ve SEM-EDS analiz sonuglarini

desteklemektedir.
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Sekil 3.10. Farkl: kati/bilya oranlarinda a)1/10, b)1/20 ve ¢)1/30 ve farkli siirelerde (15, 30, 45, 60 dk.)

mekanik aktive edilmis kaolin 6rneklerine ait d1o, dso Ve dgo degerleri iizerine 6giitme siiresinin etkisi
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3.5. BET Yiizey Alan1 Analizi ve Sonuclar1

Katilarda yilizey alanimnin belirlenmesinde kullanilan c¢ok noktali (7 noktali) BET
(Brunauer-Emmet-Teller) Yiizey Analizi yapilarak mekanik aktivasyon isleminin
ylizey alaninda meydana getirdigi degisimler tespit edilmeye c¢alisilmistir. Afyon
Kocatepe Universitesi Teknoloji Uygulama ve Arastirma Merkezi (TUAM) tarafindan
yapilan BET Yiizey Analizi, MICROMERITICS GEMINI VII 2390t tipi cihaz
kullanilarak, -198°C’de sivi azot ortaminda azot (N2) gazi adsorpsiyonu teknigi ile
yapilmistir. Elde edilen sonuglar Cizelge 3.5.’de verilmistir. Cizelge 3.5.de verilen
SKO ve farkli kati/bilya oranlarinda ve farkl: siirelerde mekanik aktive edilmis kaolin
orneklerine ait BET Spesifik Yiizey Alani dagilim sonuglarina incelendiginde, daha
kiigiik tane boylarinda olan Orneklerin daha biiyiik yiizey alanina sahip oldugu
goriilmistir [31]. Kaolinin yilizey alaninin  Ggiitme siiresi arttikga —arttigi
gozlemlenmistir. Cizelge 3. 5.’den gorildigu gibi 45 dk. ogiitiilen kaolin 6rneklerinin
ylizey alani, SKO Ornegine kiyasla daha artmistir. Sekil 3.11. incelendiginde 45 dk.
ogiitme stiresinde (1-10-45 Orneginde) max. degere (23,1258 m?/g) ulasildigi ve 1-10
agirlikga kati/bilya oraninda 60 dk. 6giitme siiresinde (1-10-60 6rneginde) 15,4790
m?/g’a diistiigii tespit edilmistir. Ogiitme siiresine bagl olarak yiizey alanmin arttig1 ve
aktive edilmis kaolinin aktive edilmemis kaoline kiyasla daha yiiksek ylizey alanina

sahip oldugu gorillmistiir [32]. BET spesifik yiizey alaninin SKO 6rnegi i¢in 10,1903
mz/ g oldugu, 1/30 kati/bilya oraninda 45 dk. siire ile mekanik aktive edilmis kaolin de

ise 12,9001 mz/g oldugu goriilmistiir (Cizelge 3.5. ve Sekil 3.11.). Tane Boyu Analiz
sonuclarindan elde edilen veriler, Cizelge 3.5.’de verilen BET analizi ile birlikte
incelendiginde; mekanik aktivasyon islemi ile (artan 6giitme siirelerinde) kaolinin tane
boyu azalmis ve buna bagl olarak BET ylizey alan1 artmistir. Artan 6gilitme siiresi ve
kati/bilya oranlarinda, yiizey alani degerinde meydana gelen diismelerin ise (1/30
kati/bilya oraninda 60 dk. siire ile mekanik aktive edilmis kaolin de 6,2164 mzlg) taneler
arasinda meydana gelen aglomerasyondan kaynaklandigi sonucuna varilmistir [23, 29,
33]. Suraj ve ark. [34] Sekil 3.11. de verilen BET Spesifik Yiizey Alani analizinde elde

edilen sonuclara benzer sonuglar elde etmislerdir.
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Cizelge 3.5. SKO ve farkli kati/bilya oranlarinda ve farkli siirelerde mekanik aktive edilmis kaolin

orneklerine ait BET analiz sonuglari

Ornekler Ogiitme Seet Yiizey Alami

Siireleri (dk.) (m?/gr)
SKO 0 10,1903
1-10-15 15 16,7013
1-10-30 30 18,2274
1-10-45 45 23,1258
1-10-60 60 15,4790
1-20-15 15 11,9637
1-20-30 30 12,0246
1-20-45 45 15,6357
1-20-60 60 14,0583
1-30-15 15 10,6641
1-30-30 30 11,8524
1-30-45 45 12,9001
1-30-60 60 6,2164

25 q

20
—e—1/10

=
w
L

.\_J/.\- —m—1/20

1/30

BET yiizey alami (m*/gr)
5

w

s 15 30 as 60
Ogiitme Siiresi (dk.)

Sekil 3.11. Farkl kati/bilya oranlarinda (1/10, 1/20 ve 1/30) ve farkli siirelerde (15, 30, 45, 60 dk.)

mekanik aktive edilmis kaolin 6rneklerine ait BET yiizey alan1 tiizerine 6giitme siiresinin etkisi

Sekil 3.12. ve 3.13.’de sirasiyla SKO ve 1-10-45 6rneklerine ait N2 adsorpsiyon izoterm
egrisi ve BET spesifik yiizey alami grafikleri verilmistir. Sekil 3.12.a) ve Sekil 3.13.a)’
da verilen N2 adsorpsiyon izoterm egrileri incelendiginde; adsorbe edilen N. gaz
miktariin artan nispi basing (P/Po) ile kademeli olarak arttig1 goriilmiistiir [35]. Sekil
3.12.b)- Sekil 3.13.b) ve Cizelge 3.6.’da SKO, 1-10-45 ve 1-10-60 6rneklerine ait BET
spesifik ylizey alani degerleri ve gézenek hacimleri karsilastinnlmistir. Cizelge 3.6.’da
verilen SKO &rneginin gdzenek hacminin 2,4501 cm®g oldugu ve ogiitme siiresi
arttikca (1-10-45 drneginde 5,3131 cm®/g) gozenek hacminin arttig1 goriilmiistiir [36].

Elde edilen Orneklere ait BET Yiizey Alan1 analiz sonuglar1 birlikte
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degerlendirildiginde, mikro ve mezo gdzenek hacimlerinin yani sira toplam gozenek
hacminin, 45 dk. 6gilitme siiresine kadar arttigi belirlenmistir. Ancak, 60 dk. dgiitiilen
numunelerde bu egilim tersine dénmiis (3,5563 cm®/g) ve pargacik aglomerasyonunun
bir sonucu olarak azaldigi goriilmistir (Cizelge 3.6.) [29]. Bu durum, mekanik
aktivasyon iglemi ile tane boyutu disiiriiliirken, spesifik yiizey alaninin ve buna bagh
olarak gozenek hacminin arttiginin bir kanitidir [37]. Mekanik aktivasyon sirasinda
partikiil morfolojisi ve boyutundaki degisikliklerin, dogrudan mezo gézenek hacminde
artisa neden oldugu sonucuna varilmistir. Diger yandan, mekanik aktivasyon isleminin
mikro gozenek hacminde ve dolayisiyla toplam gozeneklilikte bir artiga yol agarak,
XRD analiz sonuglarinda da bahsedildigi gibi kaolin mineralinin kristal yapisinin

bozulmasina yol ag¢tig1 belirlenmistir [37].
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Cizelge 3.6. SKO, 1-10-45,1-10-60 6rneklerine ait BET spesifik yiizey alan1 ve gozenek hacimlerinin

karsgilagtiritlmasi
Ornek BET spesifik Gozenek Hacmi/
Kodu yiizey alany/ (cm3/g)
(m?/g)
SKO 10,1903 2,4501
1-10-45 23,1258 5,3131
1-10-60 15,4790 3,5563

Ogiitme islemi ile taneciklerin yiizeyinde ki kiiciik gdzenek daha da arttirilmis ve
boylece reaktif yiizeye karsilik gelen spesifik yiizey alam da arttirlmistir. Ogiitme
stiresinin  6zgil yiizey alam degisimine ve amorflasma derecesine etkisi birlikte
incelendiginde, 6glitme siiresi arttikga amorflasma derecesi ve 6zgiil yiizey alanmi
degerlerinin arttigr gorilmistiir. Ancak 60. dk Oglitme siiresinde aglomerasyona
ugrayan kaolinitin 0glitme siiresi arttikca ylizey alani degeri azalmistir [24]. Asiri
ogiitiilen minerallerin  spesifik yiizey alanlarinin  artmasinin - yaninda mekanik
aktivasyona maruz kalmalari; yapilarinda kimyasal veya fizikokimyasal dontigiimler
meydana getirerek bir sonraki prosesin de etkilenmesine neden olmaktadir [12, 29].
XRD analiz sonucu, Orneklerin basarili sekilde aktive edildigini, SEM-EDS analiz
sonuglari aktive edilmemis kaolinde mikro boyut tanelerin daha biiyiik taneler arasinda
yigildigini ve 6zellikle yapragims: yapiya sahip oldugunu gostermistir. XRD ve SEM
sonuclari, kaolinin yapisal 6zelliklerinin kati/ bilya oraninin yaninda 6giitme siiresine
bagl oldugunu gostermistir. Tane Boyu ve BET Analiz sonuglarina goére; mekanik
aktivasyon islemi ile kaolinin tane boyu azalmis ve buna bagli olarak yiizey alan1 degeri
arttirilmistir. Elde edilen BET Yiizey Alanit Analiz sonuglarinin XRD, Tane Boyu ve

SEM Analizi sonuglarini destekledigi goriilmiistiir.

3.6.TGA-DSC (Termogravimetrik) Analizi ve Sonuglari

Sekil 3.14.” de SKO ve farkli kati/bilya oranlarinda ve farkl siirelerde mekanik aktive
edilmis kaolin 6rneklerine ait TGA-DSC Analizi (Termogravimetri analizi) sonuglari
verilmistir. TGA-DSC Analiz sonuglar1 incelendiginde asagidaki termal olaylar

gozlemlenmistir: 1) ~100 °C'de kaolinitin biinye suyunu kaybetmesinden kaynaklanan
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kiitle kayb1 gergeklesmis ve bu durum 6rneklerin dehidrasyonu nedeniyle yaklagik ~350
°C ye kadar stirmistir [1], 450° nin {izerindeki sicakliklarda kaolinitin termal
dehidroksilasyonundan (kristal fazdan amorf faza doniisiimiinden) kaynaklanan kiitle
kayb1 goriilmiistiir [38]. 2) Endotermik bir tepe ile karakterize edilen DSC egrisinde
gosterilen ~514 °C' de kaolinit dehidroksilasyonu sonucuyla yapist metakaolinite
doniismiistiir [39]. Dehidroksilasyon sicakligindaki degismeler 6giitme siiresine ve kiitle
kaybina bagh olarak degismistir [10]. 3) ~990 °C'de goézlemlenen ekzotermik tepe
noktasi yeni bir kristal faz olan mullitin olusumunu gostermistir (Sekil 3.14.)[21, 40].

SKO 6rneginde ~1005 °C’de gozlemlenen ekzotermik pik birincil miillit olusumuna
atfedilmistir. Mekanik aktive edilmis Orneklerde aymi olusum ~990°C’ de
gerceklesmistir. Bu durum kaolinitin artan 06giitme siiresi ile dehidroksilasyonun
arttigin1 gostermistir [10]. Chen ve ark. [39] yapmis olduklari1 ¢alismada, 1300°C’nin
tizerindeki sicakliklarda ikincil mullit fazinin olustugunu ve kat1 orani (alumina) ilavesi
ile ikincil mullit fazinin kristallenmesinin arttigini ifade etmiglerdir. SKO 6rneginde
~1327°C’ de ikincil miillit olusumunu gosteren ekzotermik pik gozlemlenirken ayni pik
mekanik aktive edilmig 1-30-45 Orneginde ~1260 °C’ de gorilmistir [25]. 1150-
1200°C arasinda goriilen tepe noktalari amorf SiO2’den kristobalitin kristalizasyonuna
atfedilmistir [41]. 1200 °C’nin iizerinde yeni fazlarin olusumundan kaynaklanan kii¢iik
bir ekzotermik tepe noktasi olusumu goriilmiis ve bu tepe noktas1t mekanik aktivasyon
sirasinda aciga c¢ikan Si-O-Al baglarmin deformasyonu nedeniyle aglomerasyona bagl

olarak, daha diisiik sicakliklara kaymustir [24, 42].
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Sekil 3.14. SKO ve farkl kati/bilya oranlarinda ve farkl: siirelerde mekanik aktive edilmis kaolin

orneklerine ait TGA Analizi

Sekil 3.15. ve 3.16.’da ise sirastyla SKO ve farkli kati/bilya oranlarinda ve farkli
siirelerde mekanik aktive edilmis kaolin Orneklerine ait TGA ve DSC verileri
karsilagtiritlmali olarak verilmistir. Sekil 3.15.” de SKO ve farkli kati/bilya oranlarinda
ve farkli siirelerde mekanik aktive edilmis kaolin Orneklerine ait TGA verileri
incelendiginde absorbe edilen suyun buharlagmasindan kaynaklanan ve ilk endotermik

tepe noktasma karsilik gelen ~% 0,8’lik bir kiitle kayb1 hesaplanmstir. Ikincil kiitle
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kayb1 ~514 °C'de ikincil endotermik tepe noktasi ile iligkili, 450 °C ile 750 °C sicaklik
araliginda meydana gelmis (~%6) ve kaolinitin dehidroksilasyonundan kaynaklanmigtir
[2, 14]. Sekil 3.15.” de ki TGA egrilerinin daha diisiik sicakliklara kaymasinin, artan
oglitme stireleri ile orantili oldugu goriilmiis ve ayni egilim Sekil 3.16.’da ki DSC
egrilerindeki kaymalar i¢in de gézlemlenmistir.

TGA ve DSC Analizi sonuglarinin verildigi Sekil 3.14., 3.15. ve 3.16. birlikte
incelendiginde; mekanik aktive edilmis Orneklerde asir1 Ogiitmenin etkisiyle kiitle
kaybinin (en fazla 1-30-45 kodlu ornekte) daha diisiik sicakliklarda meydana geldigi
goriilmistir. Bu durum, yeni bir kristal faz olan mullit olusumunun daha diisiik
sicakliklarda gergeklesmesine mekanik aktivasyonun neden oldugunu gostermistir [19,
20, 43].

Sonu¢ olarak; mekanik aktivasyon isleminin kaolinin yapisinda bozulmalara neden
oldugunu gostermistir. Elde edilen bu sonuglar ile mekanik aktivasyon isleminin basarili
bir sekilde gerceklestirildigi goriilmiistiir. Farkli kati/bilya ve 6gilitme stirelerinin aktive
edilen kaolin orneklerinin yapisal ve yiizey Ozellikleri {izerinde etkili oldugu

anlagilmistir.
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Sekil 3.15. SKO ve farkli kati/bilya oranlarinda ve farkl siirelerde mekanik aktive edilmis kaolin

orneklerine ait TGA verilerinin karsilastirilmasi
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Sekil 3.16. SKO ve farkli kati/bilya oranlarinda ve farkl siirelerde mekanik aktive edilmis kaolin

orneklerine ait DSC verilerinin karsilagtirilmasi

4. SONUCLAR

SKO ve mekanik aktive edilmis Ornekler iizerinde XRD, SEM-EDS, Tane Boyu
Dagilimi, BET analizleri ve TGA-DSC analizleri yapilarak farkli kati/bilya oranlarinin
ve Oglitme slirelerinin mekanik aktivasyon iizerindeki etkisi arastirilmistir. Calismadan
elde edilen sonuglar asagida verilmistir.

* XRD analiz sonuglarina gore; aktivasyondan sonra piklerin siddetlerinde 6nemli
miktarlarda azalmalar kaydedilmistir. Bunun nedeni, mekanik aktivasyona bagl
olarak yapida meydana gelen yogun bozulma ve kismi amorflasmanin
olmasindan kaynaklanmistir.

 SEM-EDS analizi; aktive edilmemis kaolinde mikron boyutlu tanelerin daha
biiylik taneler arasinda yigildig1 ve 6zellikle yapragimsi yapilardan olustugunu
gostermistir. 45 dk. Mekanik aktivasyona maruz kalan kaolinin SEM
resimlerinde mikron boyutlu tanelere rastlanirken, 60 dk. mekanik aktivasyona
tabi tutulmus kaolin 6rneklerinin SEM resimlerinde ise gelisi giizel dagilmis

kaolin taneleri arasinda aglomera olmus tanelere rastlanmistir. XRD ve SEM



26

sonuglari, kaolinin yapisal ozelliklerinin kati/bilya oraninin yaninda &giitme
stiresine bagl oldugunu ancak, dgilitme siiresinin kaolinin mekanik aktivasyonu
tizerine kati/bilya oranindan daha etkili oldugunu gostermistir.

* Tane boyu dagilim analizinden farkli kati/bilya oraninda dio, dso Ve dgo tane
boyutu {izerine Oglitme siirelerinin etkisi karsilastirilmisti.  Elde edilen
orneklerin dio, dso Ve doo degerleri incelendiginde artan 6gilitme siiresi ile dio ve
dso degerlerinde diismelere neden olurken, 45 dk. 6giitme siiresinin {izerinde
aglomerasyondan kaynakli (60 dk.) doo degerlerinde artisa neden oldugu
goriilmiistir.

+  Ogiitiilmemis ve dgiitiilmiis tiim 6rneklerin BET Yiizey Alan1 sonuglar birlikte
degerlendirildiginde daha kiiciik tane boylarinda olan 6rneklerin daha biiytik
ylizey alanina sahip oldugu tespit edilmistir. Tane boyu analiz sonuglari ve BET
analiz sonuglar1 birlikte incelendiginde; kaolinin spesifik yiizey alaninin 6giitme
stiresi arttikca arttigint gozlemlemislerdir. Ancak, 45. dk 0Ogiitme siiresinin

tizerinde (60 dk.) yiizey alani degerlerinde meydana gelen diismelerin (1/30

kati/bilya oraninda 60 dk. siire ile mekanik aktive edilmis kaolin de 6,2164m2/g)
taneler arasinda meydana gelen aglomerasyondan kaynaklandigi sonucuna
vartlmistir. BET Yiizey Alan1 ve Tane Boyu Analiz sonuglarina gore; mekanik
aktivasyon islemi ile kaolinin yiizey alani arttinlmistir. Boylece; mekanik
aktivasyon iglemi ile fiziksel yapist bozulmus kaolin elde edilmistir.

* Tiim orneklerin kiitle degisimi ve termal kararliliklarim1 belirlemek amaciyla
yapilan TGA-DSC (Termogravimetrik) Analizleri sonuglarina goére mekanik
aktive edilmis Orneklerde artan 6giitme siiresinin etkisiyle kiitle kaybinin daha
diisiik sicakliklarda meydana geldigini gorilmiistiir. Bu durum, yeni bir kristal
faz olan mullitin daha diisiik sicakliklarda goriilmesine mekanik aktivasyonun
neden oldugunu gostermistir.

Elde edilen tiim analiz sonuglart birlikte incelendiginde; kati/bilya oraninin 1/30 ve
oglitme siiresinin 45 dk. oldugu o6giitme kosullarinda elde edilen 6rnegin mekanik
aktivasyon igleminin daha basarili oldugu sonucuna varilmistir. Sonug olarak, mekanik
aktivasyon isleminin, farkli kati/bilya oranlar1 ve ogilitme siirelerinde aktive edilen
kaolin Orneklerinin yapisal ve yiizey oOzellikleri iizerinde etkili oldugu sonucuna

varilmgtir.
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EKLER

Projenin ilk ve ikinci alti aylik kismi hicbir aksilik olmadan, planlanan sekilde
tamamlanmis ve proje Onerisinde ifade edilen hedeflere ulagilmistir. Projenin verilen
biitcesi kullanilarak, gerekli tiim analizler yapilmistir.

Proje sonucundan elde edilen verilerden uluslararasi hakemli bir dergide makale
calismasi yapilmasi planlanmaktadir. Boylece gerceklestirilen bilimsel etkinliklerle,
projenin uygulama boyutu akademik ¢iktiya dontistiiriilecektir.

Proje baslama Tarihi:24-09-2021, Onerilen ve Kabul Edilen Siire:12 AY, Onerilen
Biitge: 29.729,92 TL, Ek biit¢e: OTL, Kabul Edilen Biit¢e 29.729,92TL dir. 1.Ara rapor
doneminde 06-12-2021 tarihinde talep edilen 23.580,00 TL tutarinda 6 kalem ve 14-01-
2022 tarihinde 2.684,50 TL tutarinda 1 kalem olmak {izere toplam 7 kalem Hizmet
Almi gergeklesmistir. 2. Ara rapor doneminde 12-04-2022 tarihinde talep edilen -
2.761,20 TL tutarinda toplam 1 kalem Hizmet Alim1 gerceklesmistir. Toplam Harcanan
Tutar: 29.025,70 TL, Kalan Tutar:704,22 TL’dir.

Bunlar:

[1] XRD analizi 20 Adet 120,00 TL 2.400,00 TL
[2] XRD analizi 55 Adet 120,00 TL 6.600,00 TL
[3] SEM analizi 20 Adet 180,00 TL 3.340,00 TL
[4] SEM analizi 35 Adet 180,00 TL 6.300,00 TL
[5] Partikiil Boyut Olciimii 20Adet 72,00 TL 1.440,00 TL
[6] Partikiil Boyut Olgiimii 45Adet 72,00 TL 3.240,00 TL tutarinda toplam 23.580,00
TL lik Hizmet Alim1 kalemi ve
[7] Cok Noktali BET Analizi ve gozenek boyutu analizi 13 Adet 175,00 TL( %18
KDYV dahil) 2.684,50 TL yapmustir.
[8] TGA-DSC Analizi (0-1 saat) 13 Adet 2.340,00 TL( %18 KDV dahil) 2.761,20 TL
yapmigtir.
2021-01.BSEU.11-05 nolu proje kapsaminda Onerilen Biit¢e, Ek biitce, Kabul Edilen
Biitge ve harcanan mal ve malzeme aliminda kullanilan toplam biit¢e tutarlar1 asagidaki

tabloda verilmistir.



(8] Proje Kasalar

Hesap Kodu Hesap Adi
830.03.02.09.90 Diger Tuketim Mal ve Malzemesi Alimlan

830.03.05.09.90 dDiger Hizmet Alimlar

(8] Harcama Bilgileri

Tarih Belge No  (ideme Yapilan

19-04-2022 202200045 AFYON KOCATEPE UNIVERSITEST DONER SERMAYE ISLETME MUDURLOGO
13-01-2022 202200003 AFYON KOCATERE UNIVERSITEST DONER SERMAYE 1SLETME MUDURLUGU

03-12-2021 202100128 BILECIK SEYH EDEBALT UNIVERSITESI DONER SERMAYE ISLETME MUDURLUGD

Biitce
0,00
29.729,92

Toplam : 29.729,92

Odeme miktan
2.761
2.685
23.580
Toplam Harcanan :

Toplam Kalan :

Harcanan

0,00

29.025,70

29.025,70

(denek

-2.761,20

-2.684,50

-23.580,00

29.025,70

704,22

0,00

704,22

704,22

Avans

704,22
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